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1 Johdanto

Ilmakehéin pienhiukkaset tappavat vuosittain yli nelji miljoonaa ihmistd (Cohen et al. 2017).
Vakavien terveysvaikutusten liséiksi ndmé aerosolihiukkasiksikin kutsutut pienhiukkaset vaikut-
tavat ilmastoon ja niiden ilmastovaikutukset ovatkin télld hetkelld suurin yksittdinen epévar-
muustekijé ilmastoa ennustettaessa (Stocker et al. 2013). Muuttuvan ilmaston ennustamiseksi
on siis tarke#da saada lisdé tietoa siitd, miten aerosolihiukkaset vuorovaikuttavat ilmaston kans-
sa. Samalla on muistettava, ettd hiukkasten terveysvaikutusten takia paineet vihent#éd ihmisten
tuottamien pienhiukkasten méarié ovat selvit. Jos vain hiukkaspéaéstot vihentyvat, mutta kasvi-
huonekaasujen pidstot kasvavat, ilmaston limpeneminen kuitenkin kiihtyy entisestééin (Arneth
et al. 2009). On siis oltava varovainen siiné, miten ihmisen pa#stéjéd rajoitetaan ja huomioitava
paastojen vaikutus samanaikaisesti seké ilmanlaatuun etté ilmastoon.

Aerosolihiukkasten ilmastovaikutukset ovat monimutkaisia ja riippuvat useista tekijoisti.
Tyypillisesti hiukkasten ilmastovaikutukset jaetaan kahteen luokkaan: suoriin ja epésuoriin vai-
kutuksiin. Suorilla vaikutuksilla viitataan hiukkasten kykyyn heijastaa ja absorboida séteilyé.
Suurin osa aerosolihiukkasista on optisilta ominaisuuksiltaan sellaisia, ettd ne heijastavat au-
ringonvaloa ja siten viilentdvat ilmastoa. Poikkeuksen tdhén tekee kuitenkin valoa tehokkaasti
absorboiva musta hiili, jonka on arvioitu olevan hiilidioksidin jélkeen toiseksi merkittédvin ih-
misten tuottama ilmastoa lammittavi péadstd (Bond et al. 2013).

Hiukkasten epésuoralla ilmastovaikutuksella viitataan hiukkasten kykyyn toimia pilvien tii-
vistymisytiminé (cloud condensation nuclei, CCN) ja jédnukleaatioytimini (ice nuclei, IN). Toi-
mimalla pilvien tiivistymisytiminé aerosolihiukkaset voivat vaikuttaa pilvien optisiin ominai-
suuksiin seké sithen, millaisissa olosuhteissa pilvid muodostuu ja kuinka pitk&én pilvet eldvit
ja kuinka todennékdisesti ne satavat (Stocker et al. 2013). Pilvet puolestaan ovat merkittévéssa
osassa maan séteilytasapainossa ja voivat olosuhteista riippuen seké viilentdd ettd lammittaa
ilmastoa. Hiukkasen kykyyn toimia CCN:né vaikuttaa sekéd hiukkasen koko ettéd sen kemiallinen
koostumus. Vaikka joissain erikoistilanteissa myds alle 50 nm hiukkaset voivat vaikuttaa pilvien
kehitykseen (esim. Fan et al. 2018) ja olla siten ilmaston kannalta mielenkiintoisia, tarkedmpié
ovat yli 50 ja 100 nm hiukkaset. Olosuhteista riippuen ndmé ovat kokoja, joilla hiukkaset voivat
tyypillisesti aktivoitua pilvipisaroiden tiivistymisytimiksi (Kerminen et al. 2012).

Suoran ja epésuoran vaikutuksen liséksi aerosolit vaikuttavat ilmastoon muuttamalla maan-
pinnan heijastavuutta. Jos esimerkiksi lumen tai jédan péille asettuu valoa absorboivia aeroso-
lihiukkasia, pinta ei enédd pysty heijastamaan valoa yhta tehokkaasti kuin puhtaana. T&ll4 on
lAmmittava vaikutus ilmastoon, silla tdlléin suurempi osa Auringon séteilyenergiasta imeytyy
lumeen tai jadhén ja se sulaa nopeammin paljastaen altaan lisdéd valoa absorboivaa maata tai
vettd (esim. Z. Wang et al. 2011).

Ilmaston kannalta on siis olennaista osata mallintaa aerosolihiukkasten kayttaytymistd ma-
dollisimman tarkasti. Mutta miksi niiden mallintaminen on niin monimutkaista, ettd kyseessi
on yksi suurimmista epdvarmuuksista ilmastoa ennustettaessa? Ensinnikin, hiukkasten koko
voi vaihdella useita kertaluokkia nanometreisti satoihin mikrometreihin. Toiseksi, hiukkasten
pitoisuuksia ja kokojakaumaa muokkaavat lukemattomat eri ldhteet ja prosessit. Hiukkasten
kemiallinen koostumus on siis myos hyvin vaihtelevaa ja hiukkasista onkin l6ydetty kymme-
nié tuhansia eri kemiallisia yhdisteitd (esim. Y. Li et al. 2016). Tamé tarkoittaa, ettd kaikkia
aerosolihiukkasiin liittyvid prosesseja ei vield tdysin tunneta ja vaikka tunnettaisiinkin, niiden
tarkka kuvaaminen ilmastomallissa olisi laskennallisesti mahdotonta. Malleissa on siis tehtava
paljon yksinkertaistuksia.

Jotta tiedettiisiin paremmin, mitéd kaikkea malleissa on huomioitava, kdydain seuraavaksi
lyhyesti ldpi hiukkasten tyypillisid ldhteitd. Hiukkasia voi tulla ilmakeh&dn sekd luonnollisis-
ta prosesseista ettd ihmisen toiminnan seurauksena. Muodostumistapansa perusteella hiukkaset
voidaan jakaa my0s priméarisiin ja sekundéarisiin hiukkasiin. Priméé&riset hiukkaset tulevat ldh-
teestddn suoraan ilmakeh#één. Primadrisia hiukkasia voivat olla esimerkiksi tuulen ilmaan nos-



tama hiekkapoly ja merisuola sekéd epdpuhtaan palamisen seurauksena syntyvét nokihiukkaset.
Sekundé&dristé aerosolia on puolestaan ilmakehéissé kaasuista muodostuva aerosoli. Sekundééris-
ta aerosolia voi muodostua joko jo ilmakehéssé olevien primééristen tai sekundéaristen hiukkas-
ten pinnalle tai sitten ilmakehéssé voi muodostua kokonaan uusia hiukkasia. Uusien hiukkasten
muodostumista voi tapahtua esimerkiksi, kun ilmakehéssé olevat haihtuvat orgaaniset yhdisteet
(volatile organic compound, VOC) hapettuvat ja alkavat muodostaa molekyyliklustereita, jotka
voivat kasvaa isompiin kokoihin, kun niihin tiivistyy héyryja. Hiukkasten muodostuminen ilma-
kehéssd on hyvin yleistd ja sitd havaitaan monissa erilaisissa ympéristoissid ympéri maailmaa
(Kulmala et al. 2004; Nieminen et al. 2018). Kyseessd on yleensi alueellinen ilmis, jota ha-
vaitaan satojen kilometrien alueella (Hussein et al. 2009). Mallinnustutkimuksissa on havaittu,
ettd uusien hiukkasten muodostuminen ja kasvu ilmakeh&n hoyryista voi tuottaa jopa yli puolet
CCN-kokoisista hiukkasista (Merikanto et al. 2009; Gordon et al. 2017). Hiukkasia muodosta-
vien hdyryjen ldhteet voivat olla seki luonnollisia ettd ihmisen aiheuttamia, eli antropogeenisié.
Hoyryjen lahteet vaihtelevat paljon ympéaristosta riippuen, eiké kaikkia hiukkasmuodostukseen
vaikuttavia hoyryja ja prosesseja tunneta vield téysin.

Koska aerosoleihin vaikuttavat prosessit ovat monimutkaisia ja osittain tuntemattomia, il-
mastomalleissa joudutaan vililld tekeméin karkeitakin yksinkertaistuksia. Koska yksinkertais-
tukset ovat valttdméattomid, on mielenkiintoista tutkia, kuinka pahasti malleissa tehtavét yk-
sinkertaistukset véadristivat mallin tuloksia. Téssd tyOsséd tutkitaan, kuinka hyvin aerosoli-
ilmastomalli ECHAM-HAM ennustaa aerosolihiukkasten lukumé&iripitoisuuksia vertaamalla
mallin pitoisuuksia ympéri maailmaa mittattuihin hiukkaspitoisuuksiin. Pitoisuuksien eroja tar-
kastellaan eri kokoluokissa ja eri vuodenaikoina. Ty&ssé keskitytddan halkaisijaltaan yli 50 ja 100
nm kokoisiin hiukkasiin, silld, kuten aikaisemmin todettiin, ndmé& ovat ilmaston kannalta mer-
kittavimpié kokoja. Liséksi tutkitaan hiukkasten kemiallisen koostumuksen, hiukkasten halkai-
sijoiden kasvunopeuksien ja antropogeenisten padstdjen vaikutusta siithen kuinka hyvin hiukkas-
pitoisuuksia ennustetaan ja pyritdédn loytdmédan mallin suurimpia heikkouksia. Tiedetéddn, etté
tassé tyossa kaytetty malli ei huomio kaikkia mahdollisia aerosolien muodostumiseen ja kokoja-
kaumaan vaikuttavia prosesseja, kuten hiukkasfaasin kemiallisia reaktioita, nitraattiaerosoleja
ja antropogeenisten héyryjen vaikutusta sekundéirisen aerosolin muodostumiseen. Vertailemal-
la sité, kuinka hyvin hiukkaspitoisuudet vastaavat totuutta, eri suureisiin, voidaan saada kuva
siitd, kuinka suuria vairinarviointeja eri puuttuvat prosessit aiheuttavat.

Eri muuttujien vaikutuksen tarkastelun liséiksi tyosséd hyddynnetédéan kolmea eri mallikonfigu-
raatioita, silld ndin paastaén kisiksi sithen, miten erilaiset yksinkertaistukset vaikuttavat mallin
tuloksiin. Mallikonfiguraatiot eroavat toisistaan siiné, miten ihmisen aiheuttamia hiukkaspéés-
t6jé ja hiukkasten kokojakaumaa kuvataan. Hiukkasten kokojakauman kuvaaminen on erityisen
tarke#d, silld uusien hiukkasten muodostuminen ja kasvu nostaa hiukkasten lukuméarépitoi-
suuksia merkittdvasti ja se miten kokojakaumaa kuvataan, vaikuttaa siihen, kuinka tarkasti
néitd prosesseja voidaan kuvata. IThmisten aiheuttamien pa#stojen esittdmisen vaikutus puoles-
taan on tirked tietédd, jotta tulevaisuudessa tiedettéisiin tarkemmin, miten pé#stojen sditely
vaikuttaa ilmastoon ja ilmanlaatuun. Esimerkiksi Leen et al. (2013) mukaan ilmastomalleis-
sa pédstdjen kuvantamien on saastuneilla alueilla suurin epdvarmuustekiiji, mutta syrjaisilla
alueilla aerosoliprosessien epdvarmuudet ovat merkittavampié.

Téamén tyon tavoitteena on tutkia, kuinka hyvin ilmastomallit ennustavat ilmaston kannalta
olennaisen kokoisten pienhiukkasten pitoisuuksia. Lisdksi halutaan 16ytd4 syitd pitoisuuksien
védrinarvioinnille, jotta mallia voitaisiin tulevaisuudessa parantaa. Jos saadaan selville, mitk&
prosessit aiheuttavat hiukkaspitoisuuksien vé#rinarviointia, voidaan 16ytéa uusia keinoja hillita
sekd ilmastonmuutosta ettéd ilmanlaatuongelmia.



2 Teoria

Téassé kappaleessa kdydéaan 1api aerosolihiukkasten tyypillisimmét ldhteet seké hiukkasten pitoi-
suuksiin ja kokojakaumaan vaikuttavat prosessit. Ensin tarkastellaan primé&éristen hiukkasten
lahteitd ja sitten hiukkasten muodostumista ilmakehéssé ja hiukkasten kokojakaumaa muokkaa-
via prosesseja. Sitten annetaan perustietoja sifdolosuhteiden vaikutuksesta hiukkaspitoisuuksiin.
Lopuksi keskustellaan ilmastomallien rajoitteista, eli siitd, kuinka hyvin mallin voidaan olettaa
ennustavan hiukkasten lukumééréapitoisuuksia.

Ennen kuin mennéin syvemmaélle tdhén kappaleeseen, on hyvé olla selvilld aerosolihiuk-
kasten kokoluokista kaytetyistd termeisté, silld niitd kaytetddn tyon tekstissd paljon. Aerosoli-
hiukkaset voidaan jakaa kokonsa puolesta viiteen eri moodin. Kaikkein pienimmit, alle 3 nm
hiukkaset kuuluvat klusterimoodiin, sillé téssé kokoluokassa on yleensé kyse molekyyliklustereis-
ta. Nukleaatiomoodissa olevat hiukkaset (halkaisijat 3-25 nm) ovat nimensd mukaisesti yleensé
muodostuneet ilmakehéssi hoyryistd nukleaatiolla. Aitken- ja akkumulaatiomoodeissa (halkai-
sijat 25-100 nm ja 100-1000 nm) on seké nukleaatiomoodista hoyryjen tiivistymiselld kasvaneita
hiukkasia, ettd suoraan ilmakeh#én hiukkasina tulleita priméérisié hiukkasia. Tétd suuremmat
hiukkaset ovat karkeita hiukkasia. Huomaa, ettd tyossd hyddynnetysséd ilmastomallisssa nukle-
aatiomoodin ja Aitken-moodin raja on 10 nm, eli hieman matalampi kuin mité tekstissa kéyte-
taan.

2.1 Priméiriset hiukkaspaistot

Priméérisiin hiukkasiin lasketaan téssé tyOssid suoraan lahteestédn hiukkasfaasissa tulevat hiuk-
kaset, sekd hiukkaset, jotka muodostuvat hoyryista valittomasti, kun hoyryt padsevat sekoittu-
maan ilmakehd#in. Tama ldhestymistapa on valittu, koska néin oon pédtetty myos tyodssa hyo-
dynnetyn mallin hiukkaspéistoissi (Paasonen et al. 2016). Primérisia hiukkasia voi tulla ilmake-
hé#in monista hyvin erilaisista ldhteistd. Luonnollisesti priméérisid hiukkasia syntyy esimerkiksi,
kun tuuli nostattaa maasta polyd ja merestd merisuolahiukkasia. Liséksi kasvillisuudesta tulee
ilmaan siitepolyhiukkasia, maastopaloista nokea ja tulivuoren purkauksista sulfaatteja. Ihmisen
toiminta aiheuttaa primé&érisid péa#stojd esimerkiksi kotitalouksien, liikenteen ja teollisuuden
polttoprosesseissa. Liséksi padstoja aiheutuu muunmuassa maanviljelysté ja jédtteiden kasitte-
lysté. Thmisten péddstojen mukana tulee ilmakehddn muun muassa mustaa ja orgaanista hillté,
sulfaatteja, ammoniakkia sekd amiineja.

Hiekkapolyn péadstoja voidaan kuvata malleissa tuulen nopeuden ja hydrologisten paramet-
rien funktiona (Stier et al. 2005). My6s priméériset merisuolapééstot riippuvat ilmastomalleissa
usein pelkésta tuulennopeudesta, joskin joissain tutkimuksissa on osoitettu, ettd myo6s meri-
veden ldmpétilalla ja kemiallisella koostumuksella on on vaikutus merisuolapééstoihin (Salter
et al. 2015; Forestieri et al. 2018).

Musta hiili on ilmaston kannalta yksi merkittdvimmistd ihmisen tuottamista pa#stoistéd
(Bond et al. 2013) ja urbaaneissa ympéristoissd musta hiili voi selittdd merkittdvin osan hiuk-
kasten lukuméérépitoisuuksista (esim. Reche et al. 2011). On siis perusteltua kidyda tarkemmin
ldpi mustan hiilen ominaisuuksia ja ldhteitd. Nimensd mukaisesti musta hiili koostuu ldhinn&
hiilestd ja se absorboi nikyvéa valoa tehokkaammin kuin mikddn muu ilmakehésséd yleisesti
esiintyva aine. Sen hiukkaset muodostuvat tyypillisesti 20-30 nm hiukkasista, jotka takertuvat
toisiinsa muodostaen ketjuja (Seinfeld ja Pandis 2016). Liséksi mustaa hiiltd luonnehtii sen kyky
sailyttdd muotonsa hyvin korkeissa lampotiloissa (~4000 K) eiké se liukene veteen tai orgaanisiin
livottimiin (Seinfeld ja Pandis 2016). Merkittdvid mustan hiilen ldhteitd ovat dieselmoottorit,
teollisuus, pienpoltto ja avopoltto (Seinfeld ja Pandis 2016).

Jos poltetaan hiilivedyistd C,,,H,, koostuvaa nestemaisté tai kaasumaista polttoainetta, pa-
lamistuotteet riippuvat saatavilla olevan hapen madrarstd. Reaktiota voidaan kuvata yhtélolla

CnH, +a0s — 2aCO 4+ 0.5Hy + (m — 2a)Cs, (1)



missd Cg on syntyvid nokea, joka koostuu mustasta ja orgaanisesta hiilestd (Seinfeld ja Pandis
2016). Yhtéalosta ndhdaén, ettd jos saatavilla olevaa happea ja polttoaineen hiiltd on lukuméé-
rallisesti yhté paljon, nokea ei synny teoriassa ollenkaan ja kaikki hiili menee hiilimonoksidin
tuottoon. Jos taas happea on vihin suhteessa hiileen (C/O > 1), ylimé#riisesta hiilestd syntyy
nokea. Jos puolestaan C/O< 1, yliméérdinen happi hapettaa hiilimonoksidista hiilidioksidia.
Kéytannossd nokea kuitenkin muodostuu jonkin verran, vaikka C/O:n arvo olisi 1, silld pala-
misreaktioissa syntyy yleensé seké hiilimonoksidia etté hiilidioksidia jo matalilla hapen méaérilla,
miké tarkoittaa, ettd happea sitotuu hiildioksidiin eiké sité riitd kaiken hiilen hapettamiseen
(Seinfeld ja Pandis 2016). Tamé tarkoittaa, ettd palamisen tuotteena syntyy tyypilllisesti seké
hiilimonoksidia ja hiilidioksidia ettd orgaanista ja mustaa hiiltd. Useissa kenttédtutkimuksissa
onkin havaittu selvid positiivisia korrelaatioita mitatun BC:n ja CO:n vililla (ks. esim. Latha
ja Badarinath 2004 ja heidédn viitteensd). Noen sisdltdmén mustan hiilen ja orgaanisen hiilen
suhde riippuu péa#stojen lihteesti (ks. esim. Goetz et al. 2018).

2.2 Sekundiirisen aerosolin muodostuminen

Vaikka priméériset padstot ovat térkeitd, vahintdan yhté tédrkedd on hiukkasten muodostumi-
nen hoyryistd ilmakehéssd. Téssé osiossa kerrotaan ensin sekudééristé aerosolia muodostavista
kemiallisista yhdisteistd ja sitten selitetdfisn tarkemmmin, miten uusia hiukkasia muodostuu ja
miten olemassa olevat hiukkaset kasvavat.

2.2.1 Hiukkasia muodostavien héyryjen lihteet ja kemia

Vaikka rikkihapolla, ammoniakilla ja amiineilla on roolinsa hiukkasten muodostuksessa ja kas-
vussa ilmakehéssd (ks. esim. Kirkby et al. 2011; Almeida et al. 2013), viime vuosina tutkimus
on keskittynyt enemmén orgaanisten haihtuvien yhdisteiden (volatile organic compound, VOC)
rooliin (esim. Trostl et al. 2016; Rose et al. 2018). Tamén takia téssd osiossa keskitytddn pai-
asiallisesti VOC:eihin.

Yleisia VOC:eja ovat esimerkiksi kasvillisuudesta tulevat biogeeniset VOC:t (BVOC), ku-
ten monoterpeenit (CigHjg), isopreeni (C5Hg) ja seskviterpeenit (Ci5Has) sekd ihmisten toi-
minnasta tulevat antropogeeniset VOC:t (AVOC). BVOC:ien mééra riippuu esimerkiksi ilman
lampotilasta ja muista stressitekijoistd, kuten hyonteisistd seké kasvillisuuden tyypista. Mallis-
sa biogeenisten pédstojen kuvaamiseen voidaan kiyttid esimerkiksi MEGAN-mallia (Model of
Emissions of Gases and Aerosols from Nature, A. Guenther et al. 1995; A. Guenther et al. 2006),
joka huomioi valon, lampdétilan ja ekosysteemin tyypin vaikutuksen.

Sekd monoterpeenien ettd isopreenin merkittivin lihde on trooppiset lehtimetséit (esim.
Sindelarova et al. 2014). Monoterpeenit, kuten a- ja S-pineenit ja A3-kareeni, dominoivat liséiksi
esimerkiksi méintyjen VOC-péistoja (Tarvainen et al. 2005) ja ovat siten merkittivissi osassa
BVOC-budjettia havumetsialueilla. Seskviterpeenit reagoivat nopeasti etenkin otsonin kanssa ja
ovat siksi elinidltdén lyhyitd (esim. Richters et al. 2015). Niistd on monoterpeeneji ja isopreenid
vihemman tutkimusta eiké niitd olla huomioitu téssé tyossé kéyetyissd malliajoissa.

VOC:t ovat merkittédvéssé roolissa ilmakehén kemiassa. Kun ne reagoivat erilaisten hapet-
timien, kuten OH-radikaalin, otsonin ja typen radikaalien kanssa, ne paitsi muokkaavat hapet-
timien pitoisuuksia, mutta myos muuttavat omaa haihtuvuuttaan. Hapettuminen voi laskea
VOC:n haihtuvuutta, miké tarkoittaa, ettd VOC voi todennéikoisemmin osallistua hiukkasten
muodostumiseen ja kasvuun. Jos VOC:n haihtuvuus laskee tarpeeksi, siitéd tulee erittdin mata-
lan haihtuvuuden VOC (extremely low-volatility organic compound, ELVOC), miké tarkoittaa,
ettd hoyry tiivistyy hyvin helposti ja voi osallistua uusien hiukkasten muodostumiseen. Myos
korkeamman haihtuvuuden omaavilla horyilld on osansa sekundéirisen aerosolin muodostumi-
sessa, kuten Kappaleessa 2.2.3 selitetédén. Puolihaihtuvia orgaanisia yhdisteitd (SVOC) voi syn-
tyéd sekd hapetuksen tuotteena, ettéd tulla ilmakehédén esimerkiksi antropogeenisistéi ldhteisté.



Esimerkiksi dieselin poltosta syntyvét orgaaniset hiukkaspé#stot haihtuvat osittain tullessaan
ilmakehééin ja haihtumistuotteet ovat SVOC:eja (Robinson et al. 2007).

Kelly et al. (2018) vertailivat eri VOC-léhteiden osuuksia sekunddérisen orgaanisen aerosolin
tuottoon ilmastomallissa. Heiddn mukaansa monoterpeenit ja isopreeni tuottivat kumpikin ldhes
20 Tg sekundééristé aerosolia vuodessa, kun taas biomassan polttolla ja AVOC:eilla tuotot olivat
9,5 ja 24,6 Tg vuodessa. Antropogeenisié ja biomassan poltosta syntyvid VOC:eja ei huomioida
téssd tyossd kdytetyssd mallissa, joten on todennidkoistd, ettd etenkin AVOC:ien huomiotta
jattdminen aiheuttaa mallissa virheité.

Téssd yhteydessd on hyvd mainita myds typen oksidit (NOy = NO 4 NOg). Ne vaikutta-
vat epélineaarisesti sekundéérisen aerosolin muodostumiseen (esim. Shrivastava et al. 2017 ja
heidén viitteensd) ja voivat kertoa alueella vallitsevista p#dstolihteistd. Yli puolet NOy:eista
tulee ilmakehéén fossiilisten polttoaineiden poltosta teollisuudessa (Stocker et al. 2013). Muita
antropogeenisia ldhteitd ovat maatalous ja biomassan ja -polttoaineiden poltto. Reilu viidesosa
NOy:eisté tulee ilmakehdén luonnolisista ldhteistd, kuten maaperissi tapahtuvista biologisista
reaktioista ja salamoista. NOy:ien vaikutusta aerosolihiukkasiin ei olla huomioitu tésséd tyossé
hy6dynnetyissd malliajoissa, joten NOy-péddstojen médra voi linkittya aerosolihiukkasten luku-
madréapitoisuuksien biaksiin.

Tyo6ssd hyodynnetty malli ei huomioi mydskédédn muista ldhteistd muodostuvaa nitraattiae-
rosolia. Se, kuinka suuria arviointivirheitd tdmé& aiheuttaa, riippuu todennékdoisesti mittaupai-
kasta. Esimerkiksi Hyytifildssd ammonium ja nitraatit muodostavat vain noin 10 % hiukkas-
ten massasta, mutta paikoissa, joissa esimerkiksi liikenteen pééstot ja maanviljely ovat merkit-
tdvammaéssd asemassa, nitraattiaerosolin huomioimatta jattdminen aiheuttaa todennikoisesti
suuremman virheen. Esimerkiksi Italian San Pietro Capofiumessa on mitattu, ettd hiukkasten
massasta 39 % on nitraatteja ja 18 % on ammoniumia (Saarikoski et al. 2012).

2.2.2 Uusien hiukkasten muodostuminen ilmakehéissi

Téssé osiossa kaydéaian lyhyesti 14pi, miten ilmakehéin kaasuista voi muodostua uusia hiukkasia.
Uusien hiukkasten muodostumisen alkuvaiheista puhutaan usein nukleaationa. Nukleaatiolla
tarkoitetaan téssé tyossd nestemaéisen tai kiintedn hiukkasklusterin muodostumista kaasusta il-
makehéisséd. Nukleaatioon voi osallistua kerralla yksi tai useampia aineita ja sitd voi tapahtua
seké toisen aineen pinnalla ettd ilman vierasta pintaa. Jos nukleaatioon osallistuu useampia
kuin yhté kemiallista yhdistettd, puhutaan heteromolekulédédrisestd nukleaatiosta, kun taas vain
yhden aineen nukleaatiota sanotaan homomolekulédiriseksi. Jotta vain yhden aineen nukleaatio-
ta tapahtuisi, nukleoituvan hdyryn on oltava ylikylldisté. Téll6in hiukkasklustereiden muodos-
tuminen on energeettisesti suotuisaa. Jos hdyry on tarpeeksi kylldistd, hiukkasklusterit voivat
kasvaa niin suuriksi, ettd ne ylittavét kriittisen koon, jonka jélkeen ne alkavat kasvaa nopeas-
ti. Jos hoyry ei ole tarpeeksi kylldisté, hiukkasklusterit eivit padse kasvamaan yli tietyn koon.
Jos nukleaatioon osallistuu useampia kemillisia yhdisteité, yksittiisen yhdisteen ei tarvitse olla
ylikylldgistd, kunhan nukleaatioon osallistuvien yhdisteiden liuos on. (Seinfeld ja Pandis 2016)
Ensimméinen tutkittu ilmakehén nukleaatiomekanismi oli rikkihapon ja veden bin&érinen
nukleaatio (Doyle 1961; Seinfeld ja Pandis 2016). Rikkihapon pitoisuudet eivit kuitenkaan
ole tarpeeksi korkeita, jotta tdma selittdisi ilmakehén rajakerroksessa havaittavan nukleaation
(Kirkby et al. 2011). Siksi tutkimus on keskittynyt nykyédin enemmén muiden kaasujen, kuten
VOC:ien rooliin nukleaatiossa. Esimerkiksi a-pineeni voi hapettua otsonilla nopeasti muodos-
taen ELVOC:ia, joka voi selittdd merkittdvin osan havumetsidalueella havaittavasta hiukkas-
muodostuksesa (Ehn et al. 2014). Seinfeldin ja Pandisin (2016) mukaan mahdollisia nukleaatio-
mekanismeja ovat pelkkien orgaanisten yhdisteiden nukleaatio seké tertiddriset nukleaatiopro-
sessit joissa on rikkihapon ja veden liséksi joko ammoniakkia, amiineja tai orgaanisia aineita.
Liséksi ionit voivat vaikuttaa kaikkiin néihin prosesseihin, silld sdhkostaattinen vuorovaikutus
ionin ja tiivistyvan molekyylin valilld pienentdd klusterin muodostumiseen tarvittavaa energiaa.



Ilmastomalleissa nukleaatiota on kuvattu esimerkiksi binéérisella rikihappo-vesi nukleaatiol-
la, rikkihappon ja orgaanisten yhdisteiden heterogeeniselld nukleaatiolla ja aktivointityyppisella
nukleaatiolla, jossa nukleoituvien hiukkasten méaraé arvioidaan kertomalla joko rikkihapon tai
seké rikkihapon ettéd orgaanisten hdyryjen pitoisuus vakiokertoimella (Makkonen et al. 2012).

2.2.3 Hiukkasten kasvu hdyryjen tiivistymiselld

Téamén tyon kannalta on olennaista tuntea, miten hiukkaset kasvavat, kun niihin tiivistyy hoyry-
ja, silla tdmé& on yksi merkittdvimmistd hiukkasten kokojaukaumaa muokkaavista prosesseista.
Sen liséiksi, ettd hoyryjen tiivistyminen kasvattaa nukleaatiolla syntyneitd hiukkasia ilmaston
kannalta olennaisiin kokoihin, tiivistyminen muokkaa primé&risid hiukkasia. Kun primé&risiin
hiukkasiin tiivistyy hoyryjé, niiden koko ja kemiallinen koostumus muuttuvat. Esimerkiksi mus-
taan hiilen tdmé& voi vaikuttaa niin, ettid tiivistyneet hoyryt toimivat erdfinlaisena linssiné ja
lisdéavit hiukkasen kyky# absorboida valoa entisestéén (esim. Cappa et al. 2012).
Tiivistymistd tapahtuu, jos tiivistyvan hdyryn paine p; on suurempi kuin héyryn tasapaino-
paine peg; ja ndiden paineiden ero ajaa tiivistymistd. Vastaavasti, jos p; < peqi, hoyryd haih-
tuu hiukkasten pinnalta ja ne kutistuvat. Jos hiukkaset koostuvat vain yhdestd komponentista,
hiukkasen halkaisijan D), kasvua ajassa t tiivistymisen seurauksena voidaan kuvata yht&lolla

dD,  4D;M;
dt — RTD,p,

ID(Dpvt) = f(Knaa)(pi _peq,i)a (2)
missé D; on tiivistyvén hoyryn diffuusiokerroin, M; on héyryn molekyylipaino, p, on hiukkasen
tiheys, R on kaasuvakio, T on lampétila ja f(K,, a) on korjaustekiji, joka huomioi yht#lon epé-
jatkuvuuden ja hoyryn tarttumistodennékéisyyden (Seinfeld ja Pandis 2016). Kun tiedetééin,
kuinka yhden hiukkasen halkaisija muuttuu tiivistymisen seurauksena, voidaan johtaa hiukkas-
ten lukumé&érdn n muutos kullakin hiukkasen halkaisijalla (Seinfeld ja Pandis 2016):

onp(Dy.t) 0
ot oD,

Ip(Dy,t) = 0np(Dp,t)]. (3)

Y14 kuvattua tiivistymistd voidaan kutsua diffuusiorajoitteiseksi, silla siinéd oletetaan, etti
tiivistyvien hdyryjen haihtuvuus on hyvin matala, eli ne pysyvét hiukkasfaasissa tiivistyttyadn
sithen ja néin kasvua rajoittaa vain héyryn diffuusionopeus. Jos tarkastellaankin puolihaihtuvaa
hoyryé (semivolatile organic compound, SVOC), hoyryn haihtuvuus on korkeampi ja se jakautuu
hiukkas- ja kaasufaasien vilille. T&ll6in tasapaino hiukkas- ja kaasufaasien vélilld oletetaan
saavutettavan nopeasti ja kasvua rajoittaa hiukkasten tilavuus (esim. X. Zhang et al. 2012).

Hiukkasten tiivistymiskasvua kuvattaessa on kuitenkin huomioitava myods muita ilmitita.
Kasvu voi nimittédin riippua hoyryjen haihtuvuuden lisiksi myods hiukkasten koosta ainakin
kahdella eri tavalla. Nukleaatiomoodin hiukkasille on néytetty, ettd jos hiukkanen on pieni, eli
sen pinta on kaareva, hdyry tiivistyy hitaammin kuin isomman hiukkasen verrattaen tasaiselle
pinnalle (Trostl et al. 2016). Tatéd kutsutaan Kelvin-efektiksi ja kidyténnossi se tarkoittaa, ettd
nukleaatiomoodissa hiukkaset voivat kasvaa sitd nopeammin mitd suurempia ne ovat. Kelvin-
efektin vaikutus hiipuu suuremmissa kokoluokissa, mutta myos Aitken-moodissa voidaan ha-
vaita hiukkasen halkaisijan vaikutus kasvunopeuteen. Télloin kyse on kuitenkin hiukkasfaasin
kemiallisten reaktioiden vaikutuksesta. Ne ovat merkittdvid, jos SVOC:t reagoivat hiukkasfaa-
sissa ja muuntuvat epdhaihtuviksi (ks. esim. Shiraiwa et al. 2013; Apsokardu ja Johnston 2018;
Paasonen et al. 2018). Kun muistetaan, ettd SVOC:ien tiivistymistd rajoittaa tilavuus, timéi
tarkoittaa, ettd isommat hiukkaset voivat kasvaa SVOC:ien tiivistymiselld nopeammin kuin
pienemmét. Taté ei olla yleensd huomioitu malleissa, miké johtaa todennédkdisesti hiukkasten
tiivistymiskasvun aliarviointiin.

Yleinen tapa tutkia hiukkasten tiivistymiskasvua on méarittda mitatusta hiukkasten koko-
jakaumasta hiukkasmoodin halkaisijan kasvunopeus (esim. Kulmala et al. 2012; Nieminen et al.



2018). Té&té kasvunopeutta voidaan sitten verrata esimerkiksi eri tiivistyvien hoyryjen pitoi-
suuksiin ja n&in voidaan etsié tekijoitd, jotka ajavat hiukkasten kasvua oikeassa ilmakehéssa.
T&hén mennessd on havaittu, ettd esimerkiksi Hyytiflassd monoterpeenien hapettumisnopeus
selittdd hiukkasten kasvua parhaiten (Paasonen et al. 2018). Nieminen et al. (2018) ovat laske-
neet hiukkasten kasvunopeudet nukleaatiomoodin hiukkasille 36 eri paikalle ympéri maailman.
Heidén tuloksistaan ndhdéén, ettd uusien hiukkasten muodostumista ja kasvua havaitaan la-
hes kaikissa tarkastelluissa paikoissa ympéri vuoden. Hiukkasmuodostuminen oli keskimé&érin
yleisempéd kesélld kuin talvella, miké voi kertoa biogeenisten ldahteiden merkityksestd. He ha-
vaitsivat my0s, ettd paikoissa, joissa ihmisten péddstét ovat merkittavid, hiukkasia muodostuu
keskimé#rin nopeammin kuin syrjiisissé paikoissa. Téasté voidaan péadtelld, ettd hiukkasmuo-
dostus on globaalisti tédrked ilmio, mutta hiukkasten muodostukseen vaikuttavat tekijat kuten
tiivistyvien hoyryjen pitoisuudet ja ldhteet vaihtelevat todennékoisesti paikasta ja vuodenajasta
riippuen.

Tiivistymisetd puhuttaessa yksi tdrked késite on tiivistymisnielu (condensation sink, CS),
joka kertoo hiukkaspopulaation kyvysté toimia tiivistyvan hoyryn nieluna. Sen oletetaan myos
vaikuttavan olennaisesti hiukkasten kasvuun ja muodostumiseen. Ma#ritelmén mukaan CS on

CS = 21D / DyBm(Dy)n(D,)dDy, (4)

missd D on tiivistyvdn hoyryn diffuusiokerroin, D, on hiukkasen halkaisija, 3, on Fuchs ja
Sutuginin korjauskerroin ja n on hiukkasten lukuméaéra (Dal Maso et al. 2005). CS kertoo, kuinka
monta rikkihappomolekyylid olemassa olevaan hiukkaspopulaatioon tormaisi aikayksikossa ja
se kuvaa kaytdnnossd hiukkasten pinta-alaa. Tamé tarkoittaa, ettd yleensd CS:n suuruutta
dominoivat akkumulaatiomoodin hiukkaset.

Yleisesti on ajateltu, ettid CS kertoo, kuinka paljon hoyryja olemassa olevaan hiukkaspopu-
laatioon tiivistyy. Tama tarkoittaisi, etté korkeilla CS:n arvoilla tiivistyvét hoyryt tiivistyisivét
tehokkaasti olemassa oleviin suuriin hiukkasiin eiké uusia hiukkasia p&isisi muodostumaan. Toi-
saalta on havaittu, ettd hyvin saastuneissa ympéristoisséd perinteinen CS ei rajoita hiukkasten
pitoisuuksia yhté tehokkaasti kuin oletettaisiin (Kulmala et al. 2017). My6s, kun vertailtiin CS:n
vaikutusta hiukkasten kasvunopeuksiin havumetsialueella, havaittiin, ettd CS ei hidasta hiuk-
kasten kasvua alle 100 nm kokoluokissa vaan péinvastoin korkeammilla CS:n arvoilla havaittiin
korkeampia kasvunopeuksia (Paasonen et al. 2018). Olemassaolevan hiukkaspopulaation vaiku-
tus uusien hiukkasten muodostumiseen ja kasvuun ei siis aina ole oletetun mukainen ja tdmé on
yksi tekijé, joka saattaa aiheuttaa mallissa hiukkaspitoisuuksien aliarviointia.

2.3 Hiukkasten lukuméiiriaa vihentiavit prosessit

Etenkin nukleaatiomoodissa merkittava hiukkasten lukuméirapitoisuutta vihentava prosessi on
koagulaatio. Koagulaatiolla viitataan siihen, kuinka hiukkaset torméilevit ja takertuvat toisiin-
sa. Torméily johtuu siité, ettd hiukkaset liikuvat suhteessa toisiinsa joko painovoiman, ilmavir-
tausten tai Brownin liikkeen ansiosta. Tehokkainta koagulaatio on silloin, kun pienet nukleaatio-
moodin hiukkaset liikkuvat Brownin liikkeelld ja takertuvat suurempiin verrattaen paikallaan
pysyviin hiukkasiin (Seinfeld ja Pandis 2016). Tamé& tarkoittaa, ettd jos suurten yli 100 nm
kokoisten hiukkasten pitoisuus on korkea, pienemmaét hiukkaset torméilevit niithin usein, miké
laskee pienten hiukkasten todennékoisyyksia selvitd ilmaston kannalta olennaisiin kokoihin.

Hiukkasten elamé ilmakehéssé tulee tiensd pddhan, kun ne poistuvat siitd kuiva- ja méarkéa-
depositiolla. Kuivadepositiolla viitataan siihen, kuinka hiukkaset kulkeutuvat joko painovoiman
tai tuulen ansiosta jollekin pinnalle ja tarttuvat siihen. Mérkéddepositiolla taas viitataan siihen,
kuinka sade poistaa hiukkasia ilmakehésta. Taméa voi tapahtua niin, ettd hiukkanen aktivoituu
pilvipisaran ytimeksi ja kun pilvipisara on tarpeeksi suuri, pisara putoaa maahan vieden hiuk-
kasen mukanaan. Myo6s hiukkaset, jotka osuvat sadepisaran tielle sen pudotessa maahan ovat
maérkéadeposition uhreja.



2.4 Meteorologisten olosuhteiden vaikutus hiukkaspitoisuuksiin

Kun tarkastellaan aerosolihiukkasten pitoisuuksia, on hyvé tietdd myds miten meteorologiset
olosuhteet voivat vaikuttaa hiukkasten kokojakaumaan. Esimerkiksi lampdétila kertoo paljon se-
k& meteorologisista olosuhteista, ettéd kasvillisuuden tuottamien VOC-péistdjen médristd. Kun
lampotila on korkea, biogeenisid péadstdjié on enemmaén ja séd on tyypillisesti aurinkoisempaa,
mik4 vaikuttaa ilmakeh&sséd tapahtuviin kemiallisiin reaktioihin. Esimerkiksi Hyytiélédlle on ha-
vaittu, ettd hiukkasten kasvunopeudet korreloivat positiivisesti limpotilan kanssa ja monoter-
peenien hapettumisreaktiot selittéivit todennédkoisesti téatéd lampotilariippuvuutta (Yli-Juuti et
al. 2011; Paasonen et al. 2018). Korkeammilla ldmpétiloilla on liséksi todennékoisempéad, etté
ilmamassa on ikd&ntyneempéé ja esimerkiksi sade on epédtodennékoisempéaé kuin matalilla 1am-
potiloilla. Esimerkiksi Scott et al. (2018) ovat havainneet, etté sekd meterologiset olosuhteet etti
biogeeniset piaastot voivat nostaa hiukkaspitoisuuksia korkeilla lampotiloilla. Heidén mukaan-
sa meteorologian vaikutus hiukkasten ldmpdotilakytkokseen on suurempi kuin BVOC-péistijen
lampotilariippuvuuden.

Myos rajakerros vaikuttaa paljon hiukkaspitoisuuksiin ldhelld maanpintaa. Rajakerroksel-
la tarkoitetaan ilmakehén alinta hyvin sekoittuvaa osaa. Méaédritelménsé mukaan rajakerros on
troposfaérin alin osa, joka on yhteydessd maanpintaan ja vastaa muutoksiin sen aiheuttamas-
sa pakotteessa korkeintaan tunnin sisdén (Stull 2012). Kéytédnnossi rajakerroksen korkeus siis
méadrittelee, kuinka korkeaan ilmakerrokseen maanpinnalta tulevat pa#stot sekoittuvat. Pienim-
milldén rajakerroksen korkeus voi olla sadan metrin luokkaa, kun taas keséllé se voi olla jopa yli
kolme kilometrid. Rajakerros on tyypillisesti korkeimmillaan iltap&ivélla kun Aurinko lammittas
maanpintaa ja siten maata lihinné olevaa ilmaa, joka lihtee sekoittumaan ylospédin. Aurinkoise-
na ja kesdisené paiviné aerosolihiukkasten pitoisuudet laimenevat siis parhaiten, kun taas yo6lla
ja talvella hiukkaspitoisuudet voivat nousta korkeiksi, koska hiukkaset eivét pédse sekoittumaan
ilmakehéaén ja jaaviat ldhelle 1dhteitdan.

Myos pilvisyys voi vaikuttaa aerosolihiukkasten médrdin monella eri tavalla. Esimerkiksi
Suomessa on havaittu, ettd uusien hiukkasten muodostumista havaitaan vihemmén pilviselld
saalla (Dada et al. 2017). My6s pilviprosessointi voi vaikuttaa hiukkasten kokojakaumaan kas-
vattamalla hiukkasia Aitken-moodista akkumulaatiomoodiin (esim. Hoppel et al. 1986; Hoyle et
al. 2016) ja tuottamalla vesifaasin kemiallisissa reaktioissa esimerkiksi sulfaattiaerosolia (esim.
Hoyle et al. 2016).

2.5 Ilmastomallien rajoitteet

Koska ilmakeh&d on hyvin monimutkainen ja ilmastomallin resoluutio on karkea, tdmén tyon
tuloksia tarkasteltaessa on hyva muistaa, etté ei ole realistista olettaa, ettd malli ennustaisi pi-
toisuudet tiysin oikein. Schutgens et al. (2017) tutki, kuinka hyvin pisteméiiset havainnot, joita
tassdkin tyossd kéytetddn, voisivat vastata niin sanotusti tdydellisen mallin tuloksia. Heidén
tuloksistaan nihd&an, ettd esimerkikisi kaupunkialueilla mitatut mustan hiilen pitoisuudet ovat
useita kymmenié prosentteja korkeampia kuin malli ennustaisi paikalle, koska kaupunkialue ei
edusta koko mallin ruutua. My6s maanpinnan korkeuserot vuoristoisilla alueilla alueilla voivat
aiheuttaa yhtd suuria virheitd. Schutgens et al. (2017) tarkastelivat myos sité, kuinka datan kes-
kiarvoistaminen vaikuttaa tuloksien vastaavuuteen. Esimerkiksi Hyytiéldlle havaittiin, etté jos
mustan hiilen arvot keskiarvoistettiin péivén sijaan puolelle vuodelle, virhe pieneni 13,1 %:sta
-0,3 %:iin. Aiemmin mainittuihin paikallisten péistdjen ja orografian ongelmiin keskiarvoista-
minen ei kuitenkaan auttanut vastaavasti. Esimerkiksi yli 2000 m korkealle Mont Cimonelle
virheet olivat 50 % luokkaa seké péivittiis- ettd puolen vuoden keskiarvojen tasolla.

Téssé tyOsséd el olla yritetty erotella mittausdatasta pois paikallisten pééstojen vaikutusta
pitoisuuksiin, mutta toisaalta, jos aseman sijainti on alueellisesti edustava, niiden ei pitéisi ol-
la merkittédvid vuoden mediaanitasolla, jota kidytetdan suurimmassa osassa tédtd analyysid. On
huomioitava myds, ettd mittaukset ovat usein ldheltd maanpintaa ja mallin pitoisuudet ovat



keskiarvo ldhinnd maanpintaa olevasta kerroksesta. Jos mietitddn tdmén tyon tulosten maail-
manlaajuista merkittdvyyttd, on muistettava, ettd suurin osa tésséd tytssd kaytettdvistd mit-
tauksista on pohjoiselta pallonpuoliskolta ja ihmisen vaikutuksen alaisilta paikoilta, eli analyysi
ei ole globaalisti edustava.

3 Menetelméit

Tassé kappaleessa kuvaillaan ensin tyossa kiytetyt mittauspaikat ja mittaukset. Sitten kuvataan
lyhyesti, millainen tyossd hyodynnetty aersoli-ilmastomalli on ja millaisia asetuksia mallissa on
kéytetty. Viimeiseksi kerrotaan, kuinka mallia ja mittauksia verrataan téssé tyodssé toisiinsa.

3.1 Mittausasemat

Koska erilaisissa ympéristoissd dominoivat erilaiset hiukkaslédhteet ja prosessit, kdytdmme téssé
tyosséd mittausdataa 31 eri paikalta ympéri maailmaa. Ympéaristot vaihtelevat Suomen Lapis-
ta Kiinan suurkaupunkeihin ja Keski-Euroopan teollisuusalueilta eteldafrikkalaiselle luonnon-
suojelualueelle. Analyysisté on jatetty pois suurin osa korkealla sijaitsevista mittauspaikoista,
silld vuoristoisilla alueilla globaalin mallin ei voidakaan olettaa ennustavan hiukkaspitoisuuk-
sia oikein (Schutgens et al. 2017). Kooste tyossi kiytetyistd mittauspaikoista on Taulukossa
1. Taulukko kertoo mittausasemille kiytetyt lyhenteet, paikassa mitatun kokojakauman koko-
rajat, tdsséd tyossd kiytetyn mittausajan ja malliajot, joihin mittauksia vertaillaan. Paikkojen
lyhenteet ovat soveltuvilta osin samat, joita Nieminen et al. (2018) kéyttiviit. Jotta paikkojen
sijaintien hahmottaminen olisi helpompaa, ne on merkitty myos karttaan Taulukon 1 jérjestys-
numeroilla Kuvassa 1. Téassé tyossé kédytetddn malliajoista pddasiallisesti vuotta 2010, joten on
muistettava, ettd mikéli jonkin paikan mittausvuosi poikkeaa téstd, mallin ja mittausten data
on eri vuosilta, miké tarkoittaa, etté erilaiset meteorologiset olosuhteet ja eri pa#stojen vaihtelu
saattavat aiheuttaa eroja mallin ja mittausten vilille.

Jotta tulosten tulkinta olisi helpompaa, eiké jokaista mittauspaikkaa tarvitsisi késitella tuok-
sissa erikseen, mittauspaikat on jaettu luokkiin paikoille mallinnettujen mustan hiilen paastojen
perusteella. Luokittelu on péitetty tehdd mustan hiilen paéstojen perusteella, koska néin luokil-
le saadaan kvantitatiiviset rajat ja mustan hiilen péddstot vaikuttavat merkittavésti hiukkasten
lukuméasrapitoisuuksiin. Jos mustan hiilen péaédstot ovat alueella alhaisia, on todennékdisté, etta
alueen hiukkaspitoisuudet ovat matalia ja biogeenisilld ja sekundéérisilla hiukkasilla on merkit-
tavé osuus hiukkasten lukumééripitoisuuksissa. Jos taas mustan hiilen pédstot ovat korkeita,
on todenn#koistd, ettd myos hiukkasten lukuméérépitoisuudet ovat korkeita ja antropogeeni-
set padstot dominoivat hiukkaspitoisuuksia. Mustan hiilen pdéstot antavat siis myos viitteitéa
siitéd, mitkd prosessit alueella ovat merkittavid. Kun tuloksia tarkastellaan BC-péa#stojen pe-
rusteella ryhmitettyind, voidaan ndhdé selvemmin, miten malli suorituu erilaisten prosessien
dominoidessa.

Pééstojen arviointiin on kédytetty GAINS-mallin vuoden 2010 padstoja. Malli ja padstojen
arviointi mittauspaikoille selitetdédn tarkemmin kappaleessa 3.3. Luokkien mustan hiilen pa&s-
tojen rajat on tiivistetty Taulukkoon 2. Ensimmaéiset kaksi luokkaa ovat paikoille, joissa mustan
hiilen pa#stot ovat matalat (M). Niisséd mustan hiilen pa#stot ovat ensimmaéiselle, kaikista syr-
jaisimméille, luokalle alle 0,01 kt/yr (kuvissa kaikkein vaalein harmaa, lyhenne téssé tyossia M1)
ja toiselle 0,01-0,1 kt /yr vélilla (tummempi vaalean harmaa, lyhenne M2). Seuraavat kaksi luok-
kaa ovat paikoille, joissa p#éstot ovat kohtuulliset (K). Niissé ihmisen aiheuttamat padstot ovat
hyvin merkittivéssa osassa, mutta paistojen pitoisuudet ovat kohtuullisella tasolla. Ensimmaéi-
sen kohtuullisen luokan pééstoraja on téssd tyossd 0,1-0,2 kt/yr (vaaleampi keskiharmaa, K1)
ja toisen 0,2-0,3 kt/yr vélilld (tummempi keskiharmaa, K2). Myos saastuneemmille paikoille
(S), joissa mustan hiilen padstot ovat korkeat on kaksi luokkaa. Néistd ensimmaéisiin lasketaan
téssd paikat, joiden péistot ovat 0,3—1 kt/yr (vaaleampi tummanharmaa, S1) ja toisiin paikat,



Taulukko 1: Taulukossa on yhteenveto tyossé kiytetyistd mittauspaikoista, seki paikoista kéy-
tetyt lyhenteet, paikkojen koordinaatit ja kokoluokka, jolla hiukkasten kokojakauma on mitattu.
Lisédksi kerrotaan mittausaika ja saatavilla olleet malliajot. GAINS:Ila viitataan tédssa sekd MT7-

ettd SALSA-ajoihin, joissa on kaytetty GAINS:n padstoji.

Paikka Koordinaatit d, (nm) Mittausaika Mallit
1. Aspverten (ASP) 58.80 N 1740 E ~ 10-400 2013 Kaikki
2. Bosco Fontana (BFN) 45.20 N 10.74 E 6-800 6-7/2012 M7A

3. Peking (BEI) 39.90 N 116.40 E  3-2500  3/2004-2/2005 GAINS
4. Bosel (BOS) 53.00 N 794 E 10-800 2010 Kaikki
5. Botsalano (BOT) 25.52 S 2542 E  10-840  8/2006-7/2007  Kaikki
6. Egbert (EGB) 4423 N 79.78 W 10400  5/2007-4/2008  MT7A

7. Finokalia (FKL) 35.20 N 2540 E 9-895 6/2008-4/2009  Kaikki
8. Harwell (HRW) 51.60 N 1.30 W 12-437 2006 Kaikki
9. Helsinki (HEL) 60.12 N 24.57 E 3-1000 2010 MT7A

10. Hohenpeissenberg (HPB) 4748 N 11.07E  13-900 2008 Kaikki
11. Hyytidld (HYY) 61.85 N 24.28 E 3-1000 2010(-2014) Kaikki
12. Kosetice (KOS) 49.57 N 15.08 E 10-900 2010 Kaikki
13. K-Puszta (KPZ) 46.96 N 19.56 E  10-1000 2007 Kaikki
14. Mace Head (MHD) 53.32 N 9.88 W 8-467 2007 Kaikki
15. Marikana (MAR) 25.70 S 27.50 E 12-840 2008 Kaikki
16. Melpitz (MPZ) 51.53 N 1294 E 3-800 2008 Kaikki
17. Morgan-Monroe SF (MSF) 39.32 N 86.41 W 6-9523 1/2008-11/2008 MT7A

18. Mukteshwar (MUK) 2947 S 79.64 E 7-578 2008 Kaikki
19. Nanjing (NAN) 32.03 N 11846 E  6-800 2012 GAINS
20. Pallas (PAL) 68.00 N 24.10 E 7-500 2010 Kaikki
21. Preila (PRL) 55.40 N 21.00 E  8,55-877 2010 Kaikki
22. Southern Great Plains (SGP) 36.60 N 97.48 W 12-737 2011 Kaikki
23. Sao Paulo (SPL) 23.55 S 46.63 W 6-800 10/2010-9/2011 GAINS
24. San Pietro Capofiume (SPC)  44.65 N 11.62 E 3-630 2012 Kaikki
25. Schauinsland (SCH) 4791 N 791 E 5-630 2010 Kaikki
26. Tiksi (TKS) 71.58 N 128.92 E 7-500 2012 GAINS
27. Tomsk (TMK) 56.50 N 85.10 E 3-180 2013 Kaikki
28. Vavihill (VHL) 56.04 N 13.52 E 8-517 2008 Kaikki
29. Virrio (VAR) 67.75 N 29.62 E 3-857 2010 Kaikki
30. Waldhof (WLD) 52.80 N 10.76 E 3-1000 2010 Kaikki
31. Yakutsk (YAK) 62.15 N 129.3T E  20-485  4/2009-8/2009  MTA

joiden p##stot ovat yli 1 kt/yr (kaikkein tummin harmaa, S2).

Taulukko 2: Mittauspaikat on jaoiteltu luokkiin paikan alueelle mallinnettujen mustan hiilen
péadstojen perusteella. Tamé taulukko tiivistdéd eri luokkien lyhenteet, niiden rajat ja luokkiin
kuuluvien mittauspaikkojen lyhenteet.

Luokka BC-passtorajat (kt/yr) Luokkaan kuuluvat paikat

M1 alle 0,01 MHD, PAL, TKS, VAR

M2 0,01-0,1 ASP, FKL, HYY, PRL, SGP, VHL, WLD, YAK
K1 0,1-0,2 BOS, HRW, HEL, HPB, KOS, MPZ, MSF, TMK
K2 0,2-0,3 BFN, KPZ, SPC, SCH

S1 0,3-1 BOT, EGB, MAR, MUK

2 yli 1 BEI, NAN, SPL
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Kuva 1: Ty0ssa kiytettyjen mittausasemien sijainti on helpommin hahmotettavissa kartalla.

Seuraavaksi kaydain lépi tarkemmin kéytettyjen mittauspaikkojen piirteet edeten matala-
padstoisistéa paikoista saastuneempiin paikkoihin. Asemat, joiden ominaisuudet poikkeavat sel-
vésti muista asemista kuvaillaan tarkemmin, jotta tulosten tulkinta olisi helpompaa.

Kaikkein matalapa#stoisimpiin paikkoihin (luokka M1) kuuluvat tédssid analyysissd Mace-
head, Pallas, Tiksi ja Véarrio. Niistd Varrio ja Pallas sijaitsevat Suomen Lapissa ja niissé koko-
naishiukkaspitoisuudet ovat matalia. Varri6 on tunturimaastossa méantymetsén keskelld ja sielld
on havaittavissa Kuolan niemimaalta kulkeutuvan rikkihapon vaikutus uusien hiukkasten muo-
dostumisessa ja kasvussa ja siten hiukkasten pitoisuuksissa eri kokoluokissa (Kyr6 et al. 2014).
Pallaksen mittausasema on tunturin pa&lla ja vuonna 2003 se on ollut 100 m puurajan yldpuolel-
la (Hatakka et al. 2003). Léhialueella on ménty-, kuusi- ja koivumetsid eikd mitdén merkittavia
paikallisia tai alueellisia paistolihteitd. Alueen hiukkaspitoisuudet riippuvat hiukkasmuodstuk-
sesta etenkin kevéillla ja vaihtelevat yleisesti ilmansuunnasta riippuen ollen matalampia, kun
ilmamassa tulee lannests Pohjois-Atlantilta ja korkeampia, kun ilmamassat tulevat iddstd Kuo-
lan niemimaalta.

Tiksin mittausasema (Uttal et al. 2013; E. Asmi et al. 2016; Nieminen et al. 2018) on 1&helld
Jadmeren rantaa hieman pohjoisempana kuin Virrio ja Pallas. Asema on selvisti puurajan poh-
joispuolella, joten kasvillisuus aseman ympéristossd on matalaa tundrakasvillisuutta. Uttalin et
al. (2013) mukaan Tiksissd voidaan sen otollisen sijainnin ansioista havaita paitsi Vendjin myos
Pohjois-Amerikan, Euroopan ja Keski-Aasian padstolahteiden vaikutteita ilmamassan suunnas-
ta riippuen. E. Asmin et al. (2016) mukaan hiukkaspitoisuuksien vaihteluihin vaikuttavat monet
paikalliset prosessit. Talvella ja kevailla havaitaan korkeita akkumulaatiomoodin ja karkeiden
hiukkasten pitoisuuksia arktisen sumun (arctic haze, arktisten alueitten meteorologinen ilmio,
jossa saasteet kertyvit lihelle maanpintaa, eivéitkd padse levidméaén) takia, kun taas kevaalla
ja kesalld havaitaan hiukkasmuodostuksen vaikutus. Hiukkasmuodostusta ajaviksi tekijoiksi ar-
vioitiin antropogeeniset paastot kevailld ja biogeeniset paistot kesélld. Kuten Dall’Osto et al.
(2018) ovat huomauttaneet, arktista sumua ei ole toistaiseksi esitetty malleissa eritysen hyvin,
joten on todennékéisté, ettéd ilmié aiheutaa pitoisuuksien aliarviointia mallissa.

Macehead puolestaan sijaitsee Irlannissa Atlantin rannalla (O’Connor et al. 2008; O’Dowd
et al. 2014). Se on siis huomattavasti etelimpéni kuin muut tdméin luokan paikat ja poikke-
aa muista paikoista myos silléd, ettd aseman hiukkaspitoisuudet muodostuvat pédédosin meresti
lahtoisin olevista luonnolllisista primé&irisistd ja sekundéarisistd hiukkasista.

Toiseksi matalapadstoisimpédn luokkaan (M2) kuuluvat Aspvreten, Finokalia, Hyytiil4,
Preila, Southern Great Plains, Vavihill, Waldhof ja Yakutsk. Niistd asemista Hyytidla (Hari
ja Kulmala 2005) on tdmén analyysin kannalta merkittdvin, koska sieltd on saatavilla hiuk-
kasten kokojakauman lisdksi lukuisia muita mitattuja suureita, joiden avulla voidaan tutkia
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tarkemmin, misté erot mallinettujen ja mitattujen hiukkaspitoisuuksien vélilla johtuvat. Hyy-
tidlda on havumetsian keskelld ja metsédn péadstdmien hoyryjen vaikutus Hyytidlassd mitattuihin
hiukkasiin onkin merkittéva (esim. Yli-Juuti et al. 2011; Paasonen et al. 2018). Hyytidldssd on
mitattu aerosolihiukkasten kokojakaumaa jatkuvasti vuodesta 1996 lahtien. Téssé tyOssd kay-
tetddn Hyytiéldlle vuosivertailuihin vuotta 2010 ja tarkempaan vertailuun vuosia 2010-2014.

Samankaltaisia asemia ovat Ruotsin Aspvreten ja Vavihill (Tunved et al. 2003). Aspvrete-
nin asema sijaitsee sekametséiselld maaseutualueella 2 km péédssd [tdmeren rannasta ja noin 70
km péa#ssid Tukholmasta. Aseman lihelld on vain vihin asutusta ja antropogeenisten lihteiden
merkitys on pieni. Vavihillin (Kristensson et al. 2008) aseman léhelld ei ole paikallisia ldhteité,
mutta alle 50 km séteelld on kolme yli 100 000 asukkaan kaupunkia. Sielld hiukkasten pitoi-
suudet eri kokoluokissa riippuvat selvéisti asemalle tulevan ilmamassan suunnasta, silld aseman
eteldpuolella on selvisti enemmén antropogeenisiéd lahteitd kuin sen pohjois- ja ldnsipuolilla.
Asemaa ympérsiva alue on lehtimetséé ja ruohikkoa (Tunved et al. 2003).

Yakutskin mittauspaikka (Ohta et al. 2008) on alle puoli astetta pohjoisemmassa kuin Hyy-
tidla, mutta se on huomattavasti idempéné Siperian keskelld. Alueen hallitseva kasvillisuus on
lehtikuusimetséd ja paikka edustaa Itd-Siperian laajoja metsdalueita (Paasonen et al. 2013).

Waldhofin asema kuuluu Saksan GUAN verkkoon (Birmili et al. 2009). A. Asmin et al. (2011)
mukaan tdmé& suuren metsian keskelld oleva asema edustaa hyvin syrjdistd pohjoissaksalaista
tausta-aluetta, jossa antropogeenisten pééstdjen vaikutus on pienté.

Noin 150 km séteelld Southern Great Plainsin asemasta on useita suuria kaupunkeja, mutta
itse aseman lahist6lld on ldhinnd maanviljelyé ja ruohotasankoa (Parworth et al. 2015). Massa-
pitoisuuksia tarkasteltaessa alueen hiukkasten on havaittu olevan talvea lukuunottamatta enim-
mikseen orgaanisia (Parworth et al. 2015). Orgaanista massaa kerryttivit keviéllld biomassan
poltto ja kesilld todennikoisesti biogeeniset isopreeniemissiot. Talvella kylmét lampdtilat ja
antropogeeniset ldhteet nostavat ammoniumnitraattien pitoisuuksia.

Preila (Pauraité et al. 2015) on Liettuan rannikolla sijaitseva tausta-asema ja sitd lahim-
méit kaupungit sijaitsevat 40 ja 90 km etéisyydelld. My6s Finokalialla (Mihalopoulos et al. 1997;
Kalivitis et al. 2018) on etiisyyttd suuriin asutuskeskuksiin, mutta se poikkeaa muista syrjii-
sistd paikoista siiné, ettd se on huomattavasti niité etelampéné ja saarella Valimeren keskellé.
Finokaliassa merkittdvad on my6s hiekkapolyn, merisuolan ja saasteiden kaukokulkeuman vai-
kutus: yli 2 pm hiukkasten massaa domioivatkin hiekkapoly ja merisuola, kun taas pienempien
hiukkasten massaa dominoivat sulfaatit ja orgaaninen aine (Lelieveld et al. 2002). Pidemmén ai-
kasarjan (vuodet 2008-2015) analyysin mukaan Finokaliassa havaitaan hiukkasmuodostusta 29
% paivistd (Kalivitis et al. 2018) ja lasketut kasvunopeudet ovat laskeneet, kun SOs-pitoisuudet
ovat pienentyneet. Hiukkasmuodostus on siis yksi merkittévistd alueen hiukkaspitoisuuksiin vai-
kuttavista tekijoistd ja rikkidioksidin pitoisuudet vaikuttavat todenniikdisesti CCN-kokoisiksi
kasvavien hiukkasten pitoisuuksiin.

Seuraavaksi kdydddn lapi paikat, joissa péadstot ovat kohtuullisia. Ensimméiseen kohtuul-
listen p#dstojen luokkaan (K1) lasketaan Bosel, Harwell, Helsinki, Hohenpeissenberg, Kosetice,
Melpitz, Morgan Monroe State Forest ja Tomsk. Néisté Bosel, Hohenpeissenberg ja Melpitz kuu-
luvat Saksan GUAN-verkkoon (Birmili et al. 2009). Bosel on Lounais-Saksassa 100 km pédssi
merestd ja sen ympéristossd on maanviljelyé, karjankasvatusta ja ihmisasutusta. Hohenpeissen-
bergin observatorio (Birmili et al. 2003) puolestaan on Eteld-Saksassa pienen vuoren huipulla
980 m korkeudella merenpinnasta ja 300 m korkeampana kuin ympéaroivd maaseutualue. Ase-
man ympéristossd on havupuu- ja pyokkimetsid sekd maanviljelya ja ldhin suuri kaupunki on
60 km péasssi. Itéisestd Saksasta 16ytyy Melpitzin asema (Hamed et al. 2010), joka on samanni-
misen kylan ldheisyydessid. Aseman ympéristé on ruohotasankoa ja ldhietéisyydelld on ldhinn
maaniviljelyé ja metsédéd, mutta alueellisella tasolla antropogeeniset péadstot ovat merkittavia ja
ldhin suurehko kaupunki on 46 km pééssd. Myos Tsekin Kosetice (Zikova ja Zdimal 2013) on
samankaltainen keskieurooppalainen tausta-asema, jonka ympéristossd on ldhinnd maanvijely-
salaa ja metséié.

12



Loput K1-luokkaan kuuluvat asemat ovat Keski-Euroopan ulkopuolella ja poikkeavat toisis-
taan ympéristoiltdan. Helsingin Kumpulan SMEAR IIT -mittausaseman (Hussein et al. 2008)
lahelld on useita erilaisia ympéristéja. Yhdelld puolella asemaa on asutusta, toisella puutarha-
alue ja kolmannella vilkas tie. Vaikka asema voitaisiin luokitella kaupunkiasemaksi, Helsinki on
verrattaen pieni kaupunki ja Suomi verrattaen harvaan asuttua aluetta, joten ihmisen péds-
tot ja hiukkaspitoisuudet ovat selvisti matalampia kuin monissa suuremmissa kaupungeissa.
Harwell taas on tausta-asema Eteld-Englannissa (Charron et al. 2007). Itse aseman seutu on
aukeaa aluetta, jolla on vihén peltoja, mutta alle 10 km séteelld on vilkas moottoritie ja ki-
vihiilitd kayttdva voimalaitos ja ilmamassaa voi kulkeutua my6s 100 km péissi sijaitsevalta
Suur-Lontoon alueelta. Yhdysvaltojen keskilénnessé sijaitsevan Morgan-Monroe State Forestin
mittausaseman alueella ei Pryorin et al. (2010) mukaan ole suuria antropogeenisié lihteitd vaan
ympéristossa on ldhinnd lehtometsda. Téastd huolimatta ilmansaasteiden pitoisuudet ovat kor-
keita, silld rikkidioksidin ja ammoniakin pitoisuudet ovat hyvin korkeita ja niistd voi nukeoitua
uusia hiukkasia. Tomskin Fonovaya-observatorio sijaitsee 70 km linteen Tomskin kaupungista
(Matvienko et al. 2015; Nieminen et al. 2018). Se on joen rannan lidhelld ja sen ympéristossi on
seka- ja havumetsdéd (Nieminen et al. 2018).

Toiseen kohtuullisten padstojen luokkaan (K2) kuuluvat Bosco Fontana, K-Puszta, San Piet-
ro Capofiume ja Schauinsland. Néistd Bosco Fontana ja San Pietro Capofiume ovat Italian saas-
tuneessa Po-laaksossa, joka on tiheésti asuttua aluetta, jossa on paljon maataloutta ja teollisuut-
ta (Hamed et al. 2007). San Pietro Capofiumen (Hamed et al. 2007) mittausasema on harvaan
asutulla alueella ja sen itdpuoella on aukeaa aluetta merelle asti, mutta muissa ilmansuunnissa
on raskaasti asutettua aluetta. Hamed et al. (2007) havaitsivat alueella yli kolmasosana péivisté
hiukkasmuodostusta ja kasvu- ja muodostumisnopeudet olivat korkeahkoja, joten hiukkasmuo-
dostus vaikuttanee hiukkasten lukuméarapitoisuuksiin alueella merkittavéasti. Bosco Fontana on
noin 100 km San Pietro Capofiumesta koiliseen. Se on tammi- ja pydkkimetsidn keskelld ja 14-
histolld on maanviljelyd ja joitain teitd (Schallhart et al. 2016). Sieltd mittausdataa on vain
kahdelta kesikuukaudelta, joten sitd kaytetddn vertailussa vain kesélle.

Schauinsland ja K-puszta ovat myts Euroopassa, mutta joitain asteita Bosco Fontanaa ja
San Pietro Capofiumea pohjoisempana. Schauinsland kuuluu my6s Saksan GUAN-verkkoon
(Birmili et al. 2009). Se sijaitsee vuorenharjanteella 1210 m korkeudessa, joten A. Asmin et
al. (2011) mukaan sen ilmamassan hiukkaspitoisuudet riippuvat vahvasti rajakerroksen korkeu-
desta. Aseman alapuolella on saastunut laakso, jonka ilma sekoittuu asemalle péivisin, mutta
yOaikaan ja talvisin asema on usein rajakerroksen ylédpuolella. Unkarin K-puszta (Salma et al.
2016) sijaitsee metsdaukealla 71 km péadsséd Budapestista ja sen ympéristé on sekametséi, joten
asema kuvaa maaseudun tausta-aluetta.

Ensimméiseen saastuneeseen luokkaan S1 kuuluvat Botsalano, Egbert, Marikana ja Muk-
teshwar. Néistd Botsalano ja Marikana ovat Eteld-Afrikassa. Marikanan asema (Venter et al.
2012) sijaitsee asuinalueella keskelld aluetta, jolla on paljon kaivostoimintaa. Venterin et al.
(2012) kuvauksen mukaan alueella on suoraan kaivostoiminnasta ja metallin késittelystd tule-
vien pédstdjen lisdksi tuulen kujettamaa polya ja padstoja kotitalouksien hiilen ja puun polttosta
seké paljon litkennettd ja jonkin verran maanviljelyé. Halkaisijaltaan alle 10 pm kokoisten hiuk-
kasten massan péa#stojen merkittdvimmaksi ldhteeksi alueella he arvioivat kotitalouksien pien-
poltosta tulevat hiukkaset. Botsalano (L. Laakso et al. 2008; Vakkari et al. 2011) puolestaan
on luonnonsuojelualueella noin 175 km Marikanan lidnsipuolella. Vaikka asema on GAINS:n
pédstojen perusteella tehdyn luokituksen mukaan samassa ympéristoluokassa kuin Marikana,
sen ilma on huomattavasti puhtaampaa. Itéisilla tuulilla antropogeenisten paistéjen kulkeuman
merkitys on kuitenkin huomattava. Laakson et al. (2008) mukaan antropogeenisisté l&hteista
merkittdvimpid ovat alueella biomassan poltto ja teollisuus, kun taas liikenteen rooli on pieni
toisin kuin Marikanassa. Samassa tutkimuksessa havaittiin hiukkasmuodostusta yli 90 % péivis-
té, joten myos se on alueella merkittavi hiukkasldhde. Koska kyseessé on luonnonsuojelualue ja
lahelld on merkittavid paéstojé, on oletettavissa, ettéd ilmastomallilla voi olla huonon paikallisen
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resoluution takia ongelmia hiukkaspitoisuuksien ennustamisen kanssa.

Mukteshwarin mittausasema (Hyvérinen et al. 2009; Neitola et al. 2011) poikkeaa muista
asemista, silld se on Intiassa Himalajan vuorilla 2180 m korkeudella ja syrjissi paikallisilta pas-
toldhteiltd 1dhimpien kaupunkien ollessa vihintdan 20 km etéisyydelld. Vaikka mittausaseman
sijainti on syrjdinen, sielld havaitaan ilmansuunnasta riippumatta ruskeaa hiilté ja talvisin lisak-
si paikallisista ldhteistd kuten ruoanlaitosta ja lammityksesta tulevaa mustaa hiiltd (Hyvérinen
et al. 2009). Hyvérisen et al. (2009) mittaamat kuukauden keskiarvohiukkaspitoisuudet olivat
Mukteshwarissa suurimmillaankin alle 5000 cm™3. 350 km péissi Mukteswarista suurkaupun-
ki Delhissé kokonaishiukkaspitoisuuden tuntikeskiarvon maksimiksi on mitattu yhdessa tutki-
muksessa 216000 cm—3 (Monkkonen et al. 2004). Tama on kaksi kertaluokkaa Mukteshwarin
pitoisuuksia korkeampi arvo, mistd voidaan péételld, ettd mallin paikallinen resoluutio saattaa
aiheuttaa pitoisuuksien yliarviointia Mukteshwarille.

Kanadan Egbertin mittaukset (Slowik et al. 2010) on tehty maaseudulla, alueella, jossa
on lahinnd metsdd ja maanviljelyd. Se on téssd tyossd kuitenkin saastuneissa asemissa, koska
alle 100 km séteelld on paljon tihe#sti asutettua aluetta. Aseman hiukkaspopulaatioon vaikuttaa
vahvasti ilmansuunta: jos tuulee etelésté, alueelle saapuu paljon antropogeenisid péadstoja 70 km
pédssi sijaitsevasta Toronton suurkaupungista kun taas aseman pohjoispuolella on enimmékseen
havumetsié ja kauempana kaivostoimintaa.

Kaikkein saastuneimman luokan S2 paikkoja ovat Kiinan Nanjing ja Peking sekéd Brasilian
Sao Paulo. Paikoista kaikkein saatunein on Peking (Wu et al. 2007), jonka mittausasema sijaitsee
Pekingin yliopiston alueella. Wehnerin et al. (2004) mukaan seké liikenteen ettéd kotitalouksien
lammityksen ja ruoanlaiton pé&stot ovat alueella merkittivid, mutta yksikdén ndistd ldhteistéa
ei dominoi yli muiden. Asemalla havaittiin hiukkasmuodostusta 40 % péivistd ja hiukkasten
pitoisuuksiin ja kokojakaumaan vaikuttivat muun muassa ilmamassan suunta ja meteorologiset
tekijat (Wu et al. 2007).

My6s Nanjing on kiinalainen suurkaupunki, jonka 20 km kaupungin ydinkeskustasta sijait-
sevalla mittausasemalla kokonaishiukkaspitoisuudet ovat samaa luokkaa Pekingin kanssa (Qi
et al. 2015). Siella hiukkasmuodostusta on havaittu keskiméérin 44 % péivisté ja talvea lukuu-
nottamatta hiukkasmuodostuspéiviit olivat yleisempid kuin muualla Kiinassa on havaittu (Qi
et al. 2015). Alueen hiukkaspitoisuuksissa voidaan havaita ajasta riipppuen monsuunikauden,
fossiilisten polttoaineiden polton, hiekkaptlyn kulkeutumisen, biomassan polton ja biogeenisten
lahteiden vaikutuksia (Ding et al. 2016; Xausa et al. 2018). Meteorologisten olosuhteiden, kuten
aurinkoisuuden vaihtelun johdosta eri mittausvuosien vélilld voi olla merkittévid eroja aina-
kin hiukkasmuodostuspéivien yleisyydessé (Qi et al. 2015), miké tarkoittaa, etté se, ettd téssd
tyossé kiytetddn mittauksille ja mallille eri vuotta voi aiheuttaa eroja hiukkaspitoisuuksiin.

Sao Paulo (Backman et al. 2012) on tdmén tutkimuksen ainoa asema Eteld-Amerikasta ja
vaikka kyseessd on 20 mijoonan ihmisen suurkaupunki, jossa suurin osa péa#stoista tulee liiken-
teestd, keskimédrdiset hiukkaspitoisuudet jadvat puoleen Pekingin pitoisuuksista. Backmanin
et al. (2012) mukaaan yksi aseman erityispiirteisti on se, ettd sen runsas autokanta kiyttia
polttoaineena usein bioetanolia, joka tuottaa vihemmén mustaa hiiltd kuin bensa tai diesel,
mutta enemmén lyhytketjuisia hiilivetyja. Néistd lyhytketjuisista hiilivedyistd voi muodostua
SOA:aa hitaammin kuin bensiinin poltosta syntyvistd padstoistd. Toinen aseman erityispiirre
on paikallisen meteorolgian vaikutus saasteiden levidimiseen. Alueella on nimittiin havaittavissa
kaupunkisaarrekeilmittd aurinkoisissa olosuhteissa. Ilmié nostaa kaupunkialueen lampdétilaa ja
muuttaa tuuliolosuhteita, mikéd voi nostaa ilmansaasteiden pitoisuuksia.

3.2 Mittaukset

Téassé tyossa kdytetadn jokaiselta tyossd mukana olevalta paikalta mitattua hiukkasten kokojau-
kaumaa, josta lasketaan hiukkasten pitoisuus halutussa kokoluokassa. Kokojakaumat on mitattu
liikkuvuusanalysaattorilla (Differential /Scanning Mobility Particle Sizer, DMPS/SMPS) (esim.
P. Aalto et al. 2001). DMPS:ssé hiukkaset varataan ensin esimerkiksi radioaktiivisella l&hteel-
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14 tuotetuilla ioneilla niin, ettd ne noudattavat tunnettua varausjakaumaa. Kun hiukkaset on
varattu, ne voidaan jakaa eri kokoluokkiin sen perusteella, miten ne liikkuvat séhkokentassé. Ta-
mé voidaan tehdé differentiaalisella liikkuvuusanalysaattorilla (Differential Modility Analyser,
DMA). Tamén jdlkeen kunkin kokoluokan hiukkaset lasketaan kondensaatiohiukkaslaskurilla
(Condensation Particle Counter, CPC). Se toimii kasvattamalla hiukkaset havaittavaan kokoon
tiivistdmélld niiden pintaan esimerkiksi butanolia ja laskemalla ne sitten optisesti. Kun yhdis-
tetddn eri kokoluokissa havaittavien hiukkasten lukumé&érit, saadaan hiukkasten kokojakauma.
Kokojakaumien kokorajat vaihtelevat mittalaitteesta ja paikasta riippuen, joten yhteenveto ko-
korajoista 16ytyy Taulukosta 1.

Hiukkasten kokojakaumaa voidaan hyodyntéi sekd hiukkasten lukumééiripitoisuuksien las-
kussa, ettd hiukkasten muodostumis- ja kasvunopeuksien laskemisessa. Tdmén tyon péadpain-
opiste on hiukkasten lukumééiriapitoisuuksissa. Hiukkasten lukumééréipitoisuudet saadaan las-
kettua kokojakaumasta summaamalla kokojakaumasta halutun kokovélin pitoisuudet. Tasséa
tyossé keskitytddn erityisesti yli 50 ja 100 nm kokoisten hiukkasten lukuméi#répitoisuuksiin
(N50 ja N100), jotka on méiritetty laskemalla yhteen kaikki yli tdmén kokoisten hiukkasten
pitoisuudet. Téssd on huomioitava, ettd mitattujen kokojakaumien ylérajat vaihtelevat, miké
voi aiheuttaa sen, ettd mitattuja pitoisuuksia aliarvioidaan joillekin paikoille. Esimerkiksi, jos
kokojakauman mittaaminen loppuu 500 nm kokoon ja tétd suuremmissa ko’oissa olisikin mer-
kittavia hiukkaspitoisuuksia, kokojakauamasta lasketut N50- ja N100-pitoisuudet olisivat pie-
nempié kuin todellisuudessa. Kaytinndssa tdmén ei pitdisi aiheuttaa suuria virheité, silld mallin
vuoden keskiarvoja tarkasteltaessa N500 on suurimmillaankin vain prosentin luokkaa N100:sta.
Tomskille kokojakauma loppuu kuitenkin jo 180 nm kokoon, miké voi aiheuttaa ongelmia. Jos
tarkastellaan mallidataa, havaitaan, ettd M7A:1la N200 on 20% N100:sta ja M7G:ll14 ja SAL-
SA:lla vastaavasti 43 % ja 14 %. Etenkin M7G:ll4 kokojakauman mittaamisen loppuminen jo
180 nm kokoon voi siis aiheuttaa useiden kymmenien prosenttien eroja.

Jotta padstiisiin paremmin késiksi hiukkasten lukumééarabiaksia aiheuttaviin ilmiéihin, Hyy-
tialdlle kokojakaumadataa kéaytetdan myos hiukkasten kasvunopeuksien laskemiseen. Yleinen ta-
pa méadrittiaa mittauksista kuinka nopeasti hiukkaset kasvavat, on sovittaa mitattuun kokojakau-
maan lognormaali moodi ja mé&rittdd kuinka nopeasti tdmén moodin keskikoko kasvaa ajassa
(esim. Kulmala et al. 2012; Nieminen et al. 2018). Tyypillisesti kasvunopeus on mééritetty vain
nukleaatiomoodin hiukkasille ja vain péiville, jotka on mééritelty uusien hiukkasten muodostu-
mispéiviksi. Téssé tyossa kdytetdan kuitenkin kaikille kokoluokille automaattisesti méadritettyjé
kasvunopeuksia (Paasonen et al. 2018), silld néin saadaan laajempi kuva hiukkasten kasvusta.
Automaattinen metodi méirittdid ensin kaikkien hiukkasmoodien halkaisijat ja etsii sitten kul-
lekin moodille ajanhetket, jolloin moodi kasvaa tarpeeksi monotonisesti. Nédiden ajanjaksojen
kasvunopeudet saadaan hiukkasmoodien keskihalkaisijoihin sovitetun suoran kulmakertoimista.

Téssé tyosséd on pédtetty valita tarkasteltavaksi Aitken-moodin kasvunopeudet, koska nii-
td on saatavilla enemmén kuin nukleaatiomoodin kasvunopeuksia ja Aitken-moodin hiukkasten
kasvua on tutkittu vihemmén kuin nukleaatiomoodin hiukkasten. Liséksi Paasosen et al. (2018)
tulosten perusteella on oletettavissa, ettd Aitken-moodissa hiukkasfaasin kemialliset reaktiot
nostavat kasvunopeuksia nukleaatiomoodin nopeuksiin verrattuna. Hiukkasfaasin kemiaa ei ol-
la yleensd huomioitu mallissa, miké voisi siis johtaa hiukkasten kasvunopeuksien aliarviointiin
ja tdmé voisi osaltaa selittdd hiukkasten lukuméirapitoisuuksien aliarviointia Aitken- ja akku-
mulaatiomoodeissa. Aitken-moodin kasvunopeuksista on tehty téta tyot varten aikasarja. Se on
tehty valitsemalla kasvunopeudet, jotka on méé#ritetty hiukkasille, joiden halkaisjat ovat 25-100
nm vililla ja laskemalla jokaiselle tunnille sen aikana havaittujen kasvunopeuksien keskiarvo.
Jatkossa olisi mielenkiintoista vertailla malliin my6s nukleaatio- ja akkumulaatiomoodien kas-
vunopeuksia, silld eri kokoluokissa saattavat vaikuttaa eri prosessit.

Hyytialdasta on helposti saatavilla hiukkaspitoisuuksien lisidksi satoja muita mitattuja suurei-
ta. Téssd tyossé kdytetddn Hyytidlassd mitattua lampotilaa, mustan hiilen pitoisuuksia ja hiuk-
kasten kemiallista koostumusta. Tyossé kaytetty lampotiladata on vapaasti saatavilla osoittees-
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ta https://avaa.tdata.fi/web/smart (viimeksi kiyty 6.8.2018). Tyossd hyodynnetyt mustan
hiilen pitoisuudet on mitattu etalometrilla. Pitoisuudet on laskettu 880 nm aallonpituudella
mitatusta absorptiokertoimesta kertomalla absorptiokerroin massa-absorptiokertoimella 4,78.
Laskuissa on hyodynnetty Arnott et al. 2005 kehittaméé korjausta. Luoma (2017) on selittényt
Hyytidldin mustan hiilen mittaukset ja datan késittelyssa tarvittavat laskut tarkemmin.

Muu téssd tyossd kédytetty hiukkasten kemiallisesta koostumuksesta kertova data on mi-
tattu ACSM:114 (Aerosol Chemical Speciation Monitor, Aerosolien kemiallisen koostumuksen
monitori, Ng et al. 2011). Mittauksista Hyytiéldssd on kertonut tarkemmin Heikkinen (2015).
T&ta dataa oli saatavilla vuosille 2012-2014. Koska mallista saadaan orgaanisen hiilen pitoisuus
(OC) ja mittauksista orgaaninen massa (OM), on mittausten OM muutettu OC:ksi jakamalla
kertoimella 1,4, koska se on yleisimmin kiytetty arvo ja sitid myos Xausa et al. (2018) kdyttivit
mallissa. Kirjallisuudessa OM/OC arviot vaihtelevat 1,2-2 vélilla Seinfeld ja Pandis 2016 ja Tur-
pin ja Lim 2001 mukaan sopiva arvo syrjéisille paikoille voisi olla 2.1 4 0.2, eli on mahdollista,
ettd 1,4 on Hyytiélélle liian pieni kerroin.

3.3 Antropogeenisten piistéjen arviointi

Koska suurimmalta osalta asemista ei ollut saatavilla muuta mitattua dataa kuin hiukkasten
kokojakaumat, tédtéd tyota on tdydennetty hyddyntdmalld mallinnettuja antropogeenisia padsto-
ja. Nain voidaan péastd tarkemmin sen jéljille, miten eri antropogeeniset pééstot vaikuttavat
sithen, kuinka hyvin malli ennustaa hiukkaspitoisuuksia. Téhén tarkoitukseen tyossa hyodynne-
téddn GAINS-mallin (Greenhouse Gas—Air Pollution Interactions and Synergies, Amann et al.
2011) antropogeenisid paidstoja. Kiytetty GAINS-data on saatavillla osoitteesta iiasa.ac.
at/web/home/research/researchPrograms/air/ECLIPSEv6a.html (kdytetty 27.9.2017) vii-
den vuoden vélein vuosille 1990-2030 sekéd vuosille 2040 ja 2050. P#dstét annetaan yhten&
vakiona per padsto ja padstolihde jokaiselle vuodelle eiké pédstdjen vuodenaikaisvaihteluita siis
huomioida. Téssd tyosséd on kaytetty vuoden 2010 paédstoja baseline-skanaariolla.

GAINS:sta saadaan padstot seuraaville aineille: musta hiili (BC), metaani (CHy), hiilimo-
noksidi (CO), ammonia (NHjs), typen oksidit (NOy), orgaaninen hiili (OC), orgaaninen massa
(OM), halkaisijaltaan alle 10 ja 2,5 nm kokoisten hiukkasten massat (PM10 ja PM2.5), rik-
kidioksidi (SO2) ja haihtuvat orgaaniset yhdisteet (VOC). Kaikki p&&stot on eroteltu eri ldh-
teiden mukaan. Mahdollisia ldhteitd ovat péadstoistd riippuen maatalous, kotitaloudet, energian
tuotanto, teollisuus, liikenne, jétteet ja jétteiden poltto sekd VOC:ien tapauksessa liuottimet.
Mallin paikallinen resoluutio on 0,5° ja tdssé tydssé jokaiselle mittauspaikalle lasketaan pa&stot
ottamalla keskiarvo neljan mittauspaikkaa ldhinné olevan ruudun arvosta.

3.4 Aerosoli-ilmastomallin toiminta ja piistdjen mallintaminen

Kaikki téssa tyossd hyodynnetyt mallinnukset on tehty ECHAM-HAM-aerosoli-ilmastomallilla
(ks. Stier et al. 2005; K. Zhang et al. 2012), mutta mallista kdytetdan kolmea eri ajoa, jotka
poikkeavat toisistaan asetuksiltaan. Asetusten muutokset vaikuttavat sithen, miten aerosolien
mikrofysikaalista kidyttdytymistd kuvataan ja millaisia mallin kiyttdmét antropogeeniset hiuk-
kaspadstot ovat. Mallinnusta ei olla tehty téssd tyossi tal juuri tétéd tyotd varten, vaan tAdmén
tyon tarkoituksena on ainoastaan vertailla mallin dataa mittauksiin ja pyrkid 16ytdméén syitéa
mallin ja mittausten eroavaisuuksille.

Kaksi ensimmaistd malliajoa on toteutettu kidyttden mallista versiota ECHAMS5.5-HAM?2,
jossa aerosolien kiyttidytymistd kuvataan seitsemilld log-normaalilla moodilla (M7, Vignati et
al. 2004). Ensimméisessd malliajossa (Sporre In preparation, 2018) kéytetdén niin kutsuttu-
ja AeroCom-péistoja (tdhdn ajoon viitataan myohemmin lyhenteelld M7A) ja toisessa (Xausa
et al. 2018) osittain GAINS:n hiukkaspéistoji (tdhidn ajoon viitataan myohemmin lyhenteelld
M7G). AeroComin GAINS:n erot selitetdéin tarkemmin Kappaleessa 3.4.2. Kolmannessa mal-
liajossa (Xausa In preparation, 2019) on kiytetty myos GAINS:n pédstoja, mutta M7:n sijaan
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hiukkasten kokojakaumaa kuvataan sektionaalisella SALSA-mallilla ja kidytetty malliversio on
ECHAM6-HAMMOZ-SALSA (Kokkola et al. 2018; Schultz et al. 2018). Tdhén malliajoon viita-
taan myohemmin lyhenteelld SALSA. M7:n ja SALSA:n erot on selitetty tarkemmin kappaleessa
3.4.1. Erona kahden ensimmaéisen ja kolmannen mallin vililld on myos se, etté kahdessa ensim-
maéisessd ajossa mallissa BVOC-pééstot riippuvat jatkuvasti lampdotilasta, kun taas kolmannes-
sa ajossa kidytetddn teknisten ongelmien johdosta jokaiselle kuukaudelle biogeenisille péstoille
yhté keskiarvolukua.

MT7A-ajon dataa oli kiytettdvissd sopeutetulla meteorologialla vuosille 2010-2015, M7G:n
puolestaan vain vuodelle 2010 ja SALSA:n vuosille 2010-2014. Koska mittauksia ei ole monil-
ta paikoilta saatavilla nailtd vuosilta, kisittelemme dataa kaikille paikoille vain kuukausi- ja
vuosikeskiarvojen tasolla. Esimerkiksi Hyyti&lédlle mittausdataa on kuitenkin kaytettéavissa kai-
kille mallin vuosille, joten Hyytiélalle suoritetaan tarkempi vertailu, jossa kidytetddn useamman
vuoden dataa.

Mallissa ilmakeh& on jaettu 192x96-kokoiseen gaussiseen ruudukkkoon, miké vastaa péi-
vintasaajalla noin 200x200 km ruutukokoa (Xausa et al. 2018). Korkeussuunnassa mallissa on
31 kerrosta. Mallin aika-askel on 12 minuuttia ja téssé tyossd hydodynnetty data oli tallennettu
MT-ajoille tunnin ja SALSA:lle kahden tunnin aikaresoluutiolla.

Biogeenisten pédstdjen esittdmiseen kiytetddn tissd tyossi MEGAN2-mallia (Model of Emis-
sions of Gases and Aerosols from Nature, ks. A. Guenther et al. 2006). Se ottaa huomioon muun
muassa kasvillisuuden vaihtelut, valoisuuden ja lampdtilan. Makkonen et al. (2012) ovat selit-
tdneet tarkemmin mallissa tehtédvét oletukset biogeenisten sekudédristen hiukkasten muodostu-
misesta ja kasvusta.

3.4.1 Aerosolihiukkasten kuvaaminen mallissa

Téssé osiossa selitdén, miten aerolihiukkasten kokojakaumaa ja kokojakauman muutoksia kuva-
taan eri malliajoissa. Lisdksi selitetdén miten mallin datasta on lasketty téssd tyossa kidytetyt
suureet.

Koska yksittdisten hiukkasten kuvaaminen globaalissa mallissa olisi laskennallisesti aivan lii-
an raskasta, aerosolien kokojakauma esitetddn tyypillisesti lognormaalien moodien avulla (Stier
et al. 2005). T&té ldhestymistapaa on kéyteytty kahdessa ensimmaéisessé malliajossa. M7 (Vig-
nati et al. 2004) kuvaa aerosolijakauman kayttéytymistd seitsemén lognormaalin moodin avulla.
Liuekeneville ja sekoittuneille hiukkasille on neljain moodia: nukleaatio-, Aitken-, ja akkumulaa-
tiomoodit ja karkea moodi. Veteen liukenemattomille hiukkasille moodit ovat muuten samat,
mutta nukelaatiomoodi puuttuu. Hiukkasten koko kojokakaumaa esitetddn nédiden seitsemén
moodin superpositiolla (Stier et al. 2005):

n(lnr)

Z \/ﬂlnaz p ((m;lr:?l:fi))’ (5)

missd n on hiukkasten lukumaééra, r niiden séde ja keskihajonta o on 2 karkealle moodille ja 1,59
muille moodeille. Malli antaa jokaisen moodin séteen r ja kyseisen moodin hiukkasten lukumaé-
rapitoisuuden n kilogrammassa ilmaa. Hyddyntéden tietoa jakauman muodosta, téstéd voidaan
laskea tietyn kokoisten hiukkasten pitoisuus kuutiosenttimetrissd. Ilman tiheydeksi on oletettu
hiukkasten lukumésripitoisuuksia laskettaessa 1,255 kg m—3. Tama pitee standardiolosuhteissa,
eiké todennékoisesti vaihtele maanpinnan tasolla merkittdvén paljoa.

Tamén analyysin olennaisimmat muuttujat ovat hiukkasten lukuméarapitoisuudet yli 50 ja
100 nm ko’oissa, eli lyhyemmin N50 ja N100. Kun tiedetd&dn kunkin moodin hiukkasten kes-
kimé#édrdinen sédde mallissa, voidaan jakauman avulla laskea, kuinka suuri osa moodin hiukka-
sista kuuluu tiettyyn kokoluokkaan, eli on esimerkiksi halkaisijaltaan suurempia kuin 50 tai
100 nm. Koska M7:sséd hiukkasten kokojakauma médrdytyy moodien superpositiolla, on kaikki
moodit huomioitava pitoisuuksia laskiessa. Kun jakauman perusteella tiedetdéin, kuinka suuri
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Kuva 2: Kuva havainnollistaa SALSA:n kokojakauman esitysta yleisesti. Varit viittavat eri ke-
miallisiin koostumuksiin. Muokattu lihteestd Bergman et al. (2012).

osuus kunkin moodin hiukkasista kuuluu tiettyyn kokoluokkaan, tdmé voidaan kertoa moodin
lukumééréapitoisuudella, jolloin saadaan tietyn kokoisten hiukkasten pitoisuus tietysséd moodissa.
Summaamalla kaikki moodit saadaan haluttu hiukkaspitoisuus.

Hiukkasten kokojakauman kehitykseen vaikuttavat mallissa koagulaatio, kondensaatio, nukle-
aatio ja veden tiivistyminen. Hiukkaset voivat koostua hiekkapolysté, sulfaateista ja merisuolasta
sekd mustasta ja orgaanisesta hiilesté.

M7 on laskennallisesti tehokas, mutta se ei aina kuvaa hiukkasjakaumaa tarpeeksi realis-
tisesti. Tamén takia hiukkasten kokojakauman kuvaamiseen on kehitetty myos muita tapoja.
SALSA (Sectional Aerosol module for Large Scale Applications, sektionaalinen aerosolimoduli
ison skaalan aplikaatioihin, Kokkola et al. 2008) on toinen téssé tyossd kiytettdvi aerosolihiuk-
kasten mikrofysikaalista kayttédytymistd kuvaava moduli. Siind hiukkasten kokojakaumaa kuva-
taan lohkoilla moodien sijasta kuten Kuvassa 2 havainnollistetaan. Téssé tyosséd kokojakaumaa
kuvataan SALSA:1la 17 lohkolla, joista kymmenen on liukenevia ja seitsemén epéliukenevia. Al-
le 50 nm lohkoissa hiukkaset voivat koostua vain sulfaateista, orgaanisesta hiilestd ja vedesté,
kun taas suuremmissa kokoluokissa my6s mustasta hiilesté, polysté ja merisuolasta. Bergman
et al. (2012) implementoivat SALSA:n ECHAM5-HAMiin ja totesivat, ettd SALSA:n merkitté-
vin etu on se, ettéd se kuvaa hiukkasten kokojakaumaa joustavammin ja on siten M7:44 parempi
pilvipisaroiden aktivointia tai uusien hiukkasten muodostumista kuvattaessa.

SALSA-ajolle hiukkasten lukumé#rapitoisuudet on laskettu summaamalla pitoisuudet loh-
koissa, jotka ovat halutussa kokovilissi ja lisddmélla tahén vield haluttu prosenttiosuus pitoi-
suudesta lohkosta, jonka sisédn haluttu kokoraja osuu. Jos halutaan esimerkiksi yli 100 mn
kokoisten hiukkasten pitoisuus, summataan hiukkaspitoisuudet lohkoista, joissa on vain yli 100
nm hiukkasia sekd 96 % lohkosta, jonka kokorajat ovat 96,7 nm ja 187 nm.

Hiukkasten kokojakauman liséiksi tdssé analyysissd hyodynnetéén tietoa hiukkasten kemialli-
sesta koostumuksesta ja siitéd, kuinka nopeasti hiukkaset kasvavat, kun niihin tiivistyy orgaanista
hoyryé. Kemiallista koostumusta ja hiukkasten kasvua tarkasteltiin pddasiassa M7A-malliajolle,
koska téltd malliajolta oli saatavilla eniten muuttujia. Kuten todettu, hiukkasten massa koos-
tuu mallissa mustasta hiilestd, orgaanisesta hiilesté, sulfaateista, merisuolasta ja hiekkapolys-
td. Nididen massat on annettu jokaiselle moodille erikseen. Téssé tyossd hiukkasten kemiallista
koostumusta tarkastellaan laskemalla jokaiselle eri aineelle erikseen sen massojen summa eri
moodeista. Néin on tehty riippumatta siitd, mitd hiukkaskokoja tarkastellaan, silld mittauksista
saatava kemiallinen koostumus on saatavilla vain kaikille hiukkasille yhteensé eiké eroteltuna
kokoluokkiin.

Mallista ei saada suoraan mittauksiin verrattavissa olevaa kasvunopeutta, mutta kasvuno-
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peus voidaan arvioida hiukkasiin tiivistyvén hoyryn massavuosta. Hiukkaset kasvavat mallissa
orgaanisilla hoyryilld ja rikkihapolla, mutta tisséd tyossi tarkastellaan vain orgaanisten hoyry-
jen aiheuttamaa kasvunopeutta, silld rikkihapon massavuota eri kokoluokkiin ei ollut suoraan
saatavilla mallista. Tamé ei toivottavasti aiheuta suuria virheité, silld on oletettavissa, etti
orgaaniset hoyryt dominoivat hiukkasten kasvua kaytetyssd kokoluokassa, eli Aitken-moodissa.

M7A-malliajon muuttujista on saatavilla orgaanisten hoyryjen tiivistymismopeus olemassa
oleviin moodeihin. T#ssé tyossi kiytetdin tiivistymisnopeutta liukenevaan Aitken-moodiin ja
hyddynnetéién tietoa saman moodin hiukkasten sédteesté ja lukumééristd. Kun tiedetdén, kuinka
paljon hoyryéd tiivistyy kuutiometriin ilmaa ja tiedetdéin téssd tilavuudessa olevien hiukkasten
madiré ja koko, voidaan laskea, kuinka nopeasti hiukkasten halkaisijat kasvavat.

Massan M muutos ajan ¢ suhteen on tilavuuden V muutos kerrottuna tiivistyvan hoyryn
tiheydella I

&~ ©

missé tiivistyvin hoyryn tiheys p on hiukkasfaasissa 2 gem™3. Tilavuuden muutos puolestaan
voidaan ilmaista hiukkasen sidteen avulla

dVv dr
= 4qr?—.
ar o ar (™)
Tasté saadaan ratkaistua sdteen muutokseksi
d dM 1
= )
dt dt pdmr?

Halkaisijan d,, kasvunopeus saadaan kertomalla tdmé kahdella. Tét4 arvoa voidaan sitten verrata
mittauksista laskettuun halkaisijan kasvunopeuteen.

3.4.2 Antropogeenisten hiukkaspiistdjen kuvaaminen mallissa

Tasséd osiossa kuvaillaan lyhyesti AeroCom- ja GAINS-hiukkaspédstojen erot. Ensimméisessé
malliajossa (MT7A) kidytetddn antropogeenisten hiukkaspééstojen arvioinnissa pelkéstédin Ae-
roComia (Textor et al. 2007) vuoden 2000 padstoilla. Siind hiukkaspidstot médritetddin muut-
tamalla mustan hiilen, orgaanisen hiilen ja sulfaattien massapéastot hiukkaspéastoiksi. Xausan
et al. (2018) mukaan tdméi tehdddn muuntamalla mustan ja orgaanisen hiilen massap#istot
Aitken-moodin hiukkasiksi kun taas SO4:n massa jaetaan Aitken-, akkumulaatio- ja karkean
moodin vélille. Lukumé&érat lasketaan yksinkertaisesti jakamalla eri aineiden massapiéstot yh-
den hiukkasen massalla. Yhden hiukkasen massa puolestaa riippuu aineen tiheydesté ja koosta.

Kahdessa jialkimmaéisessid malliajossa osa hiukkaspéistoistd tulee GAINS-mallista (Green-
house Gas—Air Pollution Interactions and Synergies, Amann et al. 2011). Paasonen et al. (2016)
tekivat GAINS:n péadstoille kertoimet, joilla saadaan hiukkasten lukumaéairapaastot, jotka otta-
vat huomioon pééstojen lihteet. Xausa et al. (2018) yhdistivit ndmé péadstot ECHAM-HAM:iin.
GAINS:n hiukkasten lukumé&irapadstojd kiytetddn téssé kokovililld 10-1000 nm (Xausa et al.
2018). Ne on saatavilla vain lukumé#ériapiistoiné, eiké hiukkasten kemiallista koostumusta ole
médritelty GAINS:n datassa, joten lukuméérien jakautuminen eri kemialisiin koostumuksiin on
médritelty AeroCom-datan perusteella. Xausan et al. (2018) mukaan GAINS:n p##stoja kiytet-
tdessd akkumulaatiomoodin hiukkasten mé#arit ovat selvésti korkeampia kuin AeroComia kéy-
tettdessd, miké puolestaan laskee pienempien hiukkasten méadrias. GAINS:n pafdstot on médri-
telty vuodelle 2010, mikd kannattaa muistaa tuloksia tarkasteltaessa, silld péadstojen suuruus
voi vaihdella jonkin verran vuodesta riippuen.

3.5 Mallin vertaaminen mittauksiin

Kaikille asemille késiteltdvistd datasta on otettu ensin vuoden mediaaniarvo. Kayttamallid me-
diaaniarvoa pédstadn eroon korkeiden yksittéisten piikkien vaikutuksesta. Liséksi keskiarvois-
taminen pienentd#, ainakin alueellisesti edestavien asemien tapauksessa, paikallisista ilmitisté
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johtuvaa virhettd (Schutgens et al. 2017). Mallin tuloksia vertaillaan téssi tyossi mittauksiin ja-
kamalla mallista saatu arvo vastaavalla mittauksista saadulla arvolla. Téasté kidytetdsn tekstissa
nimitystd bias. Jos puhutaan yliarvioinnista, tarkoitetaan, ettd mallin arvo on korkeampi kuin
mittausten ja vastaavasti aliarviointi tarkoittaa sité, ettd mallin arvo on mittauksia pienempi.
Kappaleissa 4.3 ja 4.4 tarkastellaan lampétilan vaikutusta valittuihin suureisiin varittdmalla
kuvaajien pisteitd lampotilalla. Jotta padllekkéiset pisteet eivit sekoittaisi kuvan tulkintaa, da-
ta on keskiarvoistettu niin, etté se on jaettu logaritmiseen ruudukkoon ja jokaisen ruudun sisalla
olevien pisteiden datasta on otettu keskiarvo. Néin pisteen véristé, eli tietyilld x- ja y-akselin ar-
voilla havaittujen pisteiden keskilampotilasta voidaan péaitellé jotain datan lampétilatrendeista.
Pisteiden koko on suoraan verrannollinen pisteiden méaran 10-kantaiseen logaritmiin.

4 Tulokset

Téssd kappaleessa vertaillaan ensin kuinka hyvin eri malliajot ennustavat hiukkasten lukumaé-
rapitoisuuksia yleisesti vuoden mediaaniarvojen tasolla ja tarkastellaan, vaikuttaako vuodenaika
tuloksiin. Sitten tarkastellaan lukumé&ardabiaksia eri kokoluokissa.

Jotta saataisiin lisdd tietoa siitéd, miten malli ja mittaukset erovat, seuraavaksi selvitetédan,
selittaako lampotila hiukkasbiaksia ja millaiseksi malli ennustaa hiukkasten kemiallisen koostu-
muksen. Hyytidldlle mallin kemiallista koostumusta verrataan mitattuun kemialliseen koostu-
mukseen, koska tdméi data oli helposti saatavilla. Hyytiflille tehdddn myos vertailu siité, kuinka
hyvin malli ennustaa hiukkasten orgaanista kasvua.

Koska muille paikoille ei olllut saatavilla muuta mitattua dataa kuin hiukkasten kokoja-
kaumat, kiytdmme my6s mallinnettuja antropogeenisid padstoja yhtené tapana selvittda syité
hiukkasten biaksille.

4.1 Mallin kyky ennustaa hiukkaspitoisuuksia

Mallin ennustamat hiukkaspitoisuudet riippuvat selvésti kiytetystd mallikonfiguraatiosta (Ku-
va 3). Kun aerosolien kiyttdytymistd kuvataan MT7:114, hiukkaspitoisuuksia aliarvioidaan suu-
rimmalle osalle paikoista, kun taas SALSA:aa kiytettidessd pitoisuuksia yliarvioidaan. M7A:lla
N100:aa aliarvioidaan 22 paikalle ja N50:td 23 paikalle 25:std. M7G:114 N100:aa aliarvioidaan
23 paikalle ja N50:td4 24 paikalle 26:std. SALSA:1la taas N100:aa yliarvioidaan 20 paikalle ja
N50:t4 16 paikalle 26:std. SALSA on kuitenkin keskiméérin ldhimpéné todellisia pitoisuuksia.
Tamé voidaan osoittaa laskemalla, kuinka paljon eri malliajojen biakset ovat keskimé&arin kai-
kille paikoille. Se voidaan tehda ottamalla jokaiselle paikalle lukumé&iriabiaksesta logig-arvo ja
katsomalla mik& néiden arvojen itseisarvojen keskiarvo on. M7A:1la se on N50:1le 0,40 ja N100:1le
0,51, M7G:1l4 taas N50:1le 0,45 ja N100:1le 0,49 ja SALSA:lla sekd N50:lle ettd N100:lle noin
0,28. Tassa 0,5 tarkoittaa siis, ettd pitoisuudet on yli- tai aliarvioitu keskimé&érin yli kolminker-
taisesti (10%° ~ 3,2), kun taas 0,3 tarkoittaa alle kaksinkertaista viirinarviointia. SALSA:lla
tulokset ovat siis keskimé&érin kertoimen kaksi sisdlla mittauksista, kun taas M7A:lla N100:aa
vadrinarvioidaan keskimé&érin yli kertoimella kolme. N&ité lukuja tarkastellessa havaitaan, etté
MT:44 kaytettdessd N100:aa vadrinarvioidaan selvésti enemmén kuin N50:t4, mutta SALSA:aa
kéytettdessd N50:n ja N100:n valilla ei juuri ole eroa. Tadmé johtuu todennikdisesti siité, etté
SALSA kuvaa kokojakaumaa M7:44 joustavammin eiké silld ole ongelmia hiukkasten siirtdmi-
sessé moodista toiseen toisin kuin MT7:114 (esim. Bergman et al. 2012).

Kuvaa 3 tarkastellessa voidaan havaita myos, ettd analyyisissd on kolme paikkaa, jotka poik-
keavat muista siiné, ettéd niille N100-pitoisuutta yliarvioidaan kaikilla malliajoilla. Botsalanon
ja Mukteshwarin tapauksessa yliarvioinnit johtuvat todennékoisesti mallin paikallisesta reso-
luutiosta. Molemmat paikat sijaitsevat syrjaisilla alueilla, mutta niiden lahistolla on merkitta-
vid pédstolahteitd, joiden padstot eivit kaytdnnossd ole mittauspaikoilla niin merkittavid kuin
malli arvioi. Tomskin tapauksessa puolestaan on muistettava, ettid sielld kokojakauman mit-
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Kuva 3: Mallinnetut vuoden mediaani N50- ja N100-arvot jaettuna mitatuilla arvoilla vaihtelevat
paljon riippuen paikasta ja malliajosta.

taus loppuu jo 180 nm halkaisijaan, eli mittauksista méairitetyt N50- ja N100-pitoisuudet on
todennékoisesti aliarvioitu.

Pohditaan vield tarkemmin, miten eri malliajot suoriutuvat eri ympéristoissd lihtien liik-
keelle vahéapasstoisimmistd paikoista. MT7:48 kéytettdessd hiukkaspitoisuuksien aliarviointi on
kaikkein selvintd pohjoisissa viahipéadstoisissd paikoissa, joissa hiukkaspitoisuudet ovat mata-
lia (Pallas, Tiksi ja Varrio). Pallaskselle ja Vérriolle aliarviointi on M7G:114 selvempéd kuin
Aerocomia kiytettdessid. Taméi johtuu oletettavasti siitd, ettd GAINS:n paastoissi akkumulaa-
tiomoodin hiukkasten pitoisuudet ovat korkeampia kuin AeroComilla. Namé& hiukkaset toimi-
vat nieluna biogeenisille hoyryille ja estdvit uusien hiukkasten muodostumista ja kasvua yli
50 nm kokoihin, mik4 johtaa pitoisuuksien aliarviointiin. Téta hypoteesia tukee myds se, etté
SALSA:lla mallinetut hiukkaspitoisuudet ovat selvisti lahempéna mitattuja arvoja ja SALSA-
ajossa kiytetddn samoja antropogeenisid padstojd kuin M7G-ajossa, mutta hiukkasten kasvun
kuvaaminen on oletettavasti tehokkaampaa. Tiksille lukuméérapitoisuuksien aliarviointi on ta-
mén analyysin paikoista kaikkein rajuinta, mika voisi selittyé osittain esimerkiksi mittausten
aikana esintyneelld arktisella sumulla. E. Asmin et al. (2016) mukaan Tiksissé pitoisuudet voi-
vat talvella ja kev#illd on olla hyvinkin korkeita maanpinnan tasolla, koska arktisen sumun
ilmio kerryttdd péadstdjd maan ldhelle. Malli ei todennékoisesti osaa mallintaa arktista sumua
tarpeeksi tehokkaasti, joten ilmi6 johtaa pitoisuuksien aliarvointiin. Macehead poikkeaa muista
luokan M1 paikoista seké tulostensa ettd ympéristonsi puolesta. Sille kaikki arvot paitsi M7A:n
N100 ja SALSA:n N50 ovat kertoimen kaksi sisélld mittauksista. Macehead sijaitsee rannikolla
ja huomattavasti etelimpéni kuin muut luokan S1 paikat, joten sielld meri ja antropogeeniset
lahteet ovat merkittdvammaéssé roolissa kuin muissa saman luokan paikoissa.

Luokassa M2 pitoisuudet on yleisesti ottaen arvioitu paremmin kuin M1-luokassa. M7-ajot
aliarvioivat M2-luokassa kaikkia pitoisuuksia, mutta M7A:n ja M7G:n vililld ei ole yhtd suuria
eroja kuin puhtaammissa paikoissa. Tamé johtuu todennékoisesti siité, ettéd téssd luokassa seké
antropogeeniset padstot ettd hiukkasten pitoisudet ovat korkeampia kuin M1-luokassa. Tamé
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tarkoittaa, ettd hiukkasista suurempi osa on priméérisia akkumulaatiomoodin hiukkasia, eiké
N50:n ja N100:n valilld ole niin suuria eroja. SALSA:lla pitoisuuksia sekd ali- ettd yliarvioi-
daan, mutta Waldhofia lukuunottamatta pitoisuudet ovat kertoimen kaksi sisilld mittauksista,
eli malli suoriutuu hyvin. Waldhofin pitoisuuksien yliarviointi selitttyy todennékoisesti mallin
resoluutiolla, silld asemakuvauksen perusteella aseman sijainti on syrjdinen, mutta parin sa-
dan kilometrin etdisyydelld on useita suuria kaupunkeja eiké mallin paikallinen resoluutio riitéa
erottamaan mittauspaikkaa néistd kaupungeista.

Luokan K1 asemille antropogeeniset padstot vaikuttavat pitoisuuksiin jonkin verran, mut-
ta eivit todennékdisesti dominoi niitd tdysin. Tomskia lukuunottamatta kaikille tdméan luokan
asemille aliarvioidaan pitoisuuksia M7-ajoilla selvisti, kun taas SALSA suoriutuu verrattaen hy-
vin. Tomskin tapauksessa on muistettava, etté sielld kokojakauman mittaus loppuu jo 180 nm
halkaisijaan, eli mittauksista mééritetyt N50- ja N100-pitoisuudet on todennékéisesti aliarvioi-
tu, miké johtaa siihen, ettd malli ndennéisesti yliarvioi pitoisuuksia. Suurimmalle osalle tAmén
luokan asemista (BOS, HRW, HPB, KOS, MPZ) havaitaan, ettd N50- ja N100-biakset ovat
M7G-ajossa lahempéné toisiaan kuin MT7A- ja SALSA-ajoissa. Tamé johtuu oletettavasti sii-
td, ettd GAINS:n padstoissd akkumulaatiomoodin hiukkasten pitoisuudet ovat korkeampia kuin
AeroComilla. Néin antropogeeniset péafstot nikyvit sekd N50- ettd N100-pitoisuuksissa eivit-
k& vain N50-pitoisuuksissa toisin AeroComissa, jossa mustan ja orgaanisen hiilen priméériset
paastot menevit Aitken-moodiin.

K2-luokan asemille havaitaan myos, ettd M7-ajot aliarvioivat pitoisuuksia, kun taas SAL-
SA:lla suurinta osaa pitoisuuksista yliarvioidaan. Kl-luokkaan verrattuna SALSA:n N50- ja
N100-biakset ovat lahempéné toisiaan, miké kertoo todennékoisesti siité, ettd priméariset ant-
roopogeeniset hiukkaset ovat tésséd luokassa merkittdvimmaéssa osassa kuin sekundéériset hiuk-
kaset.

Kaikissa saastuneissa paikoissa nihdéin, ettd SALSA yliarvioi pitoisuuksia. Pahimmat yliar-
vioinnit havaitaan paikoille, joissa myos M7-ajot yliarvioivat pitoisuuksia, eli Botsalanolle ja
Mukteshwarille. Kuten aikaisemmin todettiin, niiden tapauksissa yliarvioinnit johtuvat todenné-
koisesti mallin paikallisesta resoluutiosta. Molemmat paikat sijaitsevat syrjaisilla alueilla, mutta
niiden 1dhistolla on merkittavid padstolahteitd, joiden padstot eivit kdytanndssa ole mittauspai-
koilla niin merkittdvid kuin malli arvioi. Vaikka Marikana on vain 200 km pééssd Botsalanosta,
sielld pitoisuuksia aliarvioidaan M7-ajoilla. Ero Botsalanoon verrattuna selittyy silla, ettd Ma-
rikana on lahempéané merkittdvid antropogeenisia padstolahteita.

Saastuneissa paikoissa, joissa M7G aliarvoi pitoisuuksia, N50:téd aliarvoidaan enemmén kiun
N100:aa. Tamé tarkoittaa todennékoisesti, ettd sekundéarisesti muodostuneiden hiukkasten tai
pitoisuuksia aliarvioidaan. Toisaalta tdmé& voisi tarkoittaa myoés, ettd alle 100 nm kokoisten
hiukkasten primé#érisia padstojéa aliarvioidaan, mutta se, ettd SALSA:lla N50- ja N100- biakset
ovat ldhelld toisiaan ei tue tédtd hypoteesia.

Yksi SALSA:n tuloksia tarkasteltaessa muistettava asia on se, ettd sille biogeeniset paistot
ovat kuukausikeskiarvoja eivéitké riipu suoraan ldmpotilasta. T&lld voi olla monenlaisia vaiku-
tuksia. Toisaalta oikeassa ilmakehéisséd my6s hapettimien mééra riippuu lampotilasta ja sétei-
lysté, mutta toisaalta esimerkiksi Paasonen et al. (2018) ovat havainneet, ettd Hyytizldsséd eri
hapettimet dominoivat eri aikoihin, jolloin hiukkasten kasvussa ei havaita selvdid vuorokauden-
aikaissyklid. Toisaalta mallissa kéytetddn hapettimille kuukausikeskiarvoja, eli jos biogeeniset
paastot ovat myos vakiot, hoyryjen suhde hapettimiin séilyy joka kuukausi vakiona. Jos puoles-
taan biogeeniset pa#stot vaihtelevat, hoyryjen ja hapettimien suhteet vaihtelevat.

Biogeenisten pédstojen vakioistamisella saattaa olla vaikutuksia myos meteorologian kan-
nalta. Paivilla, kun lampotilat ovat korkeampia, myos rajakerros on yleensé korkeampi. Tamé
tarkoittaa, ettd hiukkaset jakautuvat suurempaan tilavuuteen ilmaa, jolloin niiden pitoisuudet
ja siten myos tiivistymisnielu ovat pienempii. Jos tiivistymisnielu estd& uusien hiukkasten muo-
dostumista kuten usein oletetaan, tdmé tarkoittaisi, ettd kun tiivistyvid hoyryjd on normaa-
lia enemmaén kylmilld 1ampétiloilla, kun rajakerros on matala ja normaalia vihemmén suurilla
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lampotiloilla, kun rajakerros on korkea, uusien hiukkasten muodostumista ja pienten hiukkas-
ten kasvua tapahtuisi vihemmaéan. Toisaalta kylmilld lampotiloilla my6s sateet ovat yleisempia
kuin korkeammilla lampdétiloilla ja télloin mérkiddepositio pienentdéi hiukkaspitoisuuksia. On
siis vaikeaa padtelld, miten biogeenisten pédstdjen vakioistaminen vaikuttaa eri ympéristoissi
kéiytdnnosséd, mutta voitanee olettaa, ettd ainakin vuosikeskiarvojen tasolla vaikutus on toden-
ndkoisesti pieni.

Biaksia tarkastellessa olisi hyvéd huomioida se, ettd suhteellinen bias saattaa hémété, kun
pitoisuudet vaihtelevat monia kertaluokkia. Kuten Kuvasta 4 ndhdéaén, pienilld mitatuilla hiuk-
kaspitoisuuksilla havaitaan enemmiin poikkeavia arvoja. Jos pitoisuudet ovat alle 100 cm™3
luokkaa, kuten N100-pitoisuus on Tiksille, jo pienet heitot saattavat aiheuttaa suuren suhteel-
lisen biaksen.
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Kuva 4: Pahimmat hiukkaspitoisuuden védrinarvioinnit havaitaan pienilld hiukkaspitoisuuden
arvoilla.

4.1.1 Vuodenajan vaikutus

Koska meteorologiset olosuhteet ja kasvillisuuden tila voivat vaihdella merkittdvésti vuodenajas-
ta riippuen, dataa kannattaa tarkastella erikseen kesé- ja talvikuukausille. Oletettavasti talvella
antropogeeniset péadstot ovat merkittdvammasséd osassa kuin biogeeniset pédstot, joten biasten
eroista eri vuodenajoille voidaan péaételld jotain eri ldhteiden merkittdvyydestd eri paikoille.
Kesdkuukausiksi lasketaan téssé tyossd pohjoisella pallonpuoliskolla kesé-, heiné- ja elokuu ja
eteldiselld joulu-, tammi- ja helmikuu. Talvikuukaudet ovat vastaavasti pohjoisella pallonpuo-
liskolla joulu-, tammi- ja helmikuu ja eteléiselld pallonpuoliskolla keséd-, heiné- ja elokuu.
Kuvasta 5 ndhd&én, etté kesélld pitoisuuksia arvioidaan keskiméérin paremmin kuin talvella
kaikilla malliajoilla. Erot kesén ja talven vililla ovat suurimpia syrjéisissd pohjoisissa paikoissa
(Pallas, Tiksi ja Varrig). Tahén voi olla useita syitd. Ensinnékin on muistettava, ettd hiukkas-
pitoisuudet ovat néissé paikoissa matalia, mikd voi korostaa biasta. Toisekseen kaikki paikat
sijaitsevat alueella, jossa lampétilaero kesén ja talven vililla on hyvin merkittdva. Mallissa ant-
ropogeeniset padstot ovat samat ympéri vuoden, vaikka kiayténnossd monissa paikoissa ainakin
lammityksestéd aiheutuvat péaéstot ovat selvésti korkeampia talvella. Tamaé tarkoittaa, ettd mal-
lin p#dstot ovat talvella lilan pienié, mikéd johtaa hiukkaspitoisuuksien aliarviointiin etenkin
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paikoissa, joissa lammityksen tarve on merkittdva. Taman liséksi kesén ja talven viélille eroja
aiheuttaa se, ettd kesilld, kun lampotilat ovat korkeampia, myos biogeeniset péstot ja niiden
muodostamien hiukkasten pitoisuudet ovat korkeampia.

MT7A:lla suurimmalle osalle paikoista havaitaan myos, ettd mallinnettu N50 on talvella 14-
hempénd mittauksia kuin N100 (Kuva 5a). Tamé voisi tarkoittaa, ettd Aitken-moodissa on
hiukkasia, joiden kuuluisi olla isompia. Koska kyseessé on talvi, on kyseessd todennékoisesti
jonkin antropogeenisen lihteen vaikutuksesta. Voi olla esimerkiksi, ettd AeroComin antropo-
geeniset pédstot tulevat lilan pieneen kokoluokkaan tai sitten hiukkaset kasvavat ilmakehéssé
enemmiin kuin malli olettaa. My6s Mann et al. (2014) ovat havainneet samansuuntaisia tulok-
sia. He vertailivat, miten eri mallit ennustavat hiukkaspitoisuuksia ja huomasivat, etté talvella
akkumulaatiomoodin hiukkaspitoisuuksia aliarvioidaan, kun taas Aitken-moodin pitoisuuksia
yliarvioidaan. Heiddn mukaansa tdmé johtuu joko siitd, ettd hiukkasten lukumé&érilahteet on
véadrinarvioitu tai hiukkasten kasvua aliarvioidaan.

Koska Yakutskille ja Bosco Fontanalle on dataa vain keséltéd, ne ndykvéat vain kesédarvoina
tassé kuvassa. Yakustkille havaitaan, ettd pitoisuuksia aliarvioidaan, mutta vain lievésti. Eten-
kin N50 on hyvin ldhelld todellista arvoa. Bosco Fontanalle pitoisuuksia aliarvioidaan myés ja se
on selvempéé kuin San Pietro Capofiumen asemalle, miké on yllattavia, koska asemat ovat sa-
malla seudulla. Toisaalta Kuvan 38 perusteella ainakin GAINS ennustaa Bosco Fontanan alueel-
le enemmaén pédstojd ja erityisesti ammonian osuus on suurempi kuin San Pietro Capofiumelle.
Voi siis olla, ettd Bosco Fontanan 1dhistolla antropogeeniset padstot ovat korkeampia kuin San
Pietro Capofiumen kohdalla ja hiukkaspitoisuuksien merkittdvampi aliarviointi on tekemisissé
tdman kanssa.

Myo6s MT7:44 ja GAINS:ia kiytettidessd pitoisuuksien aliarviointi on kesilld puhtaammille
paikoille viihdisempéé kuin talvella (Kuva 5b). Huomattavan suuri ero keséin ja talven vélil-
14 havaitaan Tiksissd. Se, ettd pitoisuuksia aliarvioidaan Tiksissd juuri talvella niin pahasti,
tukee hypoteesia siité, etté selvasti mallia korkeampien mitattujen pitoisuuksien takana on Tik-
sin kohdalla ainakin osittain arktinen sumu. Toinen syy sille, ettd pitoisuuksia aliarvioidaan
Tiksissé juuri talvella on todennékoisesti se, ettd mallin péadstoissd ei olla otettu huomioon
lampdtilan vaikutusta kotitalouksien lammittdmisesté tuleviin paéstéihin ja Tiksi on analyysin
paikoista kylmin. Esimerkiksi Stohl et al. (2013) ovat havainneet, ettd arktisilla alueilla lampoti-
lan huomioivien péivittdisten pédstdjen kdytto vuosikeskiarvon sijaan voi nostaa mustan hiilen
pitoisuuksia tammikuussa jopa 150 %.

Urbaaneissa ympéristoissé erot talven ja kesén vililla ovat M7G:1l4 pienempiéd kuin syrjéi-
sissé paikossa, miké oli oletetttavissa vallitsevien péaéstdjen perusteella. Saastuneissa paikoissa
antropogeeniset pa#astot ovat todennikdisesti korkeita ympéri vuoden, eikd biogeenisten péés-
tojen vaihtelusta tai pelkén ldmmityksen péa#stoistd synny merkittdvid eroja kesédn ja talven
vilille.

Myos SALSA:lla havaitaan, ettd kesille pitoisuuksia mallinnetaan usein paremmin kuin
talvelle tai koko vuodelle (Kuva 5¢). Syrjéisille paikoille ndhdéén, ettd ero N50:n ja N100:n vélilla
on kesilld pienempi kuin talvella. Talvella kahdeksalle néistd 11 paikasta N100:aa aliarvioidaan
ja vadrinarviointi on merkittdvampéad kuin N50:1le. Tésté voisi tulkita, ettd 50-100 mn vélissé
olevien hiukkasten pitéisi joko tulla malliin suurempina tai kasvaa ilmakeh&ssd enemmén kuin
malli ennustaa. Voi siis olla, ettd antropogeenisia pédstoja pitéisi olla enemmén yli 100 nm
hiukkasille tai, ettd esimerkiksi antropogeeniset VOC:t kasvattavat hiukkasia reaalimaailmassa,
mitd malli el huomioi. My6s pilviprosessointi kasvattaa hiukkasia usein juuri noin 100 nm yli,
joten jos malli ei huomioi tété oikein, sekin voi olla yksi syy yli 100 nm hiukkasten aliarviointiin
verrattuna yli 50 nm hiukkasiin talvella.

Lisaé tietoa pitoisuuserojen syisté voitaisiin saada, jos tarkasteltaisiin hiukkasten kokojakau-
mia tarkemmin eri vuodenaikoina. N&in néhtéisiin, miten esimerkiksi kesélld suuremmat biogee-
niset padstot muuttavat hiukkasten kokojakaumaa verrattuna talveen. Muita asioita, joita voi-
taisiin tarkastella téssd yhteydessé ovat esimerkiksi hiukkasten liukenevuus ja vuorokaudenajan
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Kuva 5: Jos tarkastellaan erikseen hiukkaspitoisuusbiaksia kesélla ja talvella, ndhdaén, etté
vuodenajan merkittdvyys riippuu mallista.

vaikutus tuloksiin. Vuorokaudenajan vaikutusta voisi olla mielenkiintoista tarkistella, koska to-
dellisuudessa seké rajakerroksen korkeus etté eri hoyryjen ja hapettimien pitoisuudet ovat hyvin
erilaisia y6- ja paivésaikaan. Hiukkasten liukenevuus taas on saatavilla mallin datasta. Esimer-

25



kiksi Hyytidldlle on havaittavissa selviisti, ettd kesilld suurin osa (80%) yli 50 nm hiukkasista on
liukenevia, kun taas talvella vain pieni osa (20%) hiukkasista on liukenevia. Tdmé johtuu siité,
ettd kesélld Hyytidldssd muodostuu huomattavasti enemmén biogeenisisté lahteistd tulevaa se-
kund#aristd aerosolia. Vertailemalla hiukkasten liukenevuuksia eri paikoissa eri vuodenaikoina
voitaisiin péételld jotain siitd, kuinka suureen osaan hiukkasista on tiivistynyt liukenevia hoy-
ryjéa ja kuinka merkittdvassi osassa sekundéirinen aerosoli on. Toisaalta liukenevuutta ei ole
saatavilla mittauksista, joten olisi mahdotonta arvioida, onko malli oikeassa.

4.1.2 Kokoluokan vaikutus

Koska tdhdn mennessd on havaittu selvid eroja N50:n ja N100:n biasten vélilla, seuraavaksi
tarkastellaan tarkemmin hiukkaspitoisuuksien eroja eri kokoluokissa. Tésséd keskitytadn tarkas-
telemaan hiukkasten lukuméaérapitoisuuksia eri kokovileissé, koska néin eri paikkojen ja mal-
liajojen kvantitatiivisempi vertailu on helpompaa kuin piirrettyja kokojakaumia vertailemalla.
Jos analyysid haluaisi jatkaa pidemmélle, kokojakaumia ja niiden kayttédytymistd kannattaisi
tarkastella vield tarkemmin esimerkiksi piirtdmélld kokojaukauman muutokset pdivén aikana
eri malleilla. Jos tétéd verrattaisiin muihin suureisiin, kuten séén kehittymiseen, néin saataisiin
tarkempi kuva siitd, miten mallin prosessit vaikuttavat hiukkasjakaumaan kokonaisuutena ja
miten hyvin ne vastaavat todellisuutta.

Tarkastellaan ensin, miten eri malliajot poikkeavat toisistaan vertailemalla eri paikkojen
hiukkaspitoisuuksien osuuksia eri kokoluokissa vuosikeskiarvojen tasolla. Kuvasta 6 ndhdiin
miten AeroComin vaihtaminen GAINS:n p#dstoihin muuttaa eri lukuméarapitoisuuksia eri ko-
koluokissa, kun molemmille malleille kiytetdan MT7:44. Alle 10 nm kokoluokassa emissioinven-
taarion vaihto ei tuota mitdin selvidéd trendié, mutta 10-50 nm valilla lukumé&érdpitoisuudet
ovat GAINS:lla ldhes kaikille paikoille suurempia kuin AeroComilla kun taas AeroCom ennus-
taa suurempia pitoisuuksia 50-100 nm kokoluokissa. Xausan et al. (2018) mukaan GAINS:ia
kiytettaessd akkumulaatiomoodin hiukkasten pédstot ovat korkeampia kuin AeroComia kay-
tettédessd. Téaméa ndkyy myos Kuvan 6 viimeisessé paneelissa siind, ettd lukuméérapitoisuudet
100-1000 nm kokoluokassa ovat GAINS:lla suurimmalle osalle paikoista korkeampia kuin Ae-
roComilla. Kuten Xausa et al. (2018) totesivat, tdmé vaikuttaa hiukkasten kokojakaumaan to-
dennékoisesti niin, ettd suuremmat priméériset paastot akkumulaatiomoodissa toimivat nielu-
na hiukkasia kasvattaville ja muodostaville hoyryille ja vihentdvit siten uusien CCN-kokoisten
hiukkasten muodostumista. Témé& on todennékoisesti selitys mallien vilisille eroille pitoisuuk-
sissa 10-100 nm kokoluokissa. Kun akkumulaatiomoodin hiukkaset vievit hiukkasia kasvattavia
hoyryja, muodostuneet hiukkaset eivit ehdi kasvaa GAINS:ia kidytettdessa yli 50 nm kokoihin,
jolloin GANS:lla ndhdaéin enemmaén hiukkasia alle 50 nm ko’oissa ja AeroComilla 50-100 nm
ko’oissa.

Kuvasta 7 nidhdain, ettd kun kiytetdan GAINS:n emissioita, M7:n ja SALSA:n valilld on
merkittévid eroja. M7:ssd nukleaatiomoodin hiukkasten pitoisuudet ovat selkefisti SALSA:aa
korkeampia, kun taas SALSA:lla hiukkasten osuus on suurempi yli 50 nm kokoluokissa. Koska
mallaissa kiytetddn samoja péadstojd, todenniksdinen syy télle on se, ettd SALSA kasvattaa
hiukkasia tehokkaammin suurempiin kokoluokkiin.

Jotta padstéisiin selville siitd, mikd malli kuvaa parhaiten todellisuutta, seuraavaksi vertail-
laan mallin pitoisuuksia eri kokoluokissa mitattuihin pitoisuuksiin. Téssé jétetddn tarkastelusta
pois alle 10 nm hiukkaset, koska mitatun kokojakauman koon alaraja vaihteee, ja osassa pai-
koista mittaukset alkavat vasta 10 nm:std. Kun tarkastellaan lukuméérabiaksia eri kokoluokissa
(Kuva 8), havaitaan, ettd SALSA aliarvioi nukleaatiomoodin pitoisuuksia ldhes kaikille paikoil-
le. Myos MT7A:lla nukleaatiomoodin pitoisuuksia aliarvioidaan usein, muttei yhtd usein kuin
SALSA:lla. M7G:lI4 puolestaan ndhd&dn, ettd syrjéisissd paikoissa pitoisuuksia yliarvioidaan,
kun taas saastuneemmissa paikoissa niité aliarvioidaan monille paikoille.

Aitken-moodin ensimmiisessi kokoluokassa (25-50 nm) pitoisuudet ovat keskiméérin lihim-
pdné totuutta, kun taas suuremmilla kokoluokilla havaitaan enemmén eroavaisuuksia. Myos
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Kuva 6: Kun vertaillaan hiukkasten keskimaéiriisid lukuméiripitoisuuksia eri kokoluokissa
M7A:lla ja M7G:114 mallinnettuna, ndhdédan, ettd GAINS:n padstoji kaytettiessd hiukkasia on
enemmén 10-50 nm kokoluokissa ja vihemmén 75-100 nm luokassa. Viivat kuvaaat 1:1-suhdetta.
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Kuva 7: Jos vertaillaan lukuméarapitoisuukisia eri kokoluokilla M7:44 ja SALSA:aa kiyetties-
sé, havaitaan, ettd SALSA ennustaa pienempii pitoisuuksia nukleaatiomoodin hiukkasille ja
korkeampia pitoisuuksia yli 50 nm kokoisille hiukkasille.
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mallien viliset erot ovat 25-50 nm luokassa pienempié. Eniten mallit poikkeavat tissa kokoluo-
kassa monissa vahdpéaistoisissi paikoissa, joissa SALSA:lla pitoisuuksia aliarvioidaan selvisti
pahemmin kuin M7-ajoilla. 50-100 nm hiukkasten biaksissa nidhddan merkittédvi ero SALSA:n
ja M7:n mallinnusten valilla. SALSA yliarvioi pitoisuuksia lihes kaikille kokoluokille kun taas
MT7-ajot aliarvioivat pitoisuuksia. Aliarviointi on GAINS:n padstojd kiytettiessd selvempéd kuin
AeroComia kiytettiessd. Akkumulaatiomoodissa SALSA aliarvioi pitoisuuksia selvésti joillekin
matalapééstoisille paikoille ja yliarvioi niitd ldhes kaikille saastuneille paikoille. M7-ajot puo-
lestaan aliarvioivat pitoisuuksia kaikille paikoille Tomskia, Botsalanoa ja Mukteshwaria lukuu-
nottamatta ja aliarviointi on selvintd M7A:lla. Se, ettd M7 aliarvioi pitoisuuksia suuremmissa
kokoluokissa on odotettavissa, koska se ei ole erityisen tehokas kasvattamaan hiukkasia suurem-
piin kokoluokkiin. Ta&ma& nékyy my0s siind, ettd MT7-ajoilla aliarviointi on merkittadvintd matala-
pédstoisissé paikoissa. Puhtaissa paikoissa biogeeninen kasvu nostaa N100-hiukkaspitoisuuksia
merkittavisti, joten aikaisempien kuvien perusteella oli oletettavissa, ettd tiivistymiskasvun
puutteellinen kuvaaminen M7:ssd johtaa N100:n aliarviointiin puhtaissa ympéristoissé. Se, et-
td SALSA:lla pitoisuuksia yliarvioidaan yli 50 nm ko’oissa, mutta aliarvioidaan pienemmissi
ko’oissa voisi tarkoittaa esimerkiksi, ettd hiukkkasten kasvu on SALSA:ssa jopa liian nopeaa.
Syitéd tdhédn on vaikea arvioida tuntematta mallia paremmin.
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Kuva 8: Eri hiukkaskokoluokkien pitoisuuksien biakset eri malleissa vuoden keskiarvotasolla.

Koska pelkéastddan hiukkaspitoisuuksia vertailemalla ei péadstéd késiksi sithen, mikéd biaksen
aiheuttaa, seuraavissa alikappaleissa tarkastellaan eri tekijoiden vaikutusta hiukkasbiakseen.

4.2 Meteorologian vaikutus

Meteorologia vaikuttaa paljon siihen, miten péédstot levidvat ilmakehéssé ja kuinka paljon niitéa
poistuu kuiva- ja mérkiddeposition kautta. Lisdksi lampdétila vaikuttaa biogeenisten hoyryjen
péaastoihin ja siten sekundéédrisen aerosolin muodostumiseen. Koska antropogeeniset péadstot
on oletettu mallissa vakioiksi ympéri vuoden, meteorologia ajaa hiukkaspitoisuuden muutoksia
malliss hyvin pitkaltia. Téssd osiossa keskitytddn tarkastelemaan, miten lampdétila vaikuttaa
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hiukkaspitoisuuksiin, silld lampétila kertoo sekéd meteorologisista olosuhteista ettd biogeenisisté
padstoista.

Kuvasta 9 ndhdééin mallien ja mittausten hiukkaspitoisuuden lampdétilariippuvuus eri pai-
koissa. Kuva on tehty laskemalla jokaiselle paikalle kuukausikeskiarvot lampdétilasta ja N50-
hiukkaspitoisuudesta ja sovittamalla suora néihin keskiarvoihin. Ladmpoétilana on kaytetty mal-
lin lampéotilaa, koska mitattua ldmpotilaa ei ollut saatavilla kaikille paikoille. Tadmé on myos syy
sille, miksi tésséd vertaillaan lampdotilariippuvuuksia vain kuukausikeskiarvojen tasolla. Monien
paikkojen mittaukset ovat eri vuodelta kuin mille malli on ajettu, joten kun mitattua lampoti-
ladataa ei ole saatavilla oikealta ajalta, ei tarkempaa analyysié voida tehdd. Kuukausikeskiarvot
eiviit todennékoisesti vaihtele kovin paljoa eri vuosien vilillé, joten niitd voidaan kayttad kar-
keana arviona. Toisaalta on muistettava myos, ettd SALSA:aa kiytettiessd biogeeniset paastot
ovat kuukausivakioita, joten korkeamman aikaresoluution tarkastelu toisi eroja eri mallinnuksiin
tatéd kautta ja vaikeuttaisi tulosten tulkintaa.

Suurimmalle osalle paikoista lampdétilariippuvuudet ovat samansuuntaisia malleille ja mit-
tauksille hiukkaspitoisuuksien eroista huolimatta, mutta osalle paikoista riippuvuudet ovat jopa
erimerkkisid. Jotta lampdtilariippuvuuksia olisi helpompi vertailla kuin Kuvasta 9, on Kuvassa
10 piirretty samaan kuvaan mittauksista ja eri malleista otetuilla arvoilla saadut kulmakertoi-
met. Finokalian mitattu kulmakerroin on rajautunut kuvasta pois, koska se oli niin selvésti muita
korkeampi (2548 cm 3 K—1). Tilld on todennikéisesti jotain tekemistd Finokalian aseman eri-
koisten ominaisuuksien kanssa. Voi olla esimerkiksi, ettd korkeilla lampotiloilla ilmamassat ovat
tietystd suunnasta ja alueelle kulkeutuu korkeita pitoisuuksia hiukkasia muualta. Yksi téllainen
mahdollisuus olisi esimerkiksi Saharasta kulkeutuva hiekkapoly.

Yleiselld tasolla Kuvasta 10 n&dhdédén, ettd paikoille, joissa antropogeeniset emissiot ovat
matalia, hiukkaspitoisuuden lampdtilariippuvuus on yleensé positiivinen, kun taas saastuneem-
missa paikoissa havaitaan myo6s jyrkkid negatiivisia kulmakertoimia. Positiivinen lampétilariip-
puvuus voi kertoa seké siité, ettd korkeammilla lampétiloilla biogeenisistd hoyryistd muodostuu
enemmén hiukkasia ettd siité, ettd korkeammilla lampétiloilla ilmamassa on usein ikdédntyneem-
péé eikéd hiukkasia poistu méarkidepositiolla yhtd usein kuin matalilla lampdtiloilla. Negatiivista
riippuvuutta puolestaan voi selittdéd se, ettd korkeammilla lampdétiloilla rajakerroksen korkeus
on usein korkeampi, eli hiukkaspitoisuudet laimenevat, kun ilma sekoittuu paremmin. Mittauk-
sissa negatiivista riippuvuutta voi aiheuttaa myos se, etté talvella antropogeeniset péaéstot ovat
korkeampia kuin kesélld paikoissa, joissa lammityksesta aiheutuvat pédstot ovat talvella kor-
keampia.

Jos keskitytdan mallien ja mittausten vilisiin eroihin, ndhd&an esimerkiksi, ettd Aspvre-
tenille, Finokalialle, Vavihillille, Waldhoffille, Melpitzille, Morgan Monroe State Forestille ja
Egbertille kaikki kulmakertoimet ovat positiivisia, mutta mittauksissa lampétilariippuvuus on
jyrkempi kuin malleissa. Yksi mahdollinen selitys sille, ettéd lampotilariippuvuutta aliarvioidaan
malleissa on se, ettd biogeenisistd hoyryistd muodostuvien hiukkasten méaraé aliarvioidaan.
Téama olisi oletettavaa esimerkiksi Paasosen et al. (2018) tulosten perusteella. He havaitsivat,
ettd Hyytidldssd hiukkaset kasvavat Aitken-moodissa nopeammin kuin nukleaatiomoodissa to-
dennékdisesti hiukkasfaasin kemian seurauksena ja etté, olemassa olevat hiukkaset eivét rajoita
uusien hiukkasten kasvua yhté tehokkaasti kuin aikaisemmin on oletettu. N&itd asioita ei olla
huomioitu mallissa, miké voi johtaa hiukkaspitoisuuksien aliarviointiin erityisesti korkeammilla
lampotiloilla. Kaikkein selvintéd kulmakerrointen aliarviointi on Finokalian jélkeen Vavihillille ja
Morgan-Monroe State Forestille. Molemmat ovat lehtimetséisilla alueilla ja niiden l&histolla on
myo0s antropogeenisid ldhteitd. Téstd voidaan péaitelld, ettd aliarvointi liittyy todennikoisesti
biogeenisten pédstojen muodostamien hiukkasten aliarviointiin. Toisaalta védrinarviointi voisi
liityd my6s siihen, miten biogeeniset ja antropogeeniset pédstot vuorovaikuttavat.

Maceheadissé, Preilassa, Boselissid, Hohenpeissenbergissi, Koseticessi, K-pusztassa, San Piet-
ro Capofiumessa ja Pekingissd mittausten kulmakerroin on negatiivinen ja mallien kertoimet
ovat positiivisia. Yksi mahdollinen selitys télle on se, ettd mallissa ei olla huomioitu sité, etté
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Kuva 9: N50-hiukkaspitoisuuden lampoétilariippuvuus vaihtelee paljon riippuen malliajosta ja
mittauspaikasta.

kylmilld l&ampdatiloilla antropogeeniset pédstot ovat todennékoisesti korkeampia kuin lampimil-
l14. Toinen mahdollinen selitys on se, ettéd péadstdjen sekoittumista rajakerrokseen ei olla kuvattu
oikein.

Sao Paulossa kaikki kulmakertoimet ovat negatiivisia, mutta niiden vélilla on selvid eroja.
Sielld on ympéri vuoden niin ldmminté, ettd antropogeenisten péédstdjen vaihtelu lampotilan
mukana tuskin selittdd negatiivista lampdétilariippuvuutta, eli syyt 1oytyvét todenndkdisemmin
meteorologisista olosuhteista. Toisaalta kyseessd on hyvin suuri kaupunki, jossa kaupunkisaar-
rekeilmié on merkittdva, joten on todennékoisti, ettd todelliset lampotilat ovat mallin alueelle
ennustamia lampdétiloja korkeampia. Téamé tarkoittaa, ettd mittattujen hiukkaspitoisuuksien
lampdotilariippuvuus voisi olla erilainen, jos kdytettédisiin mitattua lampdétilaa, eli mallin l&m-
potilan kaytto saattaa vadristdaa tuloksia keskimédriistd enemmén. Liséksi saarrekkeen luomat
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Kuva 10: Hiukkaspitoisuuden ldmpétilariippuvuus on erilainen eri paikoille ja eri malliajoille.
Finokalian mitattauksiin sovitettu arvo on kuvan ulkopuolella, koska se oli niin selvasti muita
arvo korkeampi (2548 cm 3 K1)

paikalliset meteorologiset olosuhteet vaikuttavat hiukkaspitoisuuksiin eik tét4 voida ennustaa
globaalin mallin reosluutiolla.

Jos vertaillaan ldhelld toisiaan sijaitsevia Botsalanoa ja Marikanaa, ndhdédn, ettd niiden
tulokset eroavat toisistaan selvéasti. Botsalanolle mitattu kulmakerroin on positiivinen, mutta
mallinnetut kulmakertoimet ovat negatiivisia, ja Marikanalle kaikki kulmakertoimet ovat nega-
tiivisia ja eri mallien ja mittausten vélilla on selvid eroja. Botsalanossa M7-ajot ovat SALSA:aa
ldhempéné mittauksia kun taas Marikanassa SALSA on ldhimpéné mittauksia. Se, ettd Botsa-
lanolle mitattu kulmakerroin on positiivinen, mutta mallien kulmakertoimet ovat negatiivisia,
kertoo todennékoisesti siitd, ettéd sielld antropogeenisten péadstojen vaikutusta on mallin reso-
luution takia yliarvioitu ja todellisuudessa biogeeniset ldhteet ovat merkittdvampid. Marikana
on Botsalanoa urbaanimpi ympéristo, joten sielld antropogeeniset péa#stot dominoivat toden-
nékoisesti hiukkaspitoisuuksia. Sielld negatiivinen lampdtilariippuvuus selittyy todennékoisesti
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Kuva 11: Vuoden mediaani N50-ja N100-biakset korreloivat kaikilla malliajoilla limpdétilan kans-
sa, jos kaikki paikat ovat mukana kuvassa.

ainakin rajakerroksen korkeuden vaikutuksella. Yksi syy negatiivisiin kulmakertoimiin voisi Ma-
rikanan ja Botsalanon tapauksessa olla my6s ilmamassan suunnan vaihtelu. Jos ilmansuunnista,
joista tulee keskiméérin lampimampéé ilmaa, tulee puhtaampaa ilmaa, tdmékin voisi selittda
negatiivisia kulmakertoimia.

SALSA:lla ldmpétilariippuvuus on usein jyrkempéd kuin muilla malliajoilla (16 paikkas-
sa 26 paikasta). Matalapédéstoisissi paikoissa téami kertoo todennékoisesti siitd, ettd SALSA
kasvattaa hiukkasia biogeenisilla hoyryild yli 50 nm kokoihin paremmin kuin M7. Saastuneem-
missa paikoissa hiukkaspitoisuudet ovat SALSA:lla selviisti korkeampia kuin mittauksissa ja
muissa malleissa (Kuva 9), joten lineaarisen asteikon kéyttdminen kulmakertoimien laskussa
voi dramatisoida tuloksia. Jyrkét negatiiviset kulmakertoimet kaupunkiympéristoissé kertovat
todennékoisesti rajakerroksen vaikutuksesta.

Toisaalta on muistettava, ettd myos asemille tyypilliset sdit vaihtelevat. Esimerkiksi poh-
joismaissa on tyypillistd, ettd kun lampétilat ovat kylmempié, sade on yleisempéd kuin korkeilla
lampotiloilla. Témé johtaa siithen, ettd kylmilld 1ampdtiloilla on todennédkoisempéd, ettd mér-
kédepositio pienentédd hiukkaspitoisuuksia. Tamé voi siis olla yksi selittdva tekija positiivisten
kulmakerrointen takana. Nain ei kuitenkaan valttdmatta ole kaikissa paikoissa.

Toinen tapa tarkastella lampétilan vaikutusta hiukkasbiaksiin on yhdistdé kaikkien paikko-
jen hiukkasbiasten mediaanit samaan kuvaan ja tarkastella, miten hiukkasbias riippuu ldmpo-
tilasta yleisemma&lld tasolla. Kuvassa 11 on kaikkien paikkojen N50- ja N100-arvojen vuoden
mediaanien biakset mallinnetun lampdétilan funktiona. Kuvasta ndhdéin, ettd yksi pisteisté
poikkeaa selvésti muista seké hiukkasbiaksensa, ettd ldmpétilansa puolesta. Kyseesséd on Tiksi,
jonka pitoisuuksien merkittdva aliarviointi huomattiin jo aiemmin. Sielld pitoisuuksien jyrkka
aliarviointi johtuu todennékdoisesti paikallisista ilmidistd. Koska néin selvd poikkeavuus vééris-
tad tuloksia, seuraavista kuvista Tiksi jatetdédn pois.

Iman Tiksid (Kuva 12) ndhdéénkin, ettd hiukkasbiaksen korrelaatiot lampoétilan kanssa
heikkenevit eivitkéd ne ole SALSA-ajolla enéd tilastollisesti merkittavia. MT7-ajoilla korrelaatio
on voimakkaampaa N100-biaksen kuin N50-biaksen kanssa. Yksi mahdollinen syy télle on se,
ettd biogeenisisté ldhteistd muodostuvia yli 100 nm hiukkasia aliarvioidaan kylmisséd paikoissa
ja antropogeenisistd ldhteistd tulevia hiukkasia yliarvioidaan saastuneissa ympéristoissd. Sel-
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vimmét pitoisuuksien aliarvioinnit havaitaan M7G-ajolla kylmissé paikoissa (Pallas ja Virrio).
Kuten todettu, tdmé& kertoo todennékdisesti biogeenisten pédstojen muodostamien hiukkasten
aliarvioinnista ja antropogeenisten péaéstdjen aliarvioinnista talvella. Kolmanneksi kylmimmaélle
paikalle, eli Tomskille pitoisuuksia yliarvioidaan, mutta tdmé johtuu todennékdisesti mittausten
rajallisuudesta, kuten osiossa 4.1 todettiin.

1_
10 =
[ ]
S 2 e
i o2 5 0 -l
5 g ad 29 a 2
Z ® a o
~ 10°F .0 o2 a A.é 0,2 =
©
= A s o éﬁ o) 8(% i @
z A L A o @0
% o (@) @ o) [e)
o 00 a 2 L oA
il o
1L
£ 107 =a o M7AN50, R = 0.4, p = 0.047
c A & M7A N100, R = 0.44, p = 0.029
5 © M7G N50, R = 0.46, p = 0.022
S a M7G N100, R = 0.56, p = 0.0033
> e SALSA N50, R = 0.34, p = 0.098
1072 a SALSA N100, R = 0.37, p = 0.066
270 275 280 285 290 295
Vuoden mediaani T (K)

Malli

Kuva 12: Vuoden mediaani N50- ja N100-biasten korrelaatiot lampétilan kanssa heikkenevit,
jos Tiksi poistetaan analyysista.

Jotta saataisiin lisdé tietoa siité, miten lampotila vaikuttaa hiukkaspitoisuuksiin, kannat-
taisi tarkastella lampétilan vaikutusta lyhyemmalld ajanjaksolla. Tarkastelemalla 1ampdtilariip-
puvuutta kesélla kdyttden dataa korkeammalla aikaresoluutiolla, ndhtéisiin paremmin, kuinka
hyvin lampétilariippuvaisten biogeenisten pédsttjen tuottama sekundéédrinen aerosoli on huo-
mioitu mallissa. Jos mitattua lampotiladataa olisi saatavilla laajemmin, voitaisiin my6s vertailla,
selittdiko mallin lampotilabias hiukkaslukuméérin biasta. Kdytannossi lampotilabiaksen pitéi-
si olla pieni paikoille, joilta dataa on vuodelta 2010, koska malli on ajettu sen vuoden meteoro-
logiaa mukaillen, mutta kdytannossia esimerkikisi kaupunkisaarrekeilmé voi poikkeuttaa paikal-
lisia lampdtiloja. Tulevaisuudessa lampdétilatarkastelu olisi parempi tehda kayttdmaéalla suurei-
den anomalioita. Tamé takoittaa, ettd sekd lampotiloja ettd hiukkaspitoisuuksia verrattaisiin
pidemmsén aikasarjan keskiarvoihin. N&in n&htéisiin, poikkeuttavatko normaalista poikkeavat
lampotilat myos hiukkaspitoisuuksia.

Yksi tapa erottaa karkeasti biogeenisten hoyryjen ja péadstdjen kerddntymisen vaikutus voi-
si olla tarkastella, miten hiukkasten kemiallinen koostumus muuttuu lampoétila kasvaessa. Jos
orgaanisen aerosolin massaosuus olisi suurempi korkeilla lampdétiloilla kuin kylmilla, korkeilla
lampotiloilla havaittavat korkeammat hiukkaspitoisuudet johtuisivat ainakin osittain biogeenis-
ten hoyryjen tuottamista hiukkasista. Jos taas kemiallinen koostumus séilyisi samana, kyse olisi
todennékoisesti enemmén siitd, ettd hiukkaspitoisuudet ovat kertyneet ldmpimissd ja véhésa-
teisissa olosuhteissa ilmakehé&én.

My6s muut meteorologiset tekijiat kuin lampotila vaikuttavat hiukkaspitoisuuksiin. Esimer-
kiksi rajakerroksen korkeus vaikuttaa péastdjen sekoittumiseen, sateisuus vaikuttaa hiukkasten
poistumiseen ilmakehistd ja pilvet muokkaavat aerosolien kokojakaumaa ja séteilyn méa#raé.
Myos rajakerroksen korkeuden vaikutusta hiukkasten lukumééribiakseen tarkasteltiin hieman,
mutta se on jatetty pois tasta tyosta, silla mallista saatava rajakerroksen korkeus ei vastaa klas-
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sista rajakerrosta eikd kerro suoraan hiukkasten levidmiskorkeudesta. Jos rajakerroksen kor-
keuden vaikutusta mallissa haluttaisiin tarkastella, se olisi laskettava vertailemalla hiukkasten
pitoisuuksia mallin eri korkeustasoilla ja katsomalla, milld tasolla pitoisuudet putoavat selvésti.
Téaté olisi mielenkiintoista verrata mitattuun rajakerroksen korkeuteen, silli erot pa#stéjen se-
koittumiskorkeudssa voisivat selittaéd hiukkaspitoisuuksien eroja. Tarkastelemalla rajakerroksen
korkeutta voitaisiin myds vahvistaa téssé osiossa aikaisemmin esitety oletus siité, ettéd joiden-
kin paikkojen hiukkaspitoisuuden negatiivinen lampotilakorrelaatio johtuu todennékdisesti siité,
ettéd rajakerros on yleensé korkeampi korkeammilla lampdtiloilla.

Myos pilvien ja sateisuuden erot ja n#iden prosessien vaikutusten puutteellinen mallinta-
minen voisivat selitdd osan eroista. Esimerkiksi Lee et al. (2013) nostavat aerosolien deposi-
tion ja pilviprosessoinnin tuottaman sulfaattiaerosolin suurimpien epdvarmuuksien listalle CCN-
pitoisuutta mallinettaessa syrjéisissd ympéaristoissa. Pilvisyyden vaikutusta voitaisiin tarkastel-
la esimerkikisi pilvien pohjien korkeudesta saatavilla olevan datan tai séteilydatan perusteella.
Voitaisiin my0s tarkastella, ovatko hiukkasbiakset suurempia pilvisissd vai pilvettémissé olosuh-
teissa ja miten erilaisten pilvien esiintyminen vaikuttaa biakseen.

4.3 Hiukkasten kemiallinen koostumus mallissa

Téssé osiossa tarkastellaan, mistd hiukkasten massa koostuu mallissa ja miten hyvin eri aineiden
massat korreloivat hiukkaspitoisuuksien kanssa. Témé on mielenkiintoista, koska néin voidaan
péaatelld, mitkd pa#stot missékin paikassa dominoivat hiukkaspitoisuutta. Osio keskittyy M7A-
malliajon dataan, koska siité oli saatavilla eniten muuttujia. Tulevaisuudessa vastaava tarkkailu
olisi hyva tehdd myos muille malliajoille, koska néin saataisiin liséé tietoa siitd, miten mallien eri
prosessit vaikuttavat hiukkasten koostumukseen. Tdmén osion kuviin on kuvien luettavuuden
parantamiseksi valittu vain yhdeksén paikkaa. Ne on valittu niin, ettd jokainen paikka edustaa
erilaista ympéristod. Vérrio on syrjdinen pohjoinen paikka luokasta M1, Hyytidld ja Southern
Great Plains edustavat syrjiisié tausta-asemia (luokka M2), Hohenpeissenbeg ja Tomsk luokkaa
K1, San Pietro Capofiume luokkaa K2 ja Marikana ja Mukteshwar puolestaan erilaisia ympé-
ristoja luokkassa S1. Myos Finokalia on valittu tdhén mukaan, koska se sijaitsee saarella ja sen
hiukkasten pitoisuudet ja koostumuksen vaihtelevat riippuen ilmansuunnasta hyvin eri tavalla
kuin muissa paikoissa.

Kuvasta 13 ndhdéaén, ettd N50-pitoisuudet korreloivat kaikissa paikoissa mustan hiilen pitoi-
suuden kanssa positiivisesti. Tdméa ei ole yllattdavia, silld musta hiili tulee M7A-malliin Aitken-
moodin hiukkasina ja sen pa&stot ndkyvit kaikilla vahaakaan ihmisen vaikutuksen alaisina ole-
villa paikoilla. Yllattdvaa on kuitenkin se, miten korkeaa korrelaatio on etenkin Hyytiélassé,
Hohenpeissenbergisséd ja San Pietro Capofiumessa. Niille korrelaatiokertoimet ovat yli 0,9 ja
lampotila nostaa hiukkaspitoisuuksia vain jonkin verran. Ainakin Hohenpeissenbergille ja San
Pietro Capofiumelle ndhdéain, ettd lampotilan hiukkaspitoisuuksia nostava vaikutus on suurempi
pienilld BC-pitoisuuksilla. Tamé voisi tarkoittaa, ettd suurilla BC-pitoisuuksilla antropogeenis-
ten hiukkasten tuottama nielu sy tiivistyvid hoyryja ja vihentda nédin uusien hiukkasten muo-
dostumusta ja kasvua. Toisaalta pienilli BC-pitoisuuksilla lampdétilat voivat olla korkeampia,
koska korkeilla ldmpétiloilla rajakerros on usein korkeampi ja BC-pé#stot ovat laimentuneet.
Taméi on yksi syy siihen, ettd korkeilla limpdtiloilla esiintyy enemmén pienid BC-pitoisuuksia.
Mallista on siis vaikeaa erottaa suoria syy-seuraus-suhteita, koska kaikki vaikuttaa kaikkeen.

Kuva 13 kertoo my6s muita mielenkiintoisia asioita. Lampimissé ja jokseenkin saastuneis-
sa olosuhteissa Marikanassa ja Mukteshwarissa pienemmét hiukkaspitoisuudet havaitaan kor-
keammilla l&mpotiloilla, mikd tukee aikaisempaa oletusta siitéd, ettéd rajakerroksen korkeus on
linkittynyt vahvasti pédédstojen pitoisuuteen ainakin Marikanassa.

Southern Great Plainsin lampotilakdyttdytyminen vaikuttaa hyvin erikoiselta verrattuna
muihin paikkoihin. Sielld korkeilla lampoétiloilla hiukkaspitoisuudet eivéit néytéd riippuvan BC-
pitoisuuksista, vaikka viileammilld ldmpoétiloilla korrelaatio on selvd. Tamé kertoo siitd, etté
lampimissd ilmamassoissa hiukkaspitoisuuksia magrittds jokin muu ldhde kuin mustan hiilen
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padstot. Myos Tomskin kdyttdytyminen poikkeaa muista asemista. Sielld lampdétilat ovat ylei-
sesti matalia ja lampotilan nousu laskee hiukkaspitoisuuksia, mutta nostaa mustan hiilen pi-
toisuuksia. Tdmé voisi kertoa ilmamassan ikdédntymisestd. Finokaliassa puolestaan lampdtilat
ovat yleisesti korkeampia ja korkeilla ldmpdétiloilla hiukkasten pitoisuudet ovat korkeita ja BC-
riippuvuus vaikuttaa loivenevan.
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Kuva 13: N50-lukumé&érapitoisuus korreloi positiivisesti mustan hiilen (BC) massan kanssa esi-
merkkipaikoilla.

Kun vertaillaan hiukkaspitoisuuksia orgaanisen hiilen massaan (Kuva 14), nihdéén, ettd N50
ja OC korreloivat my6s positiivisesti toistensa kanssa. Toisin kuin BC:lle, OC:n massa kasvaa
suurimmalle osalle paikoista ldmpotilan funktiona, kuten oli oletettavissa biogeenisten péadstdjen
vaikutuksen takia. Hiukkasten lukuméérat eivit kuitenkaan kasva vastaavasti. M7A:ssa ongel-
mana on siis todennékoisesti se, ettéd orgaaniset hoyryt tiivistyvéat olemassa oleviin isoihin yli 100
nm hiukkasiin sen sijaan, ettd ne muodostaisivat uusia hiukkasia ja kasvattaisivat niitd uusia
hiukkasia ilmastorelevantteihin kokoihin. Jélleen poikkeuksina tdhén lampotilakdyttaytymiseen
ovat Marikana ja Mukteshwar, joille seké orgaanisen hiilen ettd hiukkasten pitoisuudet vaikut-
tavat laskevan lampotilan funktiona. Tamé voi kertoa rajakerroksen korkeuden vaikutuksesta
tai siitd, ettd tietystd suunnasta tuleva ilmamassa on lampimémpéd ja tulee vahépaistdisem-
maéltéd alueelta. Southern Great Plainsille ndhd&dén, ettéd korkeilla lampotiloilla OC:n pitoisuu-
det ovat korkeita, eli todennikoisesti lampimilla s&illé sielld sekundiérisen orgaanisen aerosolin
muodostuminen on merkittédvassi osassa.

Sulfaattipitoisuuksien suhdetta hiukkaspitoisuuksiin tarkasteltaessa nihdéén, ettd korrelaa-
tiot ovat heikompia kuin OC:lle ja BC:lle (Kuva 15). Yksi néitéd tuloksia tarkasteltaessa muis-
tettava asia on se, etti M7A-mallissa priméériset orgaanisen ja mustan hiilen pa#astot menevit
vain Aitken moodiin, kun taas sulfaattipdéstot tiivistyvit kaikkiin moodeihin. Ei siis ole yllatté-
vad, ettd BC ja OC selittdavat mallissa juuri N50-pitoisuutta niin paljon paremmin kuin sulfaa-
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Kuva 14: N50-lukumééripitoisuus korreloi positiivisesti myos orgaanisen hiilen (OC) massan
kanssa esimerkkipaikoilla.

tit. Myos sulfaattipitoisuuksien suhteen Marikanan ja Mukteshwarin kiyttdytyminen poikkeaa
muista paikoista. Vaikuttaisi silté, etté néissé paikoissa vakiosulfaattipa#stoilld lampotilan las-
keminen nostaa hiukkaspitoisuuksia. Tassd on huomattava, ettd ainakin GAINS:n mukaan mo-
lempien paikkojen ennustetut antropogeeniset SOa-padstot ovat korkeita (yli 1 kt/yr, ks. Kuva
38), eli sulfaattipdéstot ovat todenndkoisesti néilld alueilla merkittédvissd osassa. Tastd voi-
taisiin tulkita esimerkiksi, ettd vaihtelut SO4-pitoisuudessa riippuvat asemalle saapuvan ilman
suunnasta ja siitd, kuinka hiukkaset levidvét ilmakehédén vertikaalisesti. My6s Southern Great
Plainsin ja Tomskin SO»-péastot ovat korkeita ja Kuvan 15 perusteella voitaisiin paitelli, ettéa
sielld ne vaikuttavat hiukkaspitoisuuksiin merkittavésti.

Myos Virriolle hiukkaspitoisuuden korrelaatio SO4-massan kanssa on selvé, vaikka paikal-
liset SO2-pééstot ovat pienid. Kyro et al. (2014) ovat toisaalta havainneet, ettd Kuolan niemi-
maalta kulkeutuvan SOq9:n pitoisuudet vaikuttavat selvésti uusien hiukkasten muodostumiseen
Viarriossi. Sité, ettéd hiukkaspitoisuuden korrelaatio SO4:n kanssa on Virriolle muita tdmén ver-
tailun paikkoja korkeampi, selittéda todennékoisesti myos se, ettd Varriossd muut hiukkasléhteet
ovat niin pienii.

Mallissa hiukkasten massa voi olla my06s merisuolaa tai hiekkapolyd. Téasséa analyysissa kéy-
tetyt mittauspaikat sijaitsevat péddosin sisimaassa, joten merisuolan osuudet hiukkasista ovat
suurimmalle osalle paikoista pienid. Téstd syystd merisuolan vaikutuksesta nédytetdédn vain yk-
si esimerkkikuva. Kuvassa 16 nikyy hiukkaspitoisuus merisuolan massan funktiona Vérriolle.
Kuvasta ndhd&an, ettd suhteessa korkeammat merisuola pitoisuudet kertovat todennékoises-
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Kuva 15: Sulfaattipitoisuudet (SOy4) eivét selitd N50-hiukkaspitoisuuksia yht& hyvin kuin mus-
tan ja orgaanisen hiilen pitoisuudet.

ti enemmaé&n ilmamassan suunnasta kuin hiukkasten koostumuksesti. Jos tuuli on pohjoisesta,
Varrioon saapuu puhdasta ilmaa, jossa hiukkaspitoisuudet pysyvit kylmilld lampétiloilla mata-
lina. Jos lampdétilat ovat korkeampia ja ilmamassa on puhdasta, on puolestaan todennikéista,
ettd Viarriossd syntyy uusia hiukkasia biogeenisistd péadstoistd, mikéd puolestaan nostaa hiukkas-
pitoisuuksia.
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Kuva 16: Merisuolan (SS) méérd kertoo Virrion tapauksessa ilmamassan suunnasta.
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My6s merisuolan mallintamiseen liittyy monia epédvarmuuksia, jotka voisivat meren ldhella
selittda hiukkaspitoisuuksien biaksia. Esimerkiksi meren ldmpétila vaikuttaa priméérisin hiuk-
kaspitoisuuksiin, mité ei olla huomioitu monissa malleissa (Salter et al. 2015). Merisuolan vai-
kutusta voitaisiin jatkossa tarkastella tarkemmin l[Ehempénéd merenrantaa sijaitseville paikoille,
eli Maceheadille, Tiksille, Finokalialle, Preilalle, ja Helsingille. Toisin kuin Varrion esimerkissé
ylla tehtiin, tédssd tarkastelussa kannattaisi kuitenkin kéyttdd merisuolan kokonaismassan si-
jaan vain sen massaa pienemmissé kokoluokissa, esimerkiksi alle yhdessd pm:ssé, koska muuten
massaa dominoivat karkeat suolahiukkaset, jotka eivét juuri kerro hiukkaspitoisuuksista.

Kuten mainittu, hiukkaset voivat mallissa koostua myo6s pélystéd. Hiekkapdlyn vaikutuksen
tarkempi tarkastelu jatetdin tdmén tyon ulkopuolelle, mutta todettakoon, ettd suurimmalle
osalle paikoista korrelaatiot pélyn massan ja hiukkaspitoisuuden vélilld olivat pienié.

4.4 Vertailu mitattuihin suureisiin Hyytiilille

Koska pelkéastdan vertailemalla mallin hiukkaspitoisuuksia mallin kemialliseen koostumukseen
tai vertailemalla pitoisuuksia vuoden mediaanitasolla on vaikea padsté késiksi hiukkaspitoisuuk-
sien vadrinarvioinnin perimmaisiin syihin, téssé osiossa vertaillaan mallin eri muuttujia mitat-
tuhin muuttujiin Hyytidldssd. Hyytidld on valittu tdmén esimerkkivertailun kohteeksi, koska
sieltd oli saatavilla eniten dataa. Suurimmalle osalle muista paikoista dataa ei ole saatavilla yh-
td hyvin ja vaikka dataa olisikin ollut saatavilla, analyysista olisi tullut helposti tdhéan tychon
liian laaja, jos oltaisiin ldhdetty tarkastelemaan kaikkia paikkoja yhta tarkasti.

Tamé osio aloitetaan tarkastelemalla hiukkaspitoisuuksien aikasarjoja eri malliajoilla. Sit-
ten keskitytéidn tarkastelemaan pelkkdd MT7A-ajoa. Ensin katsotaan, miten lampoétila vaikuttaa
Nb50-pitoisuuden biakseen ja sitten edetéén tarkastelemaan mallinnetun mustan hiilen, orgaani-
sen hiilen ja sulfaattien pitoisuuksien vastaavuutta mittausten kanssa. Samalla yritetdédn selvit-
tad, selittdvatko eri aineiden massojen biakset hiukkaslukuméaran biasta. Lopuksi tarkastellaan
myo6s, miten hyvin malli ennustaa Aitken-moodin hiukkasten kasvua. Hyytiédlle on mitattu myos
lukuisia suureita, jotka eivit mahtuneet mukaan tédhén analyysiin. Tulevaisuudessa mielenkiin-
toista voisi olla esimerkiksi verrata monoterpeenien pitoisuuksia tai eri kaasujen, kuten SOas:n
pitoisuuksia malliin.

4.4.1 Hiukkaspitoisuudet

Aloitetaan tarkempi vertailu mittauksiin tarkastelemalla, miten hiukkaspitoisuuksien aikasarjat
kéayttaytyvét eri malleissa ja mittauksissa. Kuvasta 17 ndhd&één, ettéd paivittédiskeskiarvoja tar-
kasteltaessa N50-hiukkaspitoisuuksien muutosten suunnat seuraavat kaikilla malleilla hyvin mit-
tauksia, vaikka pitoisuuksissa on eroja. Tama tarkoittaa, etté yleiset séédn muutokset tuskin ovat
hiukkasbiasten takana, kuten niiden ei mukautetulla meteorologialla pitédisikéén olla. Jos tarkas-
tellaan biasten aikasarjaa (Kuva 18), ndhddén selvemmin, ettd SALSA:1la pitoisuudet pysyviit
suurimman osan ajasta kertoimen kaksi sisdlla mittauksista, kun taas M7-malliajoissa pitoisuuk-
sia aliarvioidaan systemaattisesti. Aliarvointi on suurimmat osan ajasta hillitympéad M7A:lla ja
pahimmat aliarvioinnit havaitaankin M7G:114 kevailla. Se, ettd aliarviointi on M7G:114 selvinté
juuri kevadlld viittaa jélleen biogeenisistd ldhteistéd syntyvien hiukkasten aliarviointiin. Keséal-
14 ja alkusyksystd M7-malliajot ovat puolestaan hyvin ldhelld toisiaan. SALSA:n pahimmat
yliarvioinnit havaitaan tammikuussa, ja téalléin M7G-suorituu hyvin.

Jos tarkastellaankin N50-biaksen sijasta N100-pitoisuuksien biaksia (Kuva 19), huomataan,
ettd SALSA suoriutuu edelleen parhaiten ja M7-ajot aliarvioivat pitoisuuksia edelleen selvésti
etenkin kev#illa ja talvella. Nyt erot M7A:n ja M7G:n vililla ovat kuitenkin hieman pienem-
pid. Tdméa johtuu todennédkdisesti siitéd, ettd N100:lle priméiristen antropogeenisten liahteiden
osuus hiukkaspitoisuuksiin on merkittdvampi kuin N50:lle, eli M7G-ajon ongelmat hiukkasten
kasvattamisessa eivit nédy niin selvésti.
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Kuva 17: N50:n paivittédiskeskiarvojen aikasarjasta ndhd&dn, ettd mallit ennustavat pitoisuuk-
sien yleisié vaihteluita kohtuullisen hyvin, vaikka itse arvoissa on eroja.
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Kuva 18: N50:n biaksen paivittdiskeskiarvojen aikasarjasta ndhdéén, ettd SALSA ennustaa pi-
toisuuksia parhaiten ja M7G huonoiten.

Téssé tarkastelussa olisi hyva huomioida pitoisuuksien vaihtelu. Jos hiukkaspitoisuudet ovat
pienié, mallin virheet korostuvat verrattuna suuriin pitoisuuksiin. Esimerkiksi, jos hiukkasten
mitattu pitoisuus olisi 100 ja mallin pitoisuus olisi 200, mallin arvo olisi kaksinkertainen, mutta
jos mitattu pitoisuus olisi 1000 ja mallin 1100, mallin arvoi olisi vain 10 % korkeampi. Pienil-
14 pitoisuuksilla mittausten suhteelliset virheet siis korostuvat. Kuvasta 20 ndhdédén kuitenkin,
ettd mallit eivat kiyttaydy nédin. SALSA:1la pienilld pitoisuuksien arvoilla yliarvioidaan molem-
pia pitoisuuksia enemmén, mutta aliarviointia pienilld pitoisuuksilla ei havaita. Kun mitatut
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Kuva 19: N100:n biaksen péivittdiskeskiarvojen aikasarjasta nidhdain, ettd SALSA:lla mallin-

netaan pitoisuuksia parhaiten.

pitoisuudet kasvavat, SALSA:n pitoisuudet ovat lihelld mitattuja pitoisuuksia, mutta M7:114

pitoisuuksia aliarvioidaan.
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Kuva 20: Jos tarkastellaan N50- ja N100-biasten péivittiiskeskiarvoja mitattujen pitoisuuksien
funktioina, havaitaan, ettd SALSA:lla pitoisuuksia yliarvioidaan kun ne ovat pienié ja MT:114
pitoisuuksia aliarvioidaan erityisesti silloin, kun ne ovat suuria.

4.4.2 Lampoétilan vaikutus

Kuten Kappaleessa 4.2 pohdittiin, lampdtila voi osaltaan selittdd hiukkasbiasta. Tarkastellaan
tarkempana esimerkkiné, miten hiukkasbias kayttaytyy lampotilan funktiona tunnin aikareso-
luutiolla, kun kiytetddn M7A-malliajoa dataa vuosilta 2010-2014. Kuvasta 21 ndhd&én, miten
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Nb50-hiukkaspitoisuudet ja niiden bias kdyttaytyy eri lampdétiloilla. Kuva 21a kertoo, ettéd kor-
keilla lampdotiloilla mitatut hiukkaspitoisuudet ovat korkeampia, mutta mallinnetut hiukkaspi-
toisuudet eivét nouse vastaavasti. Tamé kertoo todennékdisesti jélleen kerran siitd, ettd M7A
ei osaa mallintaa biogeenisisté lahteistd tulevaa sekundééristéd aerosolia oikein. Erikoista kuvas-
sa 21a on se, ettd kaikkein korkeimmmat mitatut hiukkaspitoisuudet havaitaan kun lampdétila
on kylmé ja jopa pakkasen puolella. N&in kylmilla lampdétiloilla rajakerros on todennékoises-
ti matala ja antropogeeniset padstot korkeita, jolloin pédstéjd on voinut kertyd maan ldhelle,
miké voisi selittdd korkeat hiukkaspitoisuudet. Malli ei kuitenkaan osaa ottaa téatd huomioon,
todeenikoisesti johtuen siité, ettd lampotilan vaikutusta antropogeenisiin paéstoihin ei olla huo-
mioitu.
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Kuva 21: a) Mallinnettu N50 korreloi mitatun N50:n kanssa (R = 0,57), mutta mallin ja mit-

tausten lampotilakdyttaytymiset poikkeavat toisistaan. Musta viiva on 1:1-suhde. b) Hyytiéldssd

hiukkaspitoisuuksia aliarvioidaan eniten korkeilla lampétiloilla ja yliarvioidaan eniten 1a&mpoti-
lan ollessa 265-275 K vililla (R = -0,22).

Myos Kuvasta 21b ndhdédén selvisti, ettd hiukkasia aliarvoidaan eniten korkeilla 1ampoti-
loilla, miké tukee edelleen hypoteesia siitéd, ettd korkeilla ldmpotiloilla biogeenisisté lahteisté
muodostuvia hiukkasia ei huomioida mallissa tarpeeksi hyvin. Toisaalta pitoisuuksia aliarvioi-
daan my6s hyvin matalilla lampdétiloilla, eli biogeenisistd hiukkasista muodostuvat hiukkaset
eivat voi selittdd kaikkea aliarvointia. Aliarviointiin tdytyy siis olla my0s muita syitd, kuten
antropogeenisten pa#stojen aliarviointi tai meteorologisten olosuhteiden vé#rinarviointi. Kyl-
mill& ldmpotiloilla yksi todennékoinen syy pitoisuuksien aliarvointiin on se, ettd lammityksesté
johtuvia péastoja aliarvioidaan.

Pahimmat pitoisuuksien yliarvioinnit ndhdéén ldmpotilan ollessa 265-280 K vililla. On vai-
kea arvioida, mistd tdmé& johtuu, mutta yksi mahdollinen tekija voisi olla epdvarmuudet sééolo-
suhteissa, silld néilld lAmpotiloilla séd on Suomessa usein pilvistd ja epévakaata.

Toisaalta néitd kuvia analysoitaessa on muistettava ettéd Hyytiélassa hiukkaspitoisuudet ovat
usein korkeampia korkeammilla limpoétiloilla ja kuten juuri ndytettiin, M7A aliarvioi pitoisuuk-
sia etenkin korkeilla pitoisuuksilla. Vastaavasti selvimmaét yliarvioinnit havaittiin matalilla hiuk-
kaspitoisuuksilla. Jos haluttaisiiin pa#sta paremmin késiksi biaksen lampétilariippuvuuteen, voi-
taisiin esimerkiksi piirtda bias lampdétilan funktiona vain tietylld hiukkaspitoisuusvililla.
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4.4.3 Kemiallinen koostumus

Jotta pédstiisiin paremmin késiksi sithen, miten eri prosessit vaikuttavat siihen, kuinka hyvin
hiukkaspitoisuuksia arvioidaan mallissa, téissi osiossa tarkastellaan, kuinka hyvin M7A-malliajo
ennustaa hiukkasten kemiallista koostumusta Hyytidldlle. Lisdksi tutkitaan, selitttddako jonkin
tiety komponentin véédrinarviointi hiukkasten lukuméérabiasta. Osiossa vertaillaan, kuinka hy-
vin mustan hiilen, orgaanisen hiilen ja sulfaattien pitoisuudet on ennustettu ja kidyddan lapi
néiden vaikutukset hiukkaspitoisuuden biakseen.

Aloitetaan kemiallisen koostumuksen vertailu mustalla hiilelld. Koska vuodelta 2014 oli saa-
tavilla eniten mustan hiilen dataa, tarkastellaan esimerkkind mustan hiilen péivittaiskeskiar-
vojen aikasarjan kiyttdytymistd sind vuonna (Kuva 22). Kuvasta ndhdéén, ettd mustan hiilen
pitoisuuden vaihtelut on yleisesti oikein arvioitu mallissa, eli malli osaa arvioida suurimman osan
ajasta hyvin ilmamassan vaihtelusta johtuvat muutokset pitoisuudessa. Pitoisuuksia kuitenkin
aliarvioidaan suurin osa ajasta.

T I T I T T T T I T _Mltattu
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Kuva 22: Mustan hiilen (BC) péivittédiskeskiarvojen aikasarja mittauksista ja M7A-mallista
vuodelle 2014.

Kuvasta 23 ndhdééan, etté pitoisuuksien aliarviointi on yleisempaé ja merkittavampés talvel-
la. Todennékoisin selitys télle on se, ettd malli ei huomioi antropogeenisten péa#stdjen vuodenai-
kaisvaihtelua, vaikka esimerkiksi Suomessa on todennikoisesti talvella enemmén kotitalouksien
ldmmityksestéd aiheutuvia mustan hiilen pédstoji. Vastaavasti kesind 2013 ja 2014 pitoisuuksia
yliarvoidaan jonkin verran, miki voi myos selittya silld, ettd BC-padstojen vuodenaikaisvaihte-
lua ei olla huomioitu mallissa.

Samansuunataisia viitteitd nidhdain, kun tarkastellaan mallinnettua mustaa hiiltd mitatun
mustan hiilen funktiona lampétilalla véritettynd (Kuva 24a). Nyt n&dhdéén, ettd kaikkein kyl-
mimmilld 1ampotiloilla mitatut mustan hiilen pitoisuudet ovat verrattaen korkeita ja malli aliar-
vioi pitoisuuksia selvisti. Keskiméérin korkeammilla lampotiloilla mustan hiilen pitoisuudet on
mallinnettu paremmin.

Vaikka kylmilld lampétiloilla aliarviodaan mustan hiilen pitoisuuksia selvésti, pitoisuuksia
aliarvioidaan usein myos korkeamilla ldpotiloilla ja BC-biaksen korrelaatio ldmpétilan kanssa
on matala (R = 0,24, Kuva 24b). Korrelaatio on kuitenkin positiivinen ja kylmilld lampdtiloilla
havaitaan enemmén pitoisuuksien aliarviointia kuten aikaisempien kuvien pohjalta olisi voinut
olettaa. Selvimmiét BC:n pitoisuuksien yliarvioinnit havaitaan, kun lampdétilat ovat yli 270 K.
T&amé voi johtua jélleen joko siité, ettd mustan hiilen pa#stot ovat mallissa vakiot ympéri vuoden
tai sitten erot voivat olla tekemisisséd meteorologisten olosuhteiden kanssa.

Tarkastellaan seuraavaksi, pystytéaanko mustalla hiilella selittdmagn hiukkaspitoisuuden bias-
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Kuva 23: Mustan hiilen biaksen aikasarja Hyytiélélle viidelle vuodelle ndyttéaé, ettéd pitoisuuksia
aliarvioidaan etenkin talvisin.
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Kuva 24: a) Mallinnetut ja mitatut mustan hiilen pitoisuudet korreloivat toistensa kanssa posi-
tiivisesti (R = 0,60) Pitoisuuksia aliarvioidaan erityisesti kylmilld lampétiloilla ja pitoisuuksien
ollessa matalia. Musta viiva on 1:1-suhde. b) Kaikken kylmimmilld ldmpétiloilla mustan hiilen
pitoisuuksia vain aliarvioidaan kun taas yli 255 K lampdétiloilla pitoisuuksissa havaitaan seké
ali- ettd yliarviointia (R = 0,24).

ta. Kuvasta 25 ndhdéén selvésti, ettd todellisuudessa hiukkaspitoisuudet eivét riipu mustan hii-
len pitoisuuksista yhtéd vahvasti kuin mallissa. Vaikka sek& mallissa ettd mittauksissa havaitaan
korkeimmat hiukkaspitoisuudet ldmpimisséd olosuhteissa, mitatussa datassa ldmpotila nostaa
hiukkaspitoisuuksia hyvin selvisti riippumatta mustan hiilen pitoisuuksista. Taméi viittaa jil-
leen siihen, ettd malli ei huomioi lampimisséd olosuhteissa biogeenisistd hoyryistd muodostuvia
hiukkasia tarpeeksi hyvin.

Urbaaneille tausta-asemille on havaittu, ettd mustan hiilen pitoisuus korreloi hiukkaspitoi-
suuden kanssa ruuhka-aikaan, mutta keskipéivalld korrelaatio hdviéé, koska priméériset paastot
laimenevat ilmakehén sekoittuessa ja valokemian tehostama nukleaatio tuottaa uusia hiukka-
sia (Reche et al. 2011). Samanlaisista ilmidistd on todennikoisesti kyseessid myos Hyytidlan
tapauksessa.
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Kun tarkastellaan hiukkaspitoisuuden biasta mustan hiilen biaksen funktiona (Kuvan 25
viimeinen paneeli), nihddénkin, ettd hiukkaspitoisuuksia aliarvioidaan etenkin korkeilla 1dm-
potiloilla. My6s mustan hiilen bias selittdd osan N50-biaksesta: jos mustan hiilen pitoisuutta
aliarvioidaan, yleenséd myos hiukkaspitoisuuksia aliarvioidaan ja jos mustaa hiiltd yliarvioidaan
kylmilla lampotiloilla, my6s hiukkaspitoisuutta yliarvioidaan. Yksi mielenkiintoinen havainto on
se, ettd kylmilld lampdotiloilla on useita pisteité, joilla mustaa hiiltd aliarvioidaan, mutta hiuk-
kaspitoisuuksia yliarvioidaan. Mallissa on siis liian vihén mustaa hiiltd, mutta silti liikaa hiuk-
kasia. Koska ldmpotilat ovat matalia, kyse voisi olla esimerkiksi meteorologisista olosuhteista,
mutta on vaikeaa sanoa tarkasti, mistd tdmé johtuu.
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Kuva 25: Mustan hiili korreloi ja N50:n kanssa mallissa (b-paneeli, R = 0,91) selviisti paremmin
kuin mittauksissa (a-paneeli, R = 0,54). N50:n ja BC:n biaksissa nihddén selvd lampotilatrendi
(c-paneeli).

Siirrytédén seuraavaksi orgaaniseen hiileen. Kuten mustalle hiilelle, malli osaa ennustaa or-
gaanisen hiilen pitoisuuden muutosten suunnat enimmékseen oikein (Kuva 26), mutta pitoi-
suuksia aliarvioidaan suurin osa ajasta (Kuva 27). My6s tamén tyon aikaisemmissa kappaleissa
on todettu, ettd biogeenisten héyryjen muodostamien hiukkasten pitoisuuksia todennékoisesti
aliarvioidaan. Tamé selittédisi myos orgaanisen hiilen aliarviointia. Se, ettd aliarviointi on sel-
keinté kevét- ja kesdaikaan, ei myoskdan ole yllattavas, silld ndind vuodenaikoina biogeeniset
péaastot ovat korkeimmillaan.

Toisaalta orgaanisen massan pitoisuudet ovat sekd mallissa ettd mittauksissa korkeampia
korkeammilla ldmpétiloilla (Kuva 28a), eikd pelkkd lampotila tunnu selittdvén orgaanisen hii-
len massan biasta (Kuva 28b). Téméi viittaa siihen, ettd kyse ei ole pelkéistdin biogeenisten
piadstodjen tuottaman sekundéirisen aerosolin aliarvioinnista. Aliarviointi voisi johtua my6s bio-
geenisten pédstdjen aliarvioinnista tai antropogeenisten orgaanisten padstdjen vadrinarvioinnis-
ta. Yksi tapa erottaa, aliarvioidaanko mallissa sitéd, miten hiukkasia muodostuu orgaanisesta
hiilesta vai sitd, kuinka paljon biogeenisid orgaanisia héyryja on saatavilla, olisi vertailla myos
mitattuja ja mallinnettuja monoterpeenipitoisuuksia. Antropogeenisistd ldhteistd taas voi tulla
priméérisid orgaanisia hiukkasia, joiden pitoisuuksia saatetaan aliarvioida. Liséksi antropogeeni-
sistd lahteisté tulee orgaanisia hoyryjé, joiden vaikutusta hiukkaspitosuuksiin ei olla huomioitu
téssd mallissa. Se, etté orgaanista massaa aliarvioidaan myos talvella ja kylmilld lampdétiloilla,
kun biogeeniset pa#stot ovat pienid, viittaa siithen, ettd myos antropogeenisié orgaanisen aineen
lahteitd aliarvioidaan mallissa. Yksi asia, joka todennékoisesti lisdéd orgaanisen massan aliar-
viointia mallissa on se, ettd jos hiukkasten muodostumista ja kasvua aliarvioidaan, hiukkasten
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Kuva 26: Orgaanisen hiilen mitattu ja mallinnettu aikasarja M7A-mallilla vuonna 2014 nayttéa,
ettéd pitoisuuksien muutokset ovat yleensd samansuuntaisia, vaikka pitoisuuksissa onkin eroa.

pinta-ala on pienempi ja télloin orgaanisilla hoyryilld on vihemmén pintaa, johon tiivistyé.

Selvitetéddn seuraavaksi, miten orgaanisen hiilen biakset vaikuttavat hiukkasten lukumé&é-
réapitoisuuksien biaksiin. Kuvasta 29 on selvéd, ettd mitatussa datassa lampotila nostaa seké
hiukkaspitoisuuksia ettd OC:n massaa, mutta mallissa ldmpdtila tuntuu vaikuttavan vain or-
gaaniseen hiileen. Téstd voidaan padtelld, ettd vaikka mallissa muodostuu enemmaén orgaanista
massaa korkeilla lampotiloilla, siitd ei mallissa muodostu uusia hiukkasia yhté tehokkaasti kuin
todellisudessa vaan orgaaniset hoyryt tiivistyvéit olemassa olevaan hiukkaspopulaatioon. Tamé
el ole téaysin yllattavia, silld Hyytiéldlle on havaittu, ettd olemassa olevat hiukkaset eivét hi-
dasta nukleaatio- ja Aitken-moodin hiukkasten kasvua toisin kuin voitaisiin olettaa (Paasonen
et al. 2018), mutta mallissa tété ei vield huomioida. Liséksi M7 ei ole eritysen tehokas siirtiméaan
hiukkasia moodista toiseen, miké vaikeuttaa myos uusien hiukkasten kasvua yli 50 nm kokoi-
hin. Paasosen et al. (2018) tulosten perusteella olisi myos oletettavissa, ettd hiukkaset kasvavat
todellisuudessa Aitken-moodissa nopeammin kuin malllissa, koska mallissa ei olla huomioitu
hiukkasfaasin kemian vaikutusta kasvunopeuksiin. Jos kasvunopeuksia aliarvoidaan, hiukkasten
mahdollisuudet selvitd yli 50 nm kokoihin laskevat ja on todennikdisté, ettd N50 pitoisuuksia
aliarvoidaan. Kasvunopeuksiin palataan vield tarkemmin Kappaleessa 4.4.4.

Myds tarkasteltaessa N50-biasta OC-biaksen funktiona (Kuva 29c¢), ndhdééin, ettd hiuk-
kaspitoisuuksia aliarvioidaan erityisesti korkeilla lampdtiloilla. Kuvasta on jdlleen selvéé, etté
orgaanisen hiilen massaa aliarvioidaan suurin osa ajasta ja pahimmat aliarvioinnit tapahtuvat
korkeilla lampdtiloilla. Kuvassa nékyy selva lampotilagradientti niin, ettd suuremmat hiukkaspi-
toisuuksien aliarvioinnit havaitaan korkeilla ldmpétiloilla kun taas matalilla lampdétiloilla aliar-
viointi on lievempéé tai pitoisuuksia yliarvoidaan. Téstéd voidaan padtelld, ettd alle 270 K ja yli
285 K lampotiloilla hiukkasbiaksia aiheuttavat todennékoisesti eri prosessit. Kun hiukkaspitoi-
suuksia yliarvioidaan, lampoétilat ovat matalia ja orgaanista hiiltd seké ali- ettd yliarvioidaan.
Kuten vastaavassa tapauksessa mustalle hiilelle, on vaikea sanoa, miké aiheuttaa hiukkaspitoi-
suuksien yliarvoinnin, mutta yhten& epéiltyné ovat meteorologiset olosuhteet.

Sulfaattipitoisuuksia tarkasteltaessa ndhdaén jilleen, ettd vaikka pitoisuuksien vaihtelut ovat
oikean suuntaisia suurimman osan ajasta, pitoisuuksia aliarvioidaan suurin osa ajasta (Kuva 30).
Liséksi nahdéaén, ettd mitauksissa pitoisuuksien vaihtelut eivét ole yhta suuria kuin mallissa. Jos
tarkastellaan SO4:n biaksen aikasarjaa (Kuva 31), havaitaan, etté erityisen pahalta aliarviointi
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Kuva 27: Orgaanisen hiilen biaksen aikasarja Hyytidldlle ndyttaé, ettd sen pitoisuuksia aliar-
vioidaan ldhes koko ajan.

vaikuttaa talvisaikaan.

SO4:n pitoisuudet mallista ja ACSM-mittauksista korreloivat (Kuva 32a), mutta pitoisuuksia
aliarvioidaan etenkin kylmilld lampdtiloilla. Jos vertaillaankin SO4:n osuutta kokonaismassasta
mallissa ja mittauksissa (Kuva 32b), ndhdéén, ettd korrelaatio heikkenee selvisti ja lampoti-
la vaikuttaa mittauksissa ja mallissa eri tavalla. Mitatussa datassa SO4:n massaosuus kasvaa
selvisti lampdétilan madaltuessa. Mallissa ei havaita yhtéd selvdéd lampétilatrendid ja kylmilla
lampdotiloilla havaitaan sekd matalia ettd korkeita SO4:n massaosuuksia. My6s SOy4-biaksen tar-
kastelu lampétilan funktiona (Kuva 32c) korostaa sité, ettd SO4:n massaa aliarvioidaan pahiten
matalilla lampotiloilla.

Yksi syy sille, ettd SO4:n massaosuudet kasvavat lampotilan pienentyessé on se, ettd kor-
keammilla lampétiloilla biogeenisistd hoyryistd muodostuvan orgaanisen massan osuus kasvaa.
Se, ettd sekd SO4:n massaa ettd massaosuutta aliarvioidaan mallissa pahiten kylmilld 1&mpoti-
loilla, kertoo kuitenkin todenniksisesti myos muista asioista. Yksi todenndkoinen syy sulfaat-
tien aliarvioimiselle erityisesti viileilld lampdétiloilla voi olla se, ettéd pilviprosessoinnissa tuotet-
tuja sulfaatteja ei huomioida mallissa oikein. Kuten kappaleessa 4.2 mainittiin, ainakin yhdessi
mallinnustutkimuksessa (L. A. Lee et al. 2013) pilviprosessoinnin tuotama sulfaattiaerosoli on
nostettu yhdeksi suurimmista epédvarmuuksista aerosolien mallintamisessa syrjéisilla paikoilla.

Katsotaan vield, selittddako SOg4:n védrinarviointi hiukkasten lukuméérépitoisuuksien bias-
ta. Kuvan 33 perusteella voidaan paitelli, ettd mittauksissa hiukkaspitoisuus ei korreloi SO4:n
massan kanssa yhté selviisti kuin mallissa. Sen sijaan hiukkaspitoisuus vaikuttaa kasvavan mit-
tauksissa enemmén lampdotilan funktiona. Mittauksista ndhdédn myos, ettd korkeimmat SO4:n
arvot havaitaan kylmilla lampétiloilla, kun hiukkaspitoisuudet ovat matalahkoja. Mallissa puo-
lestaan SO4:n massa on suurempi korkeilla lampdétiloilla eiké hiukkaspitoisuudessa havaita yhté
selvad lampotilan vaikutusta kuin mittauksissa.

Biasten suhteesta kertova kuva muistuttaa lampotilakdyttiaytymiseltdan vastaavaa kuvaa
orgaaniselle hiilelle, mutta téssé tapauksessa biakset eivét juuri korreloi ellei dataa kasitelld
lampotilabineissd. Jédlleen hiukkaspitoisuuksia aliarvioidaan erityisesti korkeilla lampdétiloilla.
Tama4 viittaa jélleen sekundéiristen hiukkasten médran aliarviointiin. Hyytidldssad on havaittu,
ettd 20 nm kokoluokassa sulfaatit voivat selittéd alle puolet hiukkasten kasvusta (Pennington et
al. 2013), joten ei voida olettaa sulfaattien selittdvéan koko hiukkasbiasta, mutta osan ne voivat
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Kuva 28: a) Mallinnettu orgaaninen hiili korreloi mitatun orgaanisen hiilen pitoisuuden kanssa
(R = 0,69), mutta siti aliarvioidaan suurin osa ajasta. Musta viiva on 1:1-suhde. b) Mallinnetun
ja mitatun OC:n suhde ei juuri korreloi lampétilan kanssa (R = -0,04).
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Kuva 29: Orgaanisen hiilen ja N50:n suhde mittauksissa (a) ja mallissa (b) sekd nédiden biasten
suhde (c) nédyttavit, ettd malli ei osaa arvioida orgaanisesta hiilestdi muodostuvien hiukkasten
pitoisuuksia oikein.
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Kuva 30: SO4:n mallinnettujen ja mitattujen pitoisuuksien péivittiiskeskiarvojen aikasarjat vuo-
delle 2014 néyttavat, ettd vaikka pitoisuuden muutokset ovat yleensi oikean suuntaisia, pitoi-
suuksia aliarvioidaan suurin osa ajasta.
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Kuva 31: SO4:n biaksen aikasarja ndyttid, ettd pitoisuuksia aliarvioidaan etenkin talvella.

selittéaa.

Hiukkaspitoisuuksia yliarvioidaan etenkin kylmilld ldmpdétiloilla kun sulfaatteja aliarvioi-
daan. Voidaan spekuloida tdmén johtuvan esimerkiksi siité, ettéd téllaisina aikoina olisi matalia
pilvid, miki voisi nostaa sulfaattipitoisuuksia, mutta toisaalta pienentdi hiukkaspitoisuuksia,
koska hiukkasten pitoisuudet laskevat, kun ne torméilevat pilvipisaroihin. Toisaalta pilvisel-
14 sa&lla hiukkaspitoisuuksia voi vihentdd myos se, ettd pilvisyys vihentdd uusien hiukkasten
muodostumista, kuten Dada et al. (2017) on havainneet.

Sulfaattien yhteydessi voitaisiin tarkastella my6s, onko SOs-pitoisuus ennustettu Hyytiélélle
oikein. Né&in voitaisiin pa#dstd paremmin késiksi siithen, johtuuko SO4:n védrinarviointi SOo-
pidstojen vidrinarvioinnista vai aerosoliprosessien véédrinarvioinnista. Tamaé jéatetadin kuitenkin
tdmén tyon ulkopuolelle.

Vaikka téssé tarkastelussa kéytettiin vain Hyytiélan dataa, tulevaisuudessa olisi hyva ver-
tailla my0s, kuinka hyvin kemiallisen koostumuksen bias selittdd hiukkasbiasta muille paikoille.
Aerosolien massaspektrometreisté olisi saatavilla dataa monesta eri paikasta ainakin maail-
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Kuva 32: a) Mitattu ja mallinnettu SO4 korreloivat positiivisesti (R = 0,48). b) Jos kéytetadn
massojen sijaan SO4-massojen osuuksia kokonaismassasta korrelaatio heikkenee (R = 0,15). ¢)
SO4:44 aliarvoioidaan eniten kylmilld lampétiloilla (R = 0,33).

manlaajuisen AMS-verkon kautta (https://sites.google.com/site/amsglobaldatabase/).
My6s mustaa hiiltd on mitattu useissa eri paikoissa (ks. esim. Zanatta et al. 2016). Jatkossa
tamé analyysi kannattaisi tehdd myos muille malliajoille, silld nédin voitaisiin saada liséa tietoa
siitd, mikd aiheuttaa ajojen vélisid eroja.

4.4.4 Kasvunopeusvertailu

Kuten orgaanisen hiilen vaikutusta hiukkasbiaksiin tarkasteltaessa todettiin, yksi mahdollinen
syy hiukkaspitoisuuksien aliarvioinnille on hiukkasten kasvunopeuksien aliarviointi. Kuvasta 34a
ndhdédin, ettd kasvunopeuksia aliarvioidaan erityisesti kylmilla lampotiloilla. Yksi selitys télle
on se, ettd mallista kiytetddn vain orgaanista kasvunopeutta ja kylmissd olosuhteissa myos
sulfaattien osuus kasvuun on todenn#koisesti merkittava. Jatkossa olisi siis tédssd vertailussa
hyvé, jos mallista olisi saatavilla my6s sulfaattien aiheuttama kasvu.

Oletetaan kuitenkin, ettd Aitken-moodissa orgaanisten aineiden pitéisi dominoida kasvua ja
selvitetdén, voidaanko kasvunopeuksilla selittda hiukkasten lukuméérabiaksia. Kuva 34b néyt-
tdaa N50-biaksen mittauksista médritetyn kasvunopeuden funktiona. Kuvasta ndhdaén, etté kor-
keilla lampotiloilla, kun hiukkaspitoisuuksia aliarvioidaan entien, mittauksista mééaritetyt kasvu-
nopeudet ovat korkeita. Tamé tukee viitettd siité, ettad hiukkaspitoisuuksien aliarviointi korkeilla
lampotiloilla voi liittyéd sekundéérisen orgaanisen aerosolin muodostumisen vé#rinarviointiin.

Jos verrataan kasvunopeuden biasta N50-lukuméiriabiakseen (Kuva 34c), havaitaan, ettd
kasvunopeuksia aliarvioidaan suurin osa ajasta, mutta korkeilla ldmpotiloilla, kun hiukkaspi-
toisuuksia aliarvioidaan, havaitaan myos yliarviointia. Kasvunopeuden bias ei siis valttamétta
selita pitoisuuseroja suoraan. Syy sekundéérisen orgaanisen aerosolin aliarviointiin on siis tuskin
pelkistddn hiukkasten kasvussa.

Nopeuksia aliarvioidaan eniten kylmillé ldmpotiloilla, mutta télloin hiukkaspitoisuudet ovat
suhteessa oikeampia. Kylmilld ldmpotiloilla on todennékodisempéd, ettd myos sulfaatit osallis-
tuvat kasvuun, eiviatkd orgaaniset hoyryt olekaan enéé niin suuressa osassa. Kasvunopeuksien
néenndisestd aliarvioinnista kylmilld lampdétiloilla ei siis voida vetdé suoria johtopaitoksid niin
kauan kuin mallista lasketut kasvunopeudet eivit huomioi sulfaattien aiheuttamaa kasvua.

Jotta saataisiin liséé tietoa kasvunopeuden vaikutuksista, tarkastellaan vield kasvunopeuden
ja kemiallisen koostumuksen yhteytta. Aloitetaan tarkastelu mustasta hiilesté. Vaikka musta hii-
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Kuva 33: N50-pitoiuus SO4:n massan funktiona on kiyttédytyy eri tavalla mittauksissa (a) ja
mallissa (b). ¢) N50:n ja SO4:n biasten suhde ei korreloi, mutta siind ndhddén selvé lampétilat-
rendi.
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Kuva 34: a) Mallinnettu orgaaninen kasvunopeus pienenee lampdotilan laskiessa, mutta mitatulla
kasvunopeudella ei ndhdéd samaa. b) Kasvunopeus ei suoraan selitd N50-pitoisuutta. c¢) Seké
kasvunopeuksia ettd N50-pitoisuuksia aliarvioidaan kylmilld l&dmpotiloilla.

li ei suoraan liityk#dan hiukkasten kasvuun, musta hiili kertoo primééristen hiukkasten pitoisuuk-
sista ja tuloksissa havaittiin aikaisemmin, ettd hiukkaspitoisuudet riippuvat mallissa mustasta
hiilestd enemmén kuin todellisuudessa. Voitaisiin siis olettaa, ettd mustan hiilen pitoisuudet
rajoittavat kasvua enemmén kuin niiden kuuluisi.

Kuva 35a néyttad, ettd kasvunopeuksia aliarvioidaan silloin, kun mustan hiilen pitoisuudet
ovat korkeita ja kun mustan hiilen pitoisuudet ovat matalia, kasvunopeuksia arvioidaan suhteel-
lisen hyvin. Tamé sopisi yhteen sen hypoteesin kanssa, ettd priméériset hiukkaset rajoittavat
uusien hiukkasten kasvua liikaa. Toisaalta pahimmat kasvunopeuksien aliarvioinnit havaitaan
jalleen kylmilla lampdotiloilla, jolloin sulfaattien osuudet kasvunopeuksista ovat todennékoises-
ti merkittavid. Niin kauan kuin mallin kasvunopeuden laskussa ei huomioida sulfaatteja, tdsté
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kuvasta ei siis voida vetédd suuria johtopéaatoksia.

Kuvan 35b mukaan sekéd kasvunopeuksia ettd mustan hiilen pitoisuuksia aliarvioidaan eni-
ten matalilla lampdotiloilla. Kuten aiemmin todettu, mustan hiilen pééstéjen aliarviointi johtuu
todennékoisesti siitd, ettd malli ei huomioi antropogeenisten pééstojen vuodenaikaisvaihtelua.
Korkeammilla lampotiloilla biaksissa ei havaita yhté selvid lampotilatrendejé.
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Kuva 35: a) Kasvunopeuksia aliarvioidaan eniten korkeilla mustan hiilen pitoisuuksilla ja mata-
lilla lampotiloilla. b) Sekéd kasvunopeuksia ettd mustan hiilen pitoisuuksia aliarvioidaan eniten
kylmilla lampétiloilla.

Orgaaninen hiili selittdd todennékoisesti ison osan hiukkasten kasvusta. Kun vertaillaan
orgaanisen hiilen massan biasta kasvunopeuteen (Kuva 36a), ei kuitenkaan nihdd mitéaéin selvai
korrelaatiota. Suurimmat kasvunopeudet havaitaan korkeilla lampdétiloilla, kun orgaanista hiiltd
aliarvioidaan jonkin verran. Jos vaihdetaan kasvunopeuden tilalle kasvunopeuden bias (Kuva
36b), ei taaskaan ndahdé selvdd korrelaatiota, mutta kasvunopeusbiaksen ldmpétila riippuvuus
on jalleen ilmeinen. Se, ettd myos orgaanista massaa aliarvioidaan suuri osa siitd ajasta, kun
kasvunopeuksia aliarvioidaa, antaa viitteitd siitd, ettd orgaanista kasvua aliarvioidaan, vaikka
tatd ei voida mallin kasvunopeuden puutteellisuuden takia sanoa varmasti.

Vastaavasti myoskéaidn SOy4-bias ei korreloi selvésti kasvunopeuden tai sen biaksen kanssa
(Kuva 37). GR-biasta ja SO4-biasta tarkasteltaessa havaitaan, ettd molempia aliarvioidaan eri-
tyisesti kylmilld 1lampotiloilla. Tamé voisi tukea aikaisempaa spekulaatiota siitd, ettd kylmilla
lampotiloilla muodostuu enemméin sulfaattiaerosolia ja toisaalta kylmilld lampdétiloilla sulfaat-
tien osuus kasvuun on suurempi kuin lampimilla.

Tulevaisuudessa kasvunopeusanalyysi voitaisiin tehdéd samaan tapaan myo6s muille paikoille,
silld kasvunopeudet ovat laskettavissa samasta datasta kuin hiukkapitoisuudet. Paikoille, joista
hiukkasten kokojakaumadataa ei ole saatavilla samalta vuodelta kuin mallidata on, analyysi voi-
taisiin tehda kayttamalla nopeuksien keskiarvoja tai mediaaneja samaan tapaan kuin hiukkaspi-
toisuuksille tehtiin. Eri paikoissa tiivistymiskasvua dominoivat todennékoisesti eri hoyryt, joten
vertailemalla kasvunopeuksia eri ympéaristoissd néhtéisiin, aiheuttaako esimerkiksi antropogee-
nisten VOC:ien huomioimatta jittdminen kasvunopeuksien aliarviointia. Myos kasvunopeuk-
sien tarkasteleminen eri vuodenaikoina voisi olla hyddyllista, silléd eri vuodenaikoina dominoivat
todennékoisesti eri prosessit.

Kasvunopeusanalyysié voitaisiin laajentaa myos vertailemalla eri moodien kasvunopeuksia.
Kuten Paasonen et al. (2018) havaitsivat, eri moodien kasvunopeudet kiyttdytyvit eri tavoin.
Vertailemalla eri mittauspaikkojen ja eri kokoluokkien kasvunopeuksia malliin voitaisiin saada
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Kuva 36: a) Kasvunopeus (GR) ei vaikuta orgaanisen hiilen (OC) biakseen merkittévasti. b)
Myoskéan kasvunopeuden biaksen ja OC:n biaksen vililld ei havaita merkittéavad korrelaatiota.
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Kuva 37: a) SOy4-bias ei korreloi selviisti kasvunopeuden kanssa. b) SOy-biasta ja GR-biasta
tarkastellessa nidhdéén, ettd molempia suureita aliarvioidaan kaikkein selvimmin matalilla 14m-
potiloilla.

liséé tietoa hiukkasten kokojakaumaa muokkaavista prosesseista. Jotta analyysi olisi hyodylli-
nen, mallista tdytyisi kuitenkin laskea myos sulfaattien tiivistymisen aiheuttama kasvunopeus,
silld ilman sitéd tulosten tulkinta on haasteellista.

4.5 Antropogeenisten padstojen vaikutus hiukkasbiakseen

Koska muilta paikoilta ei ole saatavilla mitattua dataa yhta laajasti kuin Hyytidldsté, seuraavak-
si tarkastellaan karkeammalla tasolla, miten alueelliset GAINS:1la mallinnetut antropogeeniset
padstot vaikuttavat hiukkasbiaksiin. GAINS arvioi antropogeeniset péaistot erikseen kullekin
paikalle, mutta pd#stot ovat vakioita ympéri vuoden. Kuva 38 tiivistdd eri paikkojen tdmé&n
analyysin kannalta oleellisimmat antropogeeniset péadstot. Siitd nahdéan, ettd padstot ja niiden
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osuudet vaihtelevat hyvin paljon paikasta riippuen. Tdmén osion analyysi toteutetaan vertai-
lemalla hiukkaspitoisuuksien vuosimediaanin biasta eri paikoissa kyseisten paikkojen eri pads-
toihin. Ensin tarkastellaan eri pé&stojen vaikutusta N50- ja N100-biaksiin ja sitten padstdjen
suhteen, hiukkasten kokoluokan ja péastdjen lihteen vaikutusta tuloksiin.

I sC BlNH3 EENOx Il oc pPM10 [IpM25 1502 [_1voc|
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Kuva 38: Kuva tiivistda tyossa kiytetyt GAINS-mallista saatavat antropogeeniset paistot. Ot-
sikko kertoo paikan lyhenteen liséiksi piirakassa esitetettyjen péadstéjen summan.

4.5.1 P4aidstdjen ja niiden suhteen vaikutus hiukkasten lukumaéiiribiakseen

Aloitetaan vertailemalla padstdjen médrin ja eri pddstdjen suhteiden vaikutusta N50- ja N100-
pitoisuuksien vuoden mediaaniarvojen biasksiin. Koska Bosco Fontanasta ja Yakustkista on
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dataa vain kesdltd, ne jdtetddn pois téstd analyysistd. Lisdksi Tiksin hiukkasbias on muista
niin poikkeava todenn&dkdisesti paikallisten ilmididen takia, ettd se vaaristdisi tuloksia, kuten
Kappaleessa 4.2 todettiin, joten sekin jétetddn tastéd tarkastelusta pois.

Koska mustan hiilen piastot selittévit monessa paikassa ison osan hiukkaspitoisuuksista,
tarkastellaan ensimmiisend mustan hiilen pééstojen vaikutusta hiukkasbiakseen (Kuva 39). Kor-
relaatio hiukkasten N50- ja N100-lukumé&érabiasten ja BC-péaéstojen kanssa on kaikille paikoille
positiivinen. Tamé& kertoo, ettd paikoissa, joissa antropogeeniset BC-p#dstot ovat matalia, hiuk-
kaspitoisuuksia aliarvioidaan eniten, kun taas paikoissa, joissa paédstot ovat korkeita, pitoisuuk-
sia yliarvioidaan enemmaén.
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Kuva 39: Mustan hiilen emissiot korreloivat positiivisesti lukuméérapitoisuuden biaksen kanssa.

Jotta eri padstdjen vaikutusta olisi helpompaa vertailla, niiden korrelaaatiokertoimet on tii-
vistetty Kuvan 40 taulukkoon, jossa taulukon ruutujen vérit indikoivat korrelaation voimak-
kuutta ja tilastollisesti epamerkittivit (p > 0,05) korrelaatiot on merkitty ldpikuultavina, jotta
ne eivit sekoittaisi tulosten tulkintaa. Kun mallissa hy6dynnetddn GAINS:n péadstoja, N100-
bias korreloi positiivisesti kaikkien antropogeenisten pidastdjen kanssa. TAmé osoittaa, ettd ant-
ropogeeniset padstot korreloivat selvisti toistensa kanssa ja ettd GAINS:n péaédstoja kaytettaessd
antropogeeniset péadstot vaikuttavat N100-pitoisuuksiin voimakkaasti. Korrelaatiot ovat voimak-
kaampia M7G-ajolle kuin SALSA-ajolle, miké kertoo jilleen siitd, ettd MT7:44 kiytettdessd ant-
ropogeeniset padstot hallitsevat hiukkaspitoisuuksia. M7G:ssé akkumulaatiomoodin hiukkasten
pédstot ovat korkeampia kuin M7A-ajossa ja toimivat nieluna hiukkasia muodostaville hoyryille.
SALSA puolestaan on tehokkaampi uusien hiukkasten kasvattamisessa, jollloin tdmé# ongelma
ei ole niin suuri kuin M7G-ajossa.

Vihiten tilastollisesti merkittavid korrelaatioita havaitaan M7A-ajon N50-biakselle, mutta
sekin korreloi positiivisesti BC:n lisiiksi orgaanisen hiilen (OC), orgaanisen massan (OM) ja
PM-passtojen kanssa. Namé kaikki kertovat primééristen hiukkaspé#stojen suuruudesta, joten
korrelaatiot eivit ole yllattavia.

Se, ettd pitoisuuksia aliarvioidaan eniten juuri silloin, kun antropogeeniset pa#stot ovat
matalia, sopii yhteen Kappaleessa 4.4 Hyytiéldlle havaittujen tulosten kanssa. Jos biogeenis-
ten hoyryjen muodostamien hiukkasten méa&ridé aliarvioidaan, ei ole ylldttdvaa, ettéd syrjdisissa
metsin ympéroimissé paikoissa, joissa biogeenisisté ldhteisté tulevien hiukkasten osuus hiukkas-
pitoisuuksiin on iso, hiukkaspitoisuuksia aliarvioidaan eniten. Lisdksi pa#stot ovat matalimpia
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Varriossa ja Pallaksela, joissa antropogeenisten pééstojen vuodenaikaisvaihtelun huomiotta jét-
tdminen aiheuttaa todennékoisesti osan biaksesta, eli myods antropogeenisié pédstoji saatetaan
aliarvioida néille paikoille. Toisaalta on muistettava, ettd kun hiukkaspitoisuudet ovat pienié,
on biakseen oletettavissa enemmén hajontaa, eli suhteelliset biakset korostuvat.

0.8

o
o

.
o
~

o
R(N-bias vs. paasto)
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BC CH, Co NH, NO_ OoC oM PM10  PM25 S0, VOC

Kuva 40: Eri mallien N50:n ja N100:n biasten korrelaatiokertoimet (R) GAINS:n pé#stojen
kanssa. Vari kertoo korrelaation voimakkuudesta ja tilastollisesti epamerkittéivét pisteet ovat
lapikuultavia.

Vaikka lukuméérapitoisuuksien biakset korreloivat ldhes kaikkien pééstojen kanssa, eikd Ku-
vasta 40 voida tehd&d mullistavia johtop&atoksid, tarkastellaan kuitenkin vield, miten padstdjen
suhteet vaikuttavat hiukkasbiakseen. Koska musta hiili selittdd monille paikoille mallissa hiuk-
kaspitoisuutta niin hyvin, valitaan se muuttujaksi, joihin muita pa#stoja verrataan. Kéytetdaan
ensin esimerkkind VOC/BC-suhdetta (Kuva 41). Nyt nahd&én, ettd kaikki korrelaatiot ovat
tilastollisesti merkittavésti negatiivisia. Taméa ei ole yllattdvad, kun muistetaan, ettd kaikki
biakset korreloivat BC-pitoisuudet kanssa positiivisesti. Kyse ei kuitenkaan ole pelkéstédn siité,
ettd biakset korreloivat ngeatiivisesti 1/BC:n kanssa, silli VOC/BC-suhteen korrelaatiokertoi-
met ovat korkeampia kuin 1/BC:n (Kuva 42). Se, ettd korrelaatio on selvintd VOC-péaistojen
kanssa, voi kertoa siitd, ettd antropogeenisistd VOC-pédstoistd syntyvan sekundéérisen aero-
solin huomiotta jittdminen aiheuttaa mallissa osan hiukkaspitoisuuksien aliarvioinnista. T&t&
viitettd tukisi se, ettd esimerkiksi Kelly et al. (2018) ovat havainneet, ettd antropogeeniset
VOC:t voivat selittdd jopa kolmasosan SOA:n tuotosta.

Kuvaan 42 on kerétty myos muiden péédstojen kdyttdytyminen N-biasten kanssa, kun ne on
jaettu BC:n pédstoilld. Siitd ndhdddn, ettd korrelaatiot ovat negatiivisia lihes kaikille biaksille
myds CO/BC:n ja NOy/BC:n kanssa, mutta nyt korrelaatiokertoimet ovat 1/BC:t& voimak-
kaampia vain M7A-ajolla ja M7G-ajon N50:lla sekd CO/BC:n tapauksessa M7G-ajon N100:lla
ja SALSAN Nb50:1la. CO:n vaikutus hiukkaspitoisuuteen ei ole suoraviivainen, mutta toisaal-
ta CO vaikuttaa ilmakehin kemiaan ja koska sekd CO:ta ettd BC:td syntyy epétiydellisissi
palamisprosesseissa, niiden pitoisuudet korreloivat usein kenttéitutkimuksissa (kts. Latha ja Ba-
darinath 2004 ja heidén viittensd). TAmé viittaa siihen, ettd CO:n ja VOC:ien suhteiden kanssa
havaitut negatiiviset korrelaatiot voivat kertoa jotain myos péadstojen lahteistd. Sekd VOC:t
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Kuva 41: Kun antropogeenisten VOC:ien osuus suhteessa mustaan hiileen (BC) kasvaa, hiuk-
kasten pitoisuuksia aliarvioidaan enemmaén.

ettd CO ja NOy liittyvat usein palamisprosesseihin, kuten liikenteen pé#stoihin. Tama voisi
tarkoittaa esimerkiksi, ettd jotain tiettyd ldhdettd, jossa VOC:ien, CO:n ja NOy:ien péastot
ovat korkeita suhteessa mustan hiilen pa#stoihin aliarvioidaan. Yksi mahdollinen hiukkaspitoi-
suuksien aliarviointia aiheuttava tekija on myo6s biomassan poltosta aiheutuvien VOC-pééstijen
huomiotta jéttdminen mallissa. Kellyn et al. (2018) mukaan biomassan poltosta tulevien hoyry-
jen muodostaman sekundéérisen aerosolin osuus kaikkien VOC:ien muodostamasta aerosolista
on yli kymmenesosan.

NOy:n tapauksessa kyse voi olla myos siitd, ettd malli ei huomioi sitd, miten NOyx:n pi-
toisuudet vaikuttavat sekundéarisen aerosolin muodostumiseen. Jos esimerkiksi korkeilla NOy-
pitoisuuksilla syntyisi enemmén nitraattiaerosolia, tdmé voisi johtaa hiukkaspitoisuuksien aliar-
viointiin korkeilla NOy-pééstoilld. Esimerkiksi Kiinassa on havaittu, ettd NOy voi kasvattaa
sulfaattiaerosolin ja PM:n méérdéd (Cheng et al. 2016), mité ei olla huomioitu mallissa.

Kuvasta 42 nousee esiin myos se, ettd OC/BC:lle ja OM/BC:lle havaitaan MT7-ajoilla N100-
biakselle positiivisia korrelaatioita. Tdmé johtuu siité, ettd Varriossa ja Pallaskella ndiden mo-
lempien péistot ovat hyvin alhaisia, jolloin niiden péddstot ovat vain noin 10% BC-pédstoisti,
kun taas muille paikoille orgaanisten péédstdjen ja mustan hiilen suhde on yhden kertaluokkaa.
Varri6 ja Pallas siis véaristavit korrelaatiokertoimia.

4.5.2 Paidstdjen vaikutus eri kokoluokkissa

Koska eri padstot vaikuttavat eri kokoluokkiin ja koska péadstot vaikuttavat hiukkasten kokoja-
kauman kéyttadytymiseen, tarkastellaan paremmin pi&stojen vaikutusta eri kokoluokissa. Kuvas-
ta 43 erottuu, ettd M7G:114 nukleaatiomoodin hiukkaspitoisuuksien bias korreloi negatiivisesti
lahes kaikkien p#dstojen kanssa (tilastollisesti merkittévi kaikille paitsi OC:lle ja OM:lle). T#-
mé kertoo todennékoisesti siité, ettd M7G:114 korkeammat antropogeeniset péadstot rajoittavat
uusien hiukkasten muodostumista, jolloin nukleaatiomoodin hiukkaspitoisuuksia aliarvioidaan
etenkin korkeapéaastoisissa paikoissa.

Kaikista kokoluokista eniten positiivisia korrelaatioita havaitaan kaikilla malleilla 100-1000
nm kokoluokassa. Téssé kokoluokassa on paljon priméirisid paastojd etenkin GAINS:n pads-
t6ja kayttdvissd malleissa. Tama kertonee jélleen lahinné siité, ettd kun antropogeeniset péads-
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Kuva 42: Eri mallien N50:n ja N100:n biasten korrelaatiokertoimet (R) eri GAINS:n pé#stojen
kanssa. Viri kertoo korrelaation voimakkuudesta ja tilastollisesti epdmerkittavét pisteet ovat
lapikuultavia.

tot ovat korkeampia, hiukkaspitoisuudet ovat mallissa korkeampia ja hiukkaspitoisuuksia joko
aliarvioidaan, kun pa#stot ovat matalat tai yliarvioidaan, kun pééstot ovat korkeat.

Jos vertaillaan eri pédédstéjen suhdetta mustaan hiileen eri kokoluokkien lukuméérapitoisuuk-
sien biaksiin, tilastolliseti merkittévid korrelaatioita on vihemmén (Kuva 44). Merkittévid kor-
relaatioita ndhddén edelleen 1/BC:114, CO/BC:114, NOy/BC:1ld ja VOC/BC:1l4. Voimakkaim-
mat negatiiviset korrelaatiot havaitaan jilleen VOC/BC:ll4, mutta nyt kuvasta erottuu, ettd
nukleaatiomoodissa korrelaatiot eivit ole merkittavid ja M7G-ajolla vain havaitaan merkitté-
vad korrelaatiota vain yli 100 nm ko’oissa. VOC-péadstdjen vaikutus on siis suurempi yli 100 nm
ko’oissa, miké saattaisi viitata eri padstolidhteiden vaikutukseen.

4.5.3 Péiistojen ldhteiden vaikutus

Koska mustan hiilen hiukkaset ovat erilaisia lidhteesté riippuen, eri mustan hiilen ldhteiden péaés-
tojen vaikutus hiukkasbiakseen voi olla erilainen. Samoin eri léhteistd tulevat VOC:t voivat poi-
keta toisistaan kemialliselta koostumukseltaan, joten teoriassa myos eri VOC:ien pédstoléhteet
voisivat vaikuttaa hiukkasbiakseen eri tavoin. Lisdksi, kuten Kappaleessa 4.5.1 todettiin, jon-
kin tietyn ldhteen, kuten liikenteen péa#stéjen, puutteellinen kuvaaminen on yksi mahdollinen
pitoisuuksien aliarviointia selittdvi tekiji ja ongelmia voi hyvin olla myds muiden ldhteiden
kanssa.

Vertaillaan esimerkkiné liikenteesté, teollisuudesta, kotitalouksista, energian tuotannosta,
jatteiden poltosta ja jéttestd tulevien padstojen vaikutusta kokonaispadstojen vaikutukseen. Ku-
vasta 45 nahdéain, ettéd yksittédisten lidhteitten korrelaatiot N100-biaksen kanssa ovat heikompia
kuin kokonaispéa#stojen. Mikéddn téssé kaytetyistd esimerkkildhteisté ei siis selitd hiukkasbiak-
sia paremmin kuin kokonaispéastot. Eri ldhteiden ja mallien valilld havaitaan kuitenkin joitain
eroja. Jatteisiin liittyvat padstot eivat ole milldan mallilla merkittavid, mutta liikenteen ja teolli-
suuden pédstot korreloivat kaikilla malleilla N100-biaksen kanssa. Lisiksi M7A:n N100 korreloi
kotitalouksien ja energian tuotannon péidstdjen kanssa ja N50 energian tuotannon péidstéjen
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Kuva 43: Eri pédédstojen vaikutus eri kokoluokkien pitoisuuksien biaksiin.
kanssa.

Eri VOC-léhteiden p#éstoja tarkasteltaessa (Kuva 46) puolestaan havaitaan, ettd litkenteen
piastojen korrelaatiot ovat suurinpiirtein yhtd hyvid kuin kokonaispéistojen korrelaatiot. Té-
mén liséiksi positiivisia korrelaatioita havaitaan energien tuotannon kanssa M7G:n ja SALSA:n
N100-biasten kanssa. Tamé tarkoittaa, ettd liikkenteen paistot ovat hiukasten lukuméarapéais-
toissd todennikoisesti térkesissd osassa.

Jos vertaillaan vield VOC/BC-suhdetta (Kuva 47), useilla pa#stoléhteilld havaitaan nega-
tiivisia korrelaatioita. Minka&n yksittdisen ldhteen kertoimet ei kuitenkaan ole suurempia kuin
kuin kokonaispéédstojen. Eniten tilastollisesti merkittévid negattivisia korrelaatioita havaitaan
teollisuuden padstdjen kanssa ja toiseksi eniten kotitalouksien pa#stojen kanssa. Yllattavaa kyl-
14, nyt liikenteen péadstot korreloivat vain M7G:n N100-biaksen kanssa.

Vertailemalla hiukkasten lukumé&répitoisuuksia ndhtiin siis, miten erilaiset antropogeeni-
set pédstot vaikuttavat hiukkaspitoisuuksiin ja saatiin jonkin verran tietoa siitd, mitka tekijét
saattavat olla hiukkaspitoisuuksien biasten takana. Eritysesti nousivat esiin biasten korrela-
tiot mustan hiilen kanssa ja negatiiviset korrelaatiot CO/BC-, NO/BC- ja VOC/BC-suhteiden
kanssa. Tamé kertoo siitd, ettd mustan hiilen osuus hiukkaspitoisuuksiin on merkittdvi, mutta
sen rooli saattaa olla liioiteltu mallissa. CO-, NOy- ja VOC-paéstoilld on yhteisia lihteita, ku-
ten liikenne, joten voi olla, ettéd negatiivinen korrelaatio selittyy sillé, ettéd jotain padstolahdetti
aliarvoidaan. Toisaalta mallissa ei olla huomioitu nitraattiaerosolia ja antopogeenisten VOC:ien
muodostamaa sekundééristéi aerosolia, eli voi olla, ettd niiden huomioitta jattdminen aiheuttaa
hiukkaspitoisuuksien aliarvointia.
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Kuva 44: Eri paéstojen suhde BC-pédstoihin vaikuttaa eri kokoluokkien pitoisuuksien biaksiin.

Yksi ongelma tdmén analyysitekniikan kanssa on se, ettd antropogeenisistd pé&stoistd on
saatavilla vain yksi arvo vuotta kohden ja sekin vain viiden vuoden vélein. Témé johtaa siihen,
ettd datapisteitd on varsin vdhin ja yksittédiset poikkeavat pisteet véaristavit tuloksia helposti.
Jos malli- ja mittausdataa olisi saatavilla pidemmaélta aikajaksolta, tédsséd analyysissd kéytetté-
vin datan ma#drdéd voitaisiin lisdtd kdyttdmaéallda useamman vuoden biaksia ja niitd vastaavien
vuosien pastojé.

Toisaalta tédssd analyysisséd olisi huomioitava my0Os se, ettd mittausdata on monissa pai-
koissa eri vuodelta kuin malli- ja padstodata. Jos joko péistot, meteorologiset olosuhteet tai
molemmat vaihtelevat paljon vuodesta toiseen, mallit viarinarvoivat tuloksia vékisinkin. Se, et-
td datasta kiytetddn vain mediaaniarvoja poistaa todennékoisesti suurimman osan ongelmista
vadrdn vuoden meteorologian kaytossi. Jos haluttaisiin lisdé tietoa siité, kuinka paljon ongel-
mia vadrdn vuoden meteorolgian ja pa#stojen kidyttdminen aiheuttaa tuloksiin, paikoilla, joista
on saatavilla mittausdataa useammalta vuodelta, voitaisiin vertailla, miten biakset muuttuvat,
jos kaytetty mittausvuosi vaihdetaan. Lisdksi voitaisiin tarkistella, kuinka paljon GAINS:n eri
vuosille ennustamat padstot vaihtelevat eri paikoille.

5 Yhteenveto ja johtopaidtokset

Téassé tyossa tarkasteltiin, kuinka hyvin aerosoli-ilmasto malli ECHAM-HAM ennustaa pien-
hiukkasten lukuméérépitoisuuksia verrattuna mittauksiin 31 paikassa ympéri maailman. Tyossé
kéytettiin mallista kolmea eri versiota, jotka poikkesivat toisistaan siiné, miten aerosolien koko-
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Kuva 45: Eri ldhteistd tulevat mustan hiilen pé&stot voivat olla eri kokoluokissa ja eri lahteiden
merkitys pééstoille vaihtelee.
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Kuva 46: Paédstojen 1lahde vaikuttaa lukuméérabiaksen korrelaation VOC-péaéstojen kanssa.

jaukamaa kuvataan ja siind, miten ihmisen aiheuttamia hiukkaspéa#stoja kuvataan. Tuloksista
on selvid, ettd eri malliajojen vililld on merkittavia eroja. Kéytettiessa aerosolien kuvaamiseen
modaalista M7-modulia, pitoisuuksia aliarvioitiin l&hes kaikille paikoille riippumatta kéytetysta
antropogeenisten péadstojen kuvaustavasta. Kuvattaessa aerosolien kokojakaumaa sektionaalisel-
la SALSA-modulilla, pitoisuudet olivat suurimmalle osalle paikoista hieman yliarvioituja, mutta
ne olivat keskimé#rin lahempénd mittauksia kuin M7:114. Tuloksista havaittiin myos, ettd N50
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Kuva 47: Lukumé&ériabiaksen korrelaatiot VOC-pééstojen ja BC:n suhteen kanssa vaihtelevat
péastoldhteests riippuen.

oli usein paremmin mallinnettu kuin N100.

Tyosséd tarkasteltiin myo6s hiukkasten kemiallisen koostumuksen vaikutusta hiukkaspitoi-
suuksiin, kun mallissa kdytettiin M7:44 kokojakauman kuvaamiseen ja perinteisempié AeroCom-
piastojd. Talloin ndhtiin, ettd etenkin Euroopassa musta hiili dominoi N50-hiukkaspitoisuuksia.
My0s orgaaninen hiili korreloi positiivisesti hiukkaspitoisuuden kanssa, mutta sen lampotilakéyt-
tdytyminen ei vastannut odotuksia. Monille paikoille néhtiin, ettd l&mpdétila nosti orgaanisen
massan pitoisuutta, mutta hiukkaspitoisuus ei noussut lampétilan funktiona vastaavasti. Kun
néitd tuloksia verrattiin Hyytiflasséd tehtyihin mittauksiin, ndhtiin, ettd todellisuudessa musta
hiili ei dominoi hiukkaspitoisuuksia lainkaan yhta selvésti kuin mallissa. Tuloksista on selvii,
ettd mallilla on ongelmia orgaanisesta hiilesté koostuvien hiukkasten lukumé&arapitoisuuksien
kanssa etenkin korkeilla ldmpotiloilla. Vaikka orgaanista hiiltd on sekd mallissa ettd mittauk-
sissa enemmén korkeilla lampdotiloilla, hiukkasten lukumééréapitoisuudet eivit nouse lampotilan
noustessa mallissa ldheskéddn yhtd paljoa kuin niiden pitéisi. Yksi mahdollisen syy télle on se,
ettd hiukkasten orgaanista kasvua aliarvioidaan. Tadmén vuoksi Hyytidldlle tehtiin myos kas-
vunopeusvertailu. Koska mallista oli helposti saatavilla vain orgaanisten héyryjen aiheuttama
kasvu, eiké sulfaattien aiheuttamaa kasvua, kasvunopeusvertailusta ei voitu kuitenkaan vetai
suoria johtopa#toksié.

Kun vertailtiin mallinnettuja mustan hiilen pitoisuuksia Hyytidldn mittauksiin, néhtiin, etta
mustan hiilen pitoisuuksia aliarvioidaan etenkin kylmilld 1&mpotiloilla. Tamé johtuu todenné-
koisesti siitéd, ettd malli el huomioi sité, ettd kylmilld lampdotiloilla esimerkiksi lammityksesté
johtuvat padstot ovat korkeampia kuin kesélla. Tamé on yksi todennékodinen syy myos sille, etté
pohjoisia syrjéisiéd paikkoja tarkasteltaessa néhtiin, ettd talvella hiukkaspitoisuuksia aliarvioi-
tiin enemman kuin kesélld. Kun tarkasteltiin, kuinka hyvin mallin sulfaattipitoisuudet vastaavat
Hyyti#lassd mitattuja pitoisuuksia, nahtiin, ettéd sulfaattipitoisuuksia aliarvioidaan etenkin kyl-
milla lampotiloilla. Témé voisi olla tekemisissd pilviprosessoinnin puutteellisen mallintamisen
kanssa.

Tassd tyossi tarkasteltiin vain M7A-ajosta saatavaa kemiallista koostumusta, mutta jat-
kossa olisi hyvéa vertailla myds muiden malliajojen hiukkaspitoisuuksien suhdetta kemiallisen
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koostumuksen. Néin voitaisiin saada enemmén tietoa siitd, mika aiheuttaa hiukkaspitoisuuksien
erot eri mallien vélilld. Samalla olisi mielenkiintoista vertailla mallin kemiallista koostumusta
myo0s muissa paikoissa mitattuihin kemiallisiin koostumuksiin. Néin pééastéisiin tarkemmin ka-
siksi siihen, mitké tekijit aiheuttavat hiukkaspitoisuuksien véarinarviointia eri ympéristoissé.
Kun analyysié jatketaan pidemmaille, my6s kasvunopeusvertailun voisi tehdd muille paikoille,
silld kasvunopeudet on laskettavissa samasta datasta kuin hiukkaspitoisuudetkin. Tiedetéén,
ettd uusien hiukkasten muodostumista ja kasvua havaitaaan kaikissa mitauspaikoissa, mutta
hiukkasia muodostavat ja kasvattavat hoyryt ovat erilaisia eri ympéristoissi. Laajempi kasvu-
nopeusvertailu voisi paljastaa jotain siitd, kuinka hyvin eri hiukkasia kasvattavat hoyryt on
mallinnettu. Se kertoisi esimerkiksi siitd, kuinka merkittdvén hiukkasvajeen antropogeenisten
hoyryjen huomiotta jattdminen hiukkasten muodostuksessa tekee.

Kun selvitettiin tarkemmin hiukkasbiasten syitéd globaalilla tasolla vertaamalla hiukkaspitoi-
suusbiaksia eri antropogeenisten pédstéjen méadrain, havaittiin, ettd hiukkaspitoisuuksia aliar-
vioidaan eritysesti silloin, kun antropogeeniset pa#stot ovat pienid. Tamé viittaa jilleen siihen,
ettd erityisesti biogeenisten hiukkaslihteiden mallintamisessa on puutteita. Antropogeenisisti
pédstoistd musta ja orgaaninen hiili korreloivat positiivisesti kaikkien hiukkasbiasten kanssa. T4-
maé ei ole yllattavia, silla molemmat vaikuttavat suoraan hiukkaspitoisuuksiin. Toisaalta tdmé
vahvistaa Hyytiédlédlle tehtya havaintoa siitd, ettd musta hiili dominoi hiukkaspitoisuuksia enem-
mén kuin sen pitéisi. Mielenkiintoisempaa antropogeenisten pédstojen vertailussa oli se, etté
tarkasteltaessa muiden pa#stojen suhdetta mustan hiilen padstéihin, VOC/BC korreloi kaikilla
malleilla hiukkasbiaksen kanssa parmmin kuin 1/BC. Tdmé& voi vihjata, ettd antopogeenisten
VOC:ien huomioimatta jéttdminen hiukkasmuodostuksessa aiheuttaa merkittdvid hiukkaspi-
toisuuksien aliarviointia. Toisaalta tdmé havainto voi olla my06s tekemisissé péadstojen lahteiden
kanssa.

Kun tdmén tyon analyysid jatkossa laajennetaan, on hyvid muistaa analyysin olennaisim-
mat rajoitteet. Jotta téssé tyGssa vain Hyytidldlle tehty tarkempi analyysi voitaisiin toteuttaa
myo6s muille paikoille, mittaus- ja mallidataa pitéisi olla saatavilla samoilta vuosilta. Jos dataa
tarkastellaan korkeammalla aikaresoluutiolla paikallisten meteorologisten olosuhteiden merkitys
korostuu. Lisdksi korostuu se, kuinka hyvin asema edustaa ympéristédan. Tamé johtuu siité,
ettéd paikalliset ilmitt voivat vaikuttaa paljonkin hiukkasten pitoisuuksiin, mutta keskiarvoista-
minen pienentdd virhetté. Yksi tdmén analyysin tulosten tulkintaa vaikeuttanut asia on se, etté
vhdessé malliajoista biogeenisid padstoja oli kuvattu eri tavalla kuin kahdessa muussa ajossa.
Tulevaisuudessa vastaavia tilanteita kannattaisi valttaa.

T&amé tyo osoitti, ettd vertailemalla ennustettuja hiukkasten lukuméérépitoisuuksia mittauk-
siin, voidaan saada paljon térkedd tietoa siitd, miten ilmastomalleja voitaisiin tulevaisuudessa
parantaa. Téssé tyossd tutkittiin ensimmaéista kertaa globaalin aerosoli-ilmasto-malli ECHAM-
HAM:n kyky#d ennustaa hiukkaspitoisuuksia téssa laajuudessa niin, ettd samalla vertailtiin seké
eri tapoja mallintaa hiukkasten mikrofysikaalista kdyttaytymistd ettd antropogeenisid padsto-
ji. Liséksi poikkeavuuksien syité etsittiin monella eri tavalla ja tulokset antoivat paljon ideoita
jatkoanalyysille. Tulevaisuudessa téssd tyosséd kiytetystd metodista voi olla paljon hyotya eri
malliajojen vertailussa. Sen avulla ndhd&dn, miten mallin prosessit vaikuttavat hiukkasten lu-
kuméaégrépitoisuuksiin erilaisissa ympéaristoissd. Lisdksi voidaan arvioida millainen malli vastaa
totuutta parhaiten ja arvioida, miké aiheuttaa virheitd mallissa.

Tehty tyo on térked, silli se antoi monia vinkkejéd siithen, miten ilmastomalli ECHAM-
HAM:ia voitaisiin parantaa jatkossa. Tyo avaa useita ovia jatkotutkimukselle ja tulevaisuudessa
tatd analyysiéd voidaan kidyttaad pienentdméén ilmastomallien epdluotettavuutta. Tunnistamal-
la, kuinka suuria epdvarmuuksia erilaiset mallissa tehdyt yksinkertaistukset aiheuttavat hiuk-
kaspitoisuuksiin, voidaan kohdistaa mallin tulevat parannukset tehokkaammin. Tyon tulokset
voivat auttaa paitsi tulevaisuuden ilmaston paremmassa mallintamisessa, myos ilmanlaadun
parantamisessa.
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