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Modelovanje procesa stvaranja prizemnog ozona i njegove distribucije u urbanim

sredinama
Rezime

Ova doktorska disertacija ima za cilj da pruzi doprinos u formiranju matematickih
modela, koji daju moguénost upravljanja emisijom zagaduju¢ih materija, kao i prevenciju i
kontrolu negativnih efekata industrijske proizvodnje i izduvnih gasova na Zivotnu okolinu,
pre svega na zdravlje ljudi u urbanim sredinama. Najpre su date uvodne osnove za bolje
razumevanje samog problema vezanog za zagadenje vazduha koncentracijama prizemnog
ozona 1 njegovog Stetnog dejstva, da bi se kroz naredna poglavlja primenom razli¢itih
modela 1 metoda identifikovali faktori koji doprinose njegovom stvaranju i moguca resSenja

datih ekoloskih problema.

Sagledavanje problema dato je kroz primenu multivarijantnih, multikriterijumskih 1
nelinearnih metoda, koje su nasle sve ve¢u primenu kod reSavanja problema ekoloskog
menadzmenta. KoriSéeni su oni modeli koji za dati skup podataka i dati predmet

istrazivanja daju najbolje rezultate.

Podaci su prikupljeni sa automatskih mernih stanica, koje su locirane u tri urbane
sredine, karakteristi¢ne po razliCitim izvorima zagadenja, ¢ime su ispitani svi faktori koji
doprinose stvaranju ozona. Na osnovu prikupljenih podataka, formirana je reprezentativna
baza podataka, koja je omogucila dalju analizu i sagledavanje problema. Dobijeni rezultati
pokazali su da se na osnovu raspolozivog skupa podataka moze utvrditi potencijalni izvor
primarnih polutanata koji doprinose stvaranju ozona i izvrsiti predikcija buduceg kretanja

koncentracije ozona.

Kljucne reci: prizemni ozon, primarni polutanti, meteoroloski parametri, epizode ozona,

MLRA, ANN, PROMETHEE/GAIA, PCA
UZa naucna oblast: Inzenjerski menadZzment

UDK: 502.3:546.214 (043.3)



Modelling the process of ground-level ozone formation and its distribution in urban
areas

Summary

The aim of this PhD thesis was to give a contribution to the generation of
mathematical models, which provide the ability to control the emission of pollutants, as
well as to control the adverse effects of industrial production and traffic exhaust emissions
to the environment, especially to the health of people who are living in urban areas. In the
first part of the dissertation are given basis for a better understanding of the problems
related to air pollution, ground-level ozone and its harmful effects. In the next chapters are
shown various factors that contribute to ozone formation and possible solutions to

environmental problems.

Different techniques, like multivariate, multicriteria and nonlinear methods, were
used, in order to analyze the problem. Models which are used are those which for a given

data set and given research provide the best results.

Data were collected at automatic measuring stations, which are located in three urban
areas. Selected urban areas are characterized by different pollution sources, in that way all
factors that can contribute to ozone formation were tested. Based on collected data,
representative database was formed, which enabled further analysis. The results showed
that, based on the available data set, it can be determined the source of primary pollutants,

which contribute to ozone formation, and make predictions of future ozone trends.

Key words: ground-level ozone, primary pollutants, meteorological parameters, ozone
episodes, MLRA, ANN, PROMETHEE/GAIA, PCA
Scientific field: Engineering management

UDK: 502.3:546.214 (043.3)
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1 UVvOD

Ozon je prisutan u dva sloja u atmosferi. U viSim slojevima ima ulogu Stita, koji
spreCava prodor ultraljubicastih zraka do povrSine Zemlje (Dessler, 2000), dok u
prizemnim slojevima predstavlja jednog od Sest najvecih zagadivaca vazduha (Cheng et al.,
2007). Sloj koji je blizi Zemljinoj povrsini je troposfera. Ovde je u vazduhu prizemni ili
“los$” ozon koji je Stetan za zdravlje ljudi, biljke, drvece i ostalu vegetaciju. Sastavni je deo
gradskog smoga. Troposfera se Siri do visine od oko 10 kilometara, gde pocinje drugi sloj,
stratosfera, koji se pruza od 10-50 km u visinu (Slika 1). Stratosferski ozon je “dobar” ozon
koji stiti zivot na  Zemlji od  Stetnog UV  zraCenja  (Grzetic,
http://helix.chem.bg.ac.rs/~grzetic/predavanja/).
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Slika 1. Slojevi atmosfere (Grzeti¢, http://helix.chem.bg.ac.rs/~grzetic/predavanja/)
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Ozon je gas bledoplave boje, troatomni oblik kiseonika i nastaje u gornjim slojevima
atmosfere uz pomoc¢ snaznog ultraljubiastog zra¢enja Ssa Sunca. Nastajanje ozona se
najjednostavnije objasnjava na sledec¢i nacin: zracenje Sunca razbija molekule “normalnog”
kiseonika otpusStaju¢i na taj nacin slobodne atome, od kojih se neki vezu s drugim
molekulima kiseonika i na taj nadin nastaje ozon — Os. Cak 90 % ozona u atmosferi nastaje
na opisani nacin u stratosferi - i to na visini izmedu 15 i 55 kilometara iznad Zemlje. 1z tog
razloga se i prostor ozona iznad Zemlje naziva ozonski omota¢ iako u njemu ima vrlo malo
0zona i njegova najveca koncentracija se nalazi tek na visini od oko 20 — 25 km i iznosi oko
10 mg/m?® (&ini samo 0.001% vazduha). Kako je ozon vrlo nestabilan molekul, Sunce ne
samo da ga stvara, ve¢ ga i stalno razgraduje stvaraju¢i ponovo molekularni kiseonik i
slobodne atome kiseonika. Najve¢a vrednost i vaznost ozona, u gornjim slojevima
atmosfere, je Sto upija ultraljubicasto (UV) zracenje Sunca, sprecavajuéi na taj nacin da po
zivot opasno UV zracenje dode do Zemlje i zivota na Zemlji. Upijajuéi veéinu UV zraka sa
Sunca pre nego Sto dodu do Zemlje, ozonski omota¢ Stiti nasu planetu od Stetnih uticaja

zraCenja (Dessler, 2000).

Pri pomenu ozona, uglavnom se pomisli na ozon koji je prisutan u stratosferi i koji je
koristan zato Sto formira ozonski Stit koji apsorbuje deo Stetnog ultravioletnog zracenja
(Markovi¢ et al., 2003). Medutim, tokom poslednjih 100 godina koncentracija
troposferskog ozona je znacajno porasla iznad industrijskih zona, a u poslednjih 20tak
godina njegove koncentracije su se vise nego udvostrucile (Volz and Kley, 1988; Staehelin
and Smith, 1991; Rydley, 1991; Staehelin et al., 1994). Uvecane koncentracije su trenutno
predmet velike zabrinutosti stru¢ne i Sire javnosti. SadrZaj ozona u prizemnim slojevima
atmosfere u Zapadnoj i Centralnoj Evropi i Severnoj Americi je poc¢eo da se meri od kraja
proslog veka (Isaksen, 1988). Poredenja rezultata tih merenja sa rezultatima koja su
izvrSena u poslednje vreme, pokazuju da je doSlo do dvostrukog uvecanja koncentracije

prizemnog ozona.

Nastanak ozona u troposferi je funkcija prostora i vremena (Pukovi¢, 2001). S
obzirom da njegova raspodela nije homogena u najnizim slojevima atmosfere, vre se

sistematska merenja koncentracije prizemnog ozona koji imaju za cilj utvrdivanje njegove
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vremenske i prostorne raspodele (Markovi¢ et al., 2003). Na taj nacin se pronalazi put za
utvrdivanje faktora koji uti¢u na njegovo nastajanje i moguénosti izbegavanja posledica
ugrozZavanja Zivotne sredine. SadrZaj ozona u troposferi se globalno posmatrano poveéava
sa visinom. Nastanak ozona, u industrijskim i urbanim podrué¢jima, je najveci u prizemnom
sloju. Slicno je i u tropskim podru¢jima gde dolazi do izgaranja biomase i nastanka
primarnih polutanata. Nastanak ozona u industrijskim i urbanim sredinama u Severnoj
zemljinoj hemisferi u prizemnom sloju troposfere se kre¢e oko 5 x 10% mol.s™. Globalne
koli¢ine 0zona koje nastaju u Severnoj zemljinoj hemisferi se ra¢unaju na 2.6 x 10% mol.s
! Uzme li se u obzir da je brzina depozicije ozona 0.5 cm s™ to ¢e dovesti do smanjenja
sadrzaja ozona u troposferi za 20%. Sa druge strane azot dioksid u troposferi tokom noci
prelazi u N2Os i NOj3 §to dovodi do usporavanja procesa fotohemijskog nastanka ozona.
MoZe se ocekivati da neto nastanak ozona u sloju pri povrsini Zemlje (do 2 km visine) bude
8 x 10® mol.s™* (Bukovi¢, 2001).
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2 DRUGO POGLAVLJE

2.1 STVARANJE I ZNACAJ PRIZEMNOG OZONA
Formiranje ozona u urbanim sredinama predstavlja svojevrsan fenomen s obzirom da

se ne emituje direktno u atmosferu, ve¢ nastaje kao rezultat interakcije azotnih oksida,
organskih isparljivih jedinjenja i meteoroloskih uslova (Finlayson-Pitts, 1986; Saunders et
al., 1997). Da bi moglo da se prati i predvidi kretanje ozona, mora se prvo razumeti ne
samo priroda samog ozona ve¢ i uslovi koji doprinose njegovom stvaranju. Potrebno je
primeniti modele koji opisuju ili objasnjavaju kompleksne veze koje postoje izmedu
koncentracije ozona i mnogih varijabli koji podsticu ili sprecavaju stvaranje ozona (Duenas
etal., 2002).

Prizemni ozon je sekundarni polutant i njegovo stvaranje uslovljavaju drugi polutanti

prisutni u atmosferi, posebno prisutni azotni oksidi i isparljiva organska jedinjenja.

VOCs (Volatile Organic Compounds) su isparljiva organska jedinjenja, organske
hemikalije u vazduhu koje nastaju kao rezultat ljudskih aktivnosti (caobracaj, industrijska
proizvodnja), i kao rezultat prirodnih emisija drveéa i biljaka. Prirodni VOCSs reprezentuju
vec¢inu svih VOCs emisija u svetu. Prirodni VOCs biva ubrzo pociséen iz nize atmosfere
fotohemijom, $to znaci da nikad ne dospeva u stratosferu. U ovu grupu jedinjenja izmedu

ostalog spadaju benzen, toluen, ksilen.

NOx (Nitrogen Oxide and Nltrogen Dioxide), azotni oksidi, nastaju emisijom iz
vozila (katalizatora) i termoelektrana. U vecem delu Evrope, NOx je zagadiva¢ Kkoji

kontroliSe koli¢inu prizemnog ozona.

Ozon nastaje u troposferi  oksidacijom hidrougljenika i ugljen-monoksida pod
uticajem hidroksilnih radikala (HOx = OH + H + peroxy radikali ) i radikala azotnih oksida
(NO=NO + NO,) kao katalizatora. U zagadenim regionima, u kojima su prisutne velike
koncentracije NOy i hidrougljenika, visoke koncentracije ozona predstavljaju veliki
problem zagadenja vazduha (Jacobs, 2000). Slika 2 predstavlja Sematski prikaz hemijskih

procesa u kojima ucestvuje ozon, uz naglasak na medupovezanost izmedu Oz, HOx 1 NOy.
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Predstavljen je transport ozona iz stratosfere u troposferu, njegovo uklanjanje talozenjem i
stvaranje putem hemijskih reakcija koje se odigravaju u atmosferi (Fishman et al., 1979;
Logan et al., 1981; Guicherit, 1995; Mueller and Brasseur, 1995).

hv 02
0 NOy
3 STRATOSFERA
S . ke — — ——8-18km
TROPOSFERA
hv
\J
NO, NO
03 \_,__/
O HORO,
\-»_._____,_.-"
CO RH H:0,,RO0OH
; } }
e CO, hidrougljenici (saobracaj, MO, (zanbracaj, zemlja)
I EI|0?E]1JE industrija,biosfera)

Slika 2. Sematski prikaz hemijskih procesa prilikom nastajanja prizemnog ozona
(Jacobs, 2000)

Proces se moze opisati na slede¢i nacin, NOx se ispuSta tokom saobracajnih

aktivnosti:
R1: 2NO + O, — 2NO»

Molekul azot dioksida je odlican apsorber ultravioletne sunceve radijacije koja
prodire ka Zemljinoj povrsini. Apsorcija ultravioletnog zrac¢enja od strane azot-dioksida

dovodi do njegovog razlaganja na azot monoksid (NO) i atomski kiseonik, koji u prisustvu
7
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molekularnog kiseonika reaguje sa njim formiraju¢i ozon (Chameides and Walker, 1973;
Crutzen, 1973; bBukovi¢, 2001).

R2: NO, + hV — NO + O (°P), A <400nm

Reakcija R2 pokazuje da je energija ultravioletnog zracenja dovoljna za razbijanje
veze u molekulu azot dioksida, pri ¢emu nastaju azot monoksid i atomski kiseonik.
Atomski kiseonik, koji tom prilikom nastaje je vrlo reaktivan i odmah reaguje sa
molekulskim kiseonikom, pri ¢emu nastaje ozon. Ovako nastali ozon, kao vrlo nestabilni
molekul sa visokom energijom, ukoliko u blizini nema drugih molekula ponovo reaguje sa

azot monoksidom, dajuci kiseonik i azot dioksid, ¢ime se krug zatvara (Pukovi¢, 2001).
R3:0+0,+M — O3+ M
R4: O3+ NO — NO;, + O,
[O3] fotostacionarno stanje = (ka/k3) * [NO,]/[NO]

Reakcija R3 se odvija u dve faze. Atom kiseonika reaguje sa molekulom kiseonika,
pri ¢emu nastaje energetski bogat molekul ozona. Ukoliko ne dode do prihvatanja viska
energije koju ima molekul ozona, od strane nekog drugog molekula, on se vrlo brzo
razdvaja na molekul i atom kiseonika. Ukoliko dode do spajanja sa nekim drugim

molekulom, dolazi do prenosa energije, pri ¢emu nastaje vrlo stabilan molekul ozona.

S obzirom da je reakcija R2 veoma efikasna, smatra se da je stabilnost azot dioksida,
uz delovanje sunceve radijacije u atmosferi, svega nekoliko minuta. Reakcije R3 i R4 su
takode veoma brze, Sto dovodi do ponovnog stvaranja azot dioksida, Sto dalje doprinosi

koncentracionoj ravnotezi izmedu molekula azot dioksida i azot monoksida u atmosferi.

Reakcija R4 je 100 puta brZza od reakcije R2, te tako odnos ka/ks je 1:100. Ako se
pretpostavi da se ravnoteZza u atmosferi moze uspostaviti za koncentracije ozona koje su
opasne za ljudsko zdravlje, na primer od 200 pg/m®, odnos NO, prema NO bio bi 10:1, jer
je reakcija R4 mnogo brza od reakcije R2 i ubrzano stvara NO,. Nasuprot tome, urbane
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emisije vrednosti za NOy imaju odnos NO, prema NO 1:10, a odgovarajuca koncentracija

ozona u tom slu¢aju bi bila 2pg/m®

Prikazani procesi koji se odvijaju u fotolitickom ciklusu, pokazuju da ukoliko ne bi
bilo dodatnih procesa, veéi deo nastalog ozona bi se razgradio na molekulski i atomski
ozon koji bi zatim reagovao sa azot monoksidom, formirajuci azot dioksid. To bi znacilo da
bi medusobna reakcija izmedu ozona i azot monoksida bila uravnoteZena, pri ¢emu iz

ciklusa ne bi izlazio ozon kao stabilan molekul.

Medutim, utvrdeno je da ugljovodonici, posebno nezasi¢eni ucestvuju u fotolitickom
procesu, dovodeéi do stvaranja azot dioksida i ozona. Proces tece na slede¢i nacin: atom
kiseonika nastao razlaganjem azot dioksida reaguje sa ugljovodonicima dajuc¢i oksidovana
jedinjenja i slobodne radikale. Oni dalje reaguju sa azot monoksidom dajuc¢i azot dioksid
(Slika 3). 1z tog razloga ne dolazi do reakcije izmedu azot monoksida i ozona, te stoga oni

izlaze iz toga ciklusa kao stabilni molekuli.

Oksidovani
lobodn radikal

Slika 3. Sematski prikaz fotohemijskog ciklusa uz uée$ée ugljovodonika (Pukovi¢,
2001)
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Reakcije R2 i R4 same po sebi, u odsustvu CO ili neke organske komponente, ne
proizvode Os, s obzirom da ove reakcije samo kruze stvarajuc¢i O3 i NOy. U prisustvu CO i

organske komponente, ukljucene su sledece reakcije:
R5: HOH + hV — He + OH-
R6: CO ++OH — *H + CO;
R7: CHs++OH — «CH3 + H,0
R8: ¢CH3 + *OH — ¢CHy* + H,0
R9: ROOH + *«OH — ROO-< + H,0

U procesu stvaranja ozona u troposferi, stvaranje organskih peroksida i radikala je

vrlo vazno. Pod dejstvom UV zracenja postaju radikali:
R10: RH + *OH — Re + H,0 (nastaje organski radikal)
R11: Re + O, — ROO- (nastaje peroksi radikal)
NO dalje reaguje sa peroksi radikalima
R12: ROO+* + NO — RO+ + NO;
R13: RCH;0O¢ + NO, — HOO+ + RCHO
R14: HOO* + NO — OH* + NO,

Za reakciju R12 nije potrebno zraCenje, ali za nastanak reaktanata jeste. Tokom
sunc¢anih dana NO ¢e pre da reaguje sa peroksi radikalima, nego sa ozonom. Medutim,

tokom no¢i NO reaguje sa ozonom.

Proces unistavanja ozona u troposferi moze se opisati kroz sledece reakcije (Guicherit

and Roemer, 2000):

10
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R15: O3+ hv — O, + O(*D)
R16: O(*D) + H,O — 20H

R17: HO, + O3 — OH + 20,
R18: OH + O3 — HO, + O,

Iz svih prethodnih reakcija moze se zakljuciti da proces nastajanja ozona u troposferi
zavisi pre svega od vrednosti koncentracija NOy u troposferi. U nekim delovima troposfere
koncentracije NOy su toliko niske da procesi uniStavanja ozona prevazilaze procese

nastajanja ozona.

Kada je prisutan u povisenim koli¢inama prizemni ozon moze biti vrlo Stetan po
okolinu i ljudsko zdravlje. Da bi se ostvarili standardi kvaliteta vazduha, uvedeni su propisi
koji ogranicavaju emisiju primarnih polutanata, da njihove maksimalne koncentracije ne
predu dozvoljene grani¢ne vrednosti (Maynard, 1984; EPA, 1999). S obzirom na negativan
efekat koji poviSena koncentracija moze imati, Evropska Unija je dala ogranicenje da
srednja 8-¢asovna koncentracija 0zona mozZe iznositi maksimalno 120 pg/m® i dozvoljena
su u proseku 25 prekoracenja vrednosti za period od tri godine (Directive/2008/50/EC). Da
bi se dostigle propisane vrednosti, velika paznja je posvecena razvijanju matematickih i

kompjuterskih modela za regulaciju aerozagadenja.

Ipak, iako je veoma Stetan, prisustvo ozona u odredenim koli¢inama u troposferi je

ipak vazno, s obzirom da ozon ima tri znac¢ajne uloge (Pukovi¢, 2001):

¢,,0zon ima klju¢nu ulogu u kontroli hemijskih procesa koji se odvijaju u
troposferi. Ozon, zajedno sa hidroksilnom grupom, oksiduje jedinjenja koja se
prirodno ili antropogeno emituju u atmosferu, do hemijski inertnih jedinjenja (npr.
CO u CO,, NO u NOy) koja se eliminiSu iz atmosfere. To je osnovni mehanizam
CiSc¢enja troposfere u kojoj ozon ima vaznu kontrolnu ulogu. Osnovni mehanizam

oksidacije ide preko fotolitickog cepanja molekula ozona u toku dnevnog perioda.
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Pri tome nastaje atomski kiseonik O (*D) koji je veoma reaktivan. U sudaru sa
molekulima vode dovodi do nastanka hidroksilne grupe O (1D) + H20 — 20H*

e  Hidroksilna grupa je efikasan oksidant za mnoge komponente u atmosferi®.

e, Troposferski ozon igra znacajnu ulogu u regulisanju globalnog toplotnog
bilansa sistema zemljina povrSina-atmosfera, a time utice na lokalne i globalne
klimatske uslove na Zemlji. Osim direktnog uticaja kao gasa ,, staklene baSte

(,,greenhouse* gas), ozon utice i na ostale ,,greenhouse” gasove u troposferi®.

Rezultat uveéanja koncentracije ozona u troposferi u novije vreme nije samo centralni
problem zagadivanja vazduha u jednoj zemlji, ve¢ on izaziva i seriju zdravstvenih posledica
kod ljudi i ekonomske troskove za drustvo (Geng et, al., 2008), zbog toga je smanjenje
emisije primarnih polutanata i poStovanje standarda jedan od preduslova za smanjenje

koncentracije ozona u prizemnom slojevima.

2.2  ZAKONSKA REGULATIVA NIVOA SADRZAJA OZONA U TROPOSFERI
Napori i zakonske procedure za kontrolu koncentracije prizemnog ozona u SAD

poceli su 1970.godine dodatkom u Zakonu za cistiji vazduh (Clean Act Air-CAA). EPA je
uvela standarde kvaliteta za koncentraciju Os, sa ograni¢enjem da maksimalna 1-casovna
vrednost ne prelazi 160 pug/m?, to je 1979. preinadeno na 240 ug/m* (EPA, US, 2004a). Na
osnovu naucnih ¢injenica 0 Stetnim efektima koje O3 ima na ljudsko zdravlje, 1997.godine
EPA je izvrsila reviziju standarda vezanih za O3 zahtevajuci da srednja 3-godisnja vrednost,
od &etiri najvise srednje 8-casovne koncentracije u toku godine, ne prede 160 pg/m?® (EPA,
US, 2004a; NRC, 2004). Na osnovu CAA, savezne drzave koje nisu u stanju da ispune
postavljene standarde duzne su da to navedu u Saveznom planu implementacije (State
Implementtaion Plan-SIP), kao i na¢in na koji ¢e u buduénosti posStovati standarde. Ako se
drzava pridrzava standarda nikakva dodatna inicijativa za redukciju koncentracije O3 ne
postoji. Ozon se u prizemnom sloju zadrZzava u proseku 2 dana u toku leta (Fiore et al.,
2002), tako da se lako moZe prenositi i preko drzavnih granica. Na taj nac¢in medugrani¢ni
transport ozona jo$ viSe oteZava drzavama da se pridrZzavaju standarda jednostavnom

redukcijom emisije polutanata.
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U Evropi, uveéani nivo fotohemijskog smoga je ve¢ decenijama unazad poznat kao
veliki problem zagadenja vazduha. Prva EU Direktiva koja se ti¢e prizemnog ozona
(Council Directive 92/72/EEC) doneta je 1992.godine, sa ciljem da se izvrSi ocena
problema vezanog za koli¢inu smoga tokom letnjeg perioda i sa posebnom obavezom
pracenja i podnoSenja izveStaja Evropskoj Komisiji o promenama u koncentraciji
prizemnog ozona, od strane zemalja ¢lanica. Tom Direktivom prihvacene Su i grani¢ne
vrednosti koncentracije ozona za zastitu ljudi i vegetacije, koje je u to vreme postavila
Svetska zdravstvena organizacija. Od trenutka kada je usvojena Direktiva prijavljena su
prekoracenja grani¢nih vrednosti koncentracije ozona Sirom EU i procenjeno je da je viSe
od 330 miliona ljudi izlozeno Stetnim efektima prizemnog ozona. Zabelezena prekoracenja
i sve ve¢i dokazi o tome da prizemni ozon ne predstavlja samo lokalni ve¢ prekograni¢ni
problem, jer se preko vazduha Siri i do nekoliko stotina kilometara (Borell et al., 1997),
doprineli su tome da Unija osmisli strategiju za smanjenje koncentracije prizemnog ozona.
Za razliku od SAD gde su standardi vezani za ozon predstavljali ciljeve povezane sa
smanjenom emisijom primarnih polutanata, grani¢ne vrednosti odredene u Direktivi EU
92/72 sluzili su viSe kao pokazatelji za monitoring i ocenu kvaliteta vazduha. Tek nakon Sto
je usvojen nacrt Direktive o kvalitetu vazduha 1996.godine, zapocet je rad na cerki
Direktivi koja bi se odnosila isklju¢ivo na prizemni ozon. Revizija Direktive iz 1992., imala
je za cilj da na mnogo racionalniji nacin izvrsi pritisak na zemlje ¢lanice i industriju o
neophodnosti smanjenja emisije primarnih polutanata. Nakon toga usledila je Direktiva iz
2002.godine, a trenutno vazecéa Direktiva o kvalitetu vazduha, usvojena je 2008.godine i
prema ovoj direktivi srednja 8-¢asovna koncentracija ozona moze iznositi maksimalno 120
ng/m?® i dozvoljena su u proseku 25 prekoracenja ove vrednosti za period od tri godine.
Direktivom je predvideno da se ovi standardi ispune do 01.01.2010.godine (Tabela 1), a
dugoroc¢ni ciljevi, po pitanju zastite zdravlja ljudi i vegetacije od Stetnosti ozona, su
postavili jos rigoroznije zahteve (Tabela 2). Medutim, zbog izuzetne Stetnosti koju poviSene
koncentracije ozona imaju na ljudsko zdravlje ova grani¢na vrednost je smanjena na 100

ng/m?®.
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Tabela 1. Propisane vrednosti koncentracije prizemnog ozona za zastitu zdravlja ljudi i
zastitu vegetacije (EC Directive, Council Directive, 2008/50/EC)

Period do kad bi

trebalo dostiéi ciljnu

Cilj Prosecan period Ciljna vrednost vrednost
Zadtita Maksimalna srednja 120 pg/m® i dozvoljena su proseku 25
zdravlja  8-Casovna prekoraCenja ove vrednosti za period od tri
ljudi koncentracija godine 1.1.2010.
Zadtita AQOT40 (izracunato na osnovu jednocasovnih
vegetacij vrednosti), 18000 pg/m3-prose¢no za period od
e Maj do jul 5 godina 1.1.2010.

Tabela 2. Dugoroc¢ni ciljevi vezani za dozvoljene koncentracije ozona (EC Directive,
Council Directive, 2008/50/EC)

Period do kad bi
trebalo dostiéi ciljnu

Cilj Prosecan period Ciljna vrednost vrednost

Zadtita Maksimalna srednja 8-Casovna

zdravlja koncentracija tokom kalendarske

ljudi godine 120 pg/m? nije definisan
Zadtita AOT40 (izraCunato na osnovu
vegetacij jednocasovnih  vrednosti), 6000
e Maj do jul pug/m3-h nije definisan

Uprkos dokazanoj ¢injenici 0 Stetnosti koje povecene koncentracije ozona imaju na
sav Zivi svet, beleZi se trend njegovog uvecanja u EU, SAD i drugim delovima sveta (Jaffa,
2003; Derwent, 2007; Geng, et al, 2008). Svetska zdravstvena organizacija (WHO, 2008)
naglasava rizik koji poviSene koncentracije ozona imaju na zdravlje ljudi i vegetaciju. Ozon
Stetno uti¢e na respiratorne organe i kao rezultat toga belezi se porast mortaliteta u
oblastima sa pove¢anim koncentracijama ozona (Bates, 2005; Filleul, 2006; Zanobetti and

Schwartz, 2008). Kao primer, tokom Avgusta 2003, kada su u zapadnim zemljama
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zabelezene 15-odnevne visoke temperature i neobi¢no visoke koncentracije ozona, oko
15,000 viSe osoba je umrlo u tom periodu u Francuskoj (Vautard et al., 2005). Istrazivanja
koja su sprovedena u 23 evropska grada pokazala su da kad se koncentracija 0zona uveca
za 50 - 60 pg/m® (prosecna vrednost za 1 h), dnevna stopa mortaliteta raste linearno
(Gryparis, 2006). Sli¢ne studije sprovedene su i u SAD u 98 gradova i pokazale su da
koncentracije do 40 pg/m® nemaju znacajan efekat na mortalitet, a da se sa koncentracijama

od 70-80 pg/m® pa navise smrtnost se povecava linearno (Bell, et al, 2006).

Do pre par godina, podaci o kvalitetu vazduha za zemlje u tranziciji bili su veoma
ograniceni. S obzirom da Srbija spada u tu grupu zemalja, situacija vezana za monitoring
vazduha je veoma kompleksna. Pre tranzicije (tj.pre 2000.godine), velike proizvodne firme
su imale svoje fabrike u Srbiji. Ipak, u to vreme ekoloski monitoring nije bio uspostavljen
na sistemskom nivou za bilo koju od tih fabrika. Briga o ekologiji u Srbiji je pocela tek
tokom procesa tranzicije. Nakon 2000. godine, srpska vlada odlucila je da prilagodi
nacionalne propise vezane za ekologiju sa regulativom EU i Svetske zdravstvene
organizacije. DonoSenjem Zakona o zastiti vazduha ("SI. gl. RS" br.36/09), Republika
Srbija je prihvatila evropske standarde o kvalitetu vazduha. Sva EU regulativa sazeta u
Direktivi 2008/50, (DIRECTIVE 2008/50/EC on ambient air quality and cleaner air for
Europe), koja tretira problematiku kvaliteta vazduha, preuzeta je i transponovana u domace
propise. Time su stvorene formalne nacionalne obaveze za harmonizaciju domace i EU
prakse. Pojedini segmenti Siroke problematike obuhvacene Zakonom o zastiti vazduha
detaljno su regulisani podzakonskim aktima kao Sto su: Uredba o uslovima za monitoring i
zahtevima kvaliteta vazduha ("SI. gl. RS™ br.11/10 i 75/10), Uredba 0 utvrdivanju programa
kontrole kvalita vazduha u drzavnoj mrezi ("Sl. gl. RS" br. 58/11), Uredba 0 utvrdivanju
zona i aglomeracija ("SI. gl. RS" br. 58/11).

2.3  ZNACAJ I SADRZAJ PREDMETA ISTRAZIVANJA
Problem zagadenja vazduha u urbanim sredinama postoji ve¢ decenijama, ali se stav

prema njemu menjao (Fenger, 2009). Do nekog odredenog stepena smatrao se simbolom
prosperiteta i razvoja, tako su i svi pokuSaji da se taj problem reSi ostali bez rezultata.

Zagadenje vazduha prouzrokovano ljudkim faktorom primecéeno je jo§ u 19.veku, ali do
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70tih godina XX veka postojalo je generalno politicko misljenje da zagadenje predstavlja
lokalni problem i da se dim preko visokih dimnjaka moze rasiriti i na taj nacin spreciti
lokalno zagadenje. NaZalost, to je bilo kratkotrajno reSenje, s obzirom da na taj nacin

zagadenje ne nestaje, ve¢ se samo pomera na neko drugo mesto.

Medutim, od tog vremena svet se drasticno promenio: svetska populacija se vise nego
udvostrucila, broj ljudi koji Zive u gradovima se uvecao Cetiri puta, a potroSnja energije na
globalnom nivou cak za pet puta. lako se procenat zagadenja vazduha emisijom sumpor
dioksida i ¢adi iz toplana i elektrana smanjio, problem zagadenja u urbanim sredinama je
ostao i to pretezno azotnim oksidima, isparljivim organskim jedinjenjima i fotohemijskim

oksidansima, koji su povezani sa povec¢anom frekvencijom saobracaja.

U industrijski razvijenim zemljama kvalitet vazduha u urbanim sredinama se u
mnogome poboljSao u poslednjih 50 godina, ¢ak i pored uvecanog saobracaja. Takode je i
problem zagadenja vazduha preko transporta vazduha, na putu da bude reSen. Medutim, sa
druge strane, u industrijski nedovoljno razvijenim zemljama, ekonomski razvoj i dalje ima
prednost u odnosu na ekologiju (McGranahan and Murray, 2003). U Latinskoj Americi,
Aziji, Africi, ali i u nekim zemljama Evrope, veci deo stanovniStva se seli iz sela u gradove,
a problem se dodatno uvecava jer se veci deo industrije premesta iz zemalja sa striktnim
propisima po pitanju ekologije u liberalnije zemlje po pitanju ekoloskih propisa (Fenger,
2009).

Sam predmet ovog istrazivanja se zasniva na analizi ekoloSkih parametara u urbanim
sredinama, sa akcentom na koncentracije prizemnog ozona i na zna¢aj njegovog smanjenja.
Prizemni ozon se u Srbiji meri na 15 automatskih mernih stanica, koje su u sastavu sistema
za monitoring kvaliteta vazduha Republike Srbije, dok samo na teritoriji grada Beograda
postoji 6 automatskih mernih stanica, na kojima se izmedu ostalog meri i sadrZaj prizemnog
ozona (slika 4). Kao lokacije za istrazivanje izabrane su slede¢e urbane sredine: Beograd,
Zrenjanin i Bor. Postoje bitni razlozi zaSto su baS ovi gradovi izabrani kao predmet
istrazivanja. Beograd kao glavni grad, najprometnija i najgusée naseljena urbana sredina u

Srbiji, Zrenjanin kao netipi¢na industrijska sredina i centar najplodnije regije u Srbiji i Bor
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kao tipi¢no industrijska sredina u kojoj posluje jedna od najstarijih i najve¢ih Topionica
bakra u Evropi.

Slika 4. Lokacije sa mernim stanicama u Srbiji na kojima se meri prizemni ozon

Napomenuto je ve¢ da su glavni izvori zagadenja u urbanim sredinama antropogenog
porekla i to su najcesce industrijska postrojenja i saobracaj. S obzirom da u nekim urbanim

sredinama, kao Sto su u ovom slucaju Beograd i Zrenjanin, ne postoji tipi¢no industrijska
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oblast u blizem okruzenju, u takvim sredinama zagadenje poti¢e od drugih izvora, pre
svega od saobrac¢aja. U manje razvijenim zemljama Evrope (u koje spada i Republika
Srbija) evidentan je proces migracije stanovniStva iz ruralnih u urbane sredine, sto kao
posledicu donosi povecanje emisije Stetnih gasova, pre svega kroz povecanje frekvencije
saobracaja, a joS jedna otezavajuc¢a okolnost je i Cinjenica da su to uglavnom dotrajala
vozila koja koriste mahom motore sa unutrasnjim sagorevanjem. Broj vozila koji koriste
Euro 4 motore je vrlo mali u Isto¢noj i Jugosto¢noj Evropi (Baldasano et al., 2003), iako
postoji zakonska regulativa za uvodenje, ona se nazalost ne primenjuje. Ipak frekvencija
saobracaja je svake godine sve veca, tako da je samo na teritoriji Beograda, prema izvestaju
Ministarstva unutrasnjih poslova Republike Srbije u 2009.godini, registrovano 568 200
vozila (MIRS, 2009). Sa druge strane, postoje urbane sredine u kojima je industrija najveci
zagadiva¢ vazduha, kakav je sluc¢aj u Boru. Naime, jedna od najvecih topionica bakra u
Evropi, sa aspekta koli¢ine Stetnih gasova koji se ispustaju i zagaduju zZivotnu sredinu, veé
vise od 100 godina radi u Boru. Razlozi za postojanje velike opasnosti od strane ove
topionice leZe u zastareloj tehnologiji sa kojom topionica radi, kao i u kvalitetu koncentrata
koji u njoj preraduju. Iz tog razloga, uspostavljanjem matematickog modela definisace se
korelaciona zavisnost izmedu ulaznih (koncentracije primarnih polutanata) i izlaznih
parametara (koncentracija Os) procesa stvaranja prizemnog ozona. Na taj nacin bice

utvrdeni faktori koji doprinose stvaranju ozona, a samim tim i glavni izvori zagadenja.

2.4 METODE ISTRAZIVANJA

2.4.1 Metode merenja koncentracije polutanata
U drzavnom sistemu za monitoring kvaliteta vazduha, koji je u nadleznosti Agencije

za zaStitu Zivotne sredine, metode koje se primenjuju za merenja koncentracija sumpor
dioksida, azot monoksida i azot dioksida, ugljen monoksida i prizemnog ozona su u skladu
sa Uredbom o uslovima za monitoring i zahtevima kvaliteta vazduha i definisane su kao
referentne metode dok metoda za merenje suspendovanih c¢estica PMjo nije definisana
ovom Uredbom (SEPA, 2011).
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Sumpor dioksid

Merenje koncentracija sumpor dioksida vrsi se gas analizatorom SO2 TELEDYNE
APl Model 100E. Metoda merenja koju ovi instrumenti koriste je referentna metoda,

ultraljubicasta fluorescencija (opisana u standardu SRPS EN 14212).
Azot monoksid i azot dioksid

Merenje koncentracija azot monoksida i azot dioksida vrSi se gas analizatorom
NO/NO2/NOx TELEDYNE API Model 200A. Metoda merenja koju ovi instrumenti

koriste je referentna, hemiluminiscentna metoda (opisana u standardu SRPS EN 14211).
Ugljen monoksid

Merenje koncentracija ugljen monoksida vrsi se gas analizatorom CO TELEDYNE
API Model 300A. Metoda merenja koju ovi instrumenti koriste je referentna, nedisperzivna

infracrvena spektroskopija (opisana u standardu SRPS EN 14626).
Ozon

Merenje koncentracija prizemnog ozona vrsi se gas analizatorom O3 TELEDYNE
API Model 400A. Metoda merenja koju ovi instrumenti koriste je referentna, ultraljubicasta
fotometrija (opisana u standardu SRPS EN 14625).

Benzen

Merenje koncentracija benzena vrsi se instrumentima Syntech Spectras GC955 serije
400/600 i 800 singl/dupli. Metoda merenja koju ovi instrumenti koriste je referentna, sa
automatskim uzorkovanjem, pumpom i gasnom hromatografijom na licu mesta (opisana u
standardu SRPS EN 14662-3).

Suspendovane ¢estice PM10

Odredivanje koncentracija PM10 vrsi se kontinualno uredajima GRIMM EDM 180
Aerosol Spectrometer. Princip rada uredaja je detektovanje svetlosti rasejane na cesticama

prisutnim u ambijentalnom vazduhu. Metoda nije referentna ali je potvrdena njena
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ekvivalentnost sa EN 12341 za PM10. Nacionalni test ekvivalencije je zapocet na jednom
mernom mestu, kao pilot projekat. Paralelna merenja tokom sedmomese¢nog perioda dala

su zadovoljavajuce rezultate.

Koncentracije svih polutanata se mere na automatskim mernim stanicama i podaci su
dostupni u realnom vremenu na sajtu Agencije za zaStitu Zivotne sredine
(www.sepa.gov.rs). U svakom trenutku mogu se videti podaci za poslednjih 24 casa, 3
dana, 7 dana i mesec dana, a na li¢ni zahtev pojedinac moze dobiti i mesecni izvestaj
kvaliteta vazduha za odredeno merno mesto. Na osnovu mesecnih izveStaja formira se
godisnji izvestaj koji je javno dostupan na sajtu Agencije. Podaci se takode Salju Evropskoj
agenciji za zastitu Zivotne sredine (EEA), s obzirom da Srbija pripada evropskom sistemu

za monitoring.

Na osnovu dobijenih podataka moze videti da li su se koncentracije polutanata u
odredenom periodu kretale u okviru propisanih vrednosti ili je bilo odstupanja i
prekoracenja dozvoljenih grani¢nih vrednosti. Ukoliko je doSlo do prekoracenja, potrebno
je reagovati i smanjiti emisiju primarnih polutanata, s obzirom da oni uticu i na formiranje
sekundarnih polutanata u ambijentalnom vazduhu. Na osnovu ranijih i trenutno zabelezenih
koncentracija polutanata moguce je pomoc¢u metoda statisticke analize izvrSiti predikciju
buduc¢ih koncentracija i iz toga razloga izvrsiti njihovo modelovanje u cilju izbegavanja

ponavljanja epizoda visokih koncentracija polutanata.

2.4.2 Metode za statisticku obradu podataka
Poslednjih godina pojavila se obimna literatura 0 metodama koje se mogu primeniti

prilikom predvidanja i pracenja promene koncentracije ozona. U literaturi se, posebno u
poslednjoj deceniji, vrlo ¢esto sre¢u podaci o statistickom modelovanju procesa stvaranja
prizemnog ozona koris¢enjem razli¢itih metoda, kao Sto su regresioni modeli, neuronske
mrezZe, faktorska i klaster analiza, koje predstavljaju standardizovane i veoma mocne

statistiCke alate u reSavanju problema ekoloskog menadZzmenta.
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2.4.2.1 ViSetruka linearna regresija (MLRA)
Da bi se predvidele buduc¢e koncentracije ozona potrebno je razviti model koji opisuje

i objaSnjava kompleksnu vezu koja postoji izmedu prizemnog ozona i velikog broja
varijabli koje doprinose njegovom stvaranju ili uniStavanju. Visestruka linearna regresija
(MLRA) je najcesce koris¢en metod za odredivanje linearnog input-output modela za dati
set podataka. Multilinearna regresija omoguc¢ava definisanje jednostavne jednacine (1) koja

se moze koristiti za bolje razumevanje procesa stvaranja ozona.

:!.": b|}+ Zb:-xi + E
i=1 (1)

U prethodnoj jednacini b; predstavlja koeficijent regresije, X; su nezavisne varijable i
£ je stohasticka greSka povezana sa regresijom. Ovaj metod je jedan od najéesée koris¢enih
metoda za predvidanje buduc¢ih koncentracija prizemnog ozona (ili bilo koje druge zavisne
varijable) u zavisnosti od koncentracije drugih polutanata i meteorolodkih parametara, koji
predstavljaju nezavisne varijable ili prediktore. Medutim, mehanizam nastajanja ili
uniStavanja prizemnog ozona je nelinearan, tako da ovi modeli ne mogu da objasne
nelinearne veze koje postoje medu varijablama (Thompson et al., 2001; Heo and Kim,
2004). Numeric¢ki modeli stoga moraju da razumeju prirodu ozona, kao i da predvide
buduce koncentracije u odnosu na trenutne, predlozene ili moguce emisije primarnih
polutanata. Nijedan dosadaSnji model nije pogodan za predvidanje procesa formiranja
ozona na svim nivoima (lokalni, regionalni, globalni) ili kroz detaljan prikaz hemijskih i

meteoroloskih procesa. Zbog toga su potrebni razliciti, ali povezani modeli.

2.4.2.2 Vestacke neuronske mreze
Stvaranje ozona u prizemnim slojevima atmosfere je kompleksan i nelinearan proces.

Iz tog razloga su Vestacke neuronske mreze vrlo prikladan metod za modelovanje ovog
procesa s obzirom da dozvoljavaju nelinearne veze medu varijablama. Vestacke neuronske
mreze (ANNS) predstavljaju vrstu alata koja moze omogucéiti istrazivanje velikih sistema na
nacine koji prethodno nisu bili moguci. Primena ovih metoda je doZivela eksplozivni rast u

poslednjoj deceniji i joS uvek se razvijaju (Abdul-Wahab and Al-Alawi, 2002).
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ANNSs arhitektura ukljucuje definisanje broja slojeva, broja neurona u svakom sloju i
Semu medupovezanosti neurona. Koliko ¢e slojeva biti kontrolise algoritam za treniranje.
Neki algoritmi zahtevaju samo jedan, dok drugi minimalno tri sloja. Generalno, neuronska
mreZa sadrzi jedan ulazni sloj (input layer), jedan ili viSe skrivenih slojeva (hidden layer), i
jedan izlazni sloj (output layer). Svaki sloj sadrzi jedan ili vise neurona. Ulazni neuron
prima informacije iz okruzenja, neuroni u skrivenom sloju primaju informacije od svih
neurona iz prethodnog sloja i spoljasnji neuroni vracaju informacije nazad u okruZenje.
Neuroni su medusobno povezani i te veze su kvantifikovane tezinskim koeficijentima.
Stanley (1990) je naveo da nacin na Kkoji su neuroni povezani ima veliki uticaj na
performanse i efektivnost mreze. Broj ¢vorova i u ANNs ulaznom sloju je jednak broju
inputa procesa, dok je broj izlaznih ¢vorova k jednak broju output procesa. Medutim, broj
skrivenih ¢vorova j je podesiva parametarska veli¢ina, odredena pitanjima kao Sto su
zeljena pribliznost i generalizacija sposobnosti mreznog modela. Svaki od neurona koji ¢ini
slojeve sadrzi dva dela. Prvi deo sumira tezine inputa u koli¢inu I: drugi deo je filter koji se
obi¢no naziva aktivaciona funkcija F(I). NajceS¢e koris¢ena aktivaciona funkcija je

logisti¢ka funkcija, jedna od sigmoidnih funkcija (Mihajlovi¢ et al., 2010).

Upotreba vestackih neuronskih mreza se ve¢ pokazala kao korisna prilikom
predikcije kretanja koncentracija sumpor dioksida i benzopirena (Abdul-Wahab and Al-
Alawi, 2002). Kao 5to je ve¢ receno, proces stvaranja ozona u donjim slojevima atmosfere
je nelinearan, stoga su vestacke neuronske mreze veoma prigodan metod za modelovanje
ovog procesa s obzirom da dozvoljavaju nelinearne veze medu varijablama. Primenom
vestackih neuronskih mreZza moguce je objasniti sve nelienarnosti koje postoje izmedu
ozona i drugih varijabli, a koje tredicionalne statisticke tehnike (npr. regresioni modeli)
mogu da previde (Comrie, 1997).

2.4.2.3 ViSekriterijumsko rangiranje
PROMETHEE metoda je jedna od najmladih visekriterijumskih metoda, razvijena od

strane Bransa (1982), a zatim i dopunjena 1985. (Vincke and Brans, 1985). PROMETHEE
je takozvani ,,outranking” metod koji omoguc¢ava rangiranje alternativa na osnovu zadatih

kriterijuma, koji su cesto suprotstavljeni. PROMETHEE je sa druge strane veoma
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jednostavna metoda za koriséenje u poredenju sa drugim visekriterijumskim metodama
(Brans et al., 1986). Stoga se i primena ove metode povecava iz godine u godinu, kako od
strane naucnika, tako i onih koji je ovu metodu Kkoriste za reSavanje realnih problema u

praksi.

Osnovni principi PROMETHEE metode zasnivaju se na poredenju alternativa prema
unapred zadatim kriterijumima. Alternative se ocenjuju na osnovu razli¢itih Kriterijuma,
koji moraju biti maksimizirani ili minimizirani. Primena PROMETHEE metode zahteva
odredivanje tezinskih koeficijenata za svaki od kriterijuma. Pretpostavka je da je donosilac
odluke sposoban da sam odredi teZinske koeficijente, pogotovo kada broj kriterijuma nije
toliko veliki (Macharis et al., 2004). Drugi vaZan korak je odredivanje funcije preferencije.
Funkcija preferencije predstvalja razliku izmedu ocena dve alternative prevedene u stepen
preferencije koji uzima vrednost od nula do jedan. Sa ciljem da donosiocu odluke olakSaju
izbor odredene funkcije preferencije, Vincke i Brans (1985) su predlozili 6 osnovnih
tipova: (1) obican Kriterijum, (2) kriterijum u obliku slova U, (3) kriterijum u obliku slova
V, (4) nivo kriterijum, (5) kriterijum indiferencije u obliku slova V, (6) Gausov kriterijum.
Ovih Sest tipova funkcije je prili¢no lako definisati (Behzadian et al., 2010). U nastavku je
je prikazana procedura za sprovodenje PROMETHEE metode po etapama (Behzadian et
al., 2010).

Korak 1: Utvrdivanje devijacije na osnovu komparacije parova alternativa
dj(a,b) = gj(a) - gj(b)
gde dj predstavlja razliku izmedu vrednosti alternativa a i b za svaki od Kriterijuma
Korak 2: Primena funkcije preferencije
Pj(a,b) = Fj[ di(a,b) ]

gde P; predstavlja preferenciju alternative a u odnosu na alternativu b za svaki

kriterijum, u funkciji d;j(a,b) na osnovu izabranih oblika funkcija preferencije.

23



Modelovanje procesa stvaranja prizemnog ozona i njegove distribucije u urbanim sredinama

Korak 3: Izracunavanje ukupnog indeksa preferencije
Va,bed n(a,b) = Ejf:in (@, B)w;

gde je m(a,b) od a u odnosu na b (od nula do jedan) definisano kao suma tezinskih

koeficijenata p(a,b) za svaki od kriterijuma, a w; je tezinski koeficijent j-tog kriterijuma.

Korak 4: Izracunavanje ,,outranking® tokova
+ _ 1 : - -1
¢ (a) - E E:rEATE(ﬂJ .'X,'jl o (a) - E ExEATE(xJ ﬂjl

gde ¢" i ¢ predstavljaju pozitivan i negativan ,,outranking“ tok, za svaki alternativu
respektivno.

Korak 5: Izracunavanje ,,outranking* tokova / PROMETHEE Il kompletno rangiranje
¢(@) = 0"(@) - ¢'(a)
gde ¢(a) predstavlja net flow za svaku alternativu

Za potrebe ovog istrazivanja bice koris¢en softverski paket Decision Lab (2000), koji
poboljSava proces donoSenja odluke i ¢ini da donete odluke budu racionalnije, pouzdanije i
kvalitetnije (Geldermann and Zhang, 2001)

Faktorska i klaster analiza

Multivarijantne tehnike su dokazano efikasne tehnike za izucavanje problema
ekoloSkog menadZzmenta. Faktorska analiza (PCA) se uspeSno primenjuje za odredivanje
glavne veze medu varijablama (Poissant et al., 1996; Felipe-Sotelo et al., 2006), ali takode i
kao dodatak viSestrukoj linearnoj regresiji za ublazavanje problema multikolinearnosti i
filtriranja podataka, tako da ostanu samo one nezavisne varijable koje imaju najveéi uticaj

na prizemni ozon ( Pissimanis et al., 2000; Lengyel et al., 2004).

Klaster analiza se dalje koristi kao dodatak PCA analizi, da bi se identifikovale

relativno homogene grupe varijabli. Klaster analiza je metoda koja deli podatke u klase ili
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klastere. Varijable koje pripadaju istom klasteru su slicne prema unapred utvrdenom
kriterijumu, a razlikuju se od onih u drugim klasterima (Manly, 2004). U poslednjih
nekoliko godina je ova metoda pocela da se koristi za potrebe ekoloSkog menadZzmenta, za

grupisanje urbanih lokacija sa sli¢cnim aero zagadenjem.

Ne postoji najbolja metoda po svim kriterijumima, a koja ¢e metoda biti primenjena,
zavisi od ciljeva koji su postavljeni. Sve ove metode bi¢e prikazane i primenjene u

disertaciji.

2.5  KRITICKI OSVRT I UPOREDNA ANALIZA DOSADASNJIH ISTRAZIVANJA

Polazna literatura koja je podstakla istrazivanje je ona koja se odnosi na mehanizme
stvaranja prizemnog ozona i primenu multivarijantnin metoda za modelovanje
koncentracije ozona u urbanim sredinama. Mnogo radova je objavljeno na problematici
prizemnog ozona (Vingarzan and Taylor, 2003; Geng et al., 2008; Duan et al., 2008; Pires
et al., 2008), faktora koji doprinose njegovom stvaranju (Elakmel et al., 2001;Abdul-
Wahab&Al-Alawi, 2002; Duenas et al., 2002; Camalier et al., 2007; Gvozdi¢ et al., 2011) i
negativnim posledicama koje povecane koncentracije imaju kako na ljude, tako i na biljni i
Zivotinjski svet (Fuhrer et al.,1997; Karlsson et al., 2007; Alebi¢-Jureti¢ et al., 2007; Rai et
al., 2010; Almeida et al., 2011).

Izu¢avanjem fenomena prizemnog ozona istrazivaci su poceli da se bave u drugoj
polovini 20.veka. Pracenjem ozona tokom druge polovine XIX i prve polovine XX veka
primeceno je da on najvece koncentracije pokazuje u prole¢nim i jesenjim mesecima (Perl,
1965; Linvill et al., 1980; Bojkov, 1986; Feister and Warmbt, 1987; Lisac and Grubisic,
1991;). Pretpostavlja se da je tada godisnji ciklus kretanja koncentracije prizemnog ozona
zavisio od godisnjeg ciklusa stratosferskog ozona i procesa razmene ozona izmedu
stratosfere i troposfere (Junge, 1958; Logan, 1985). Povecanje koncentracija primarnih
polutanata, pogotovo od 1950tih godina, doprinele su tome da godiSnje promene
koncentracije prizemnog ozona u industrijskim sredinama zavise od dugih letnjih perioda
(od aprila do avgusta), pretezno zbog fotohemijskih reakcija u atmosferi (Logan, 1985;
Feister and Warmbt, 1987).
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U novijoj literaturi, istrazivaci su ispitivali ne samo uticaj primarnih polutanata, ve¢ i
meteoroloskih faktora na stvaranje i Sirenje ozona. Duenas (2002) je sa saradnicima
ispitivao dnevne i sezonske varijacije ozona i zakljucili su da se najviSe koncentracije
prizemnog ozona javljaju tokom dana i letnjih meseci, dok su najnize tokom no¢i i u
zimskom periodu, zbog smanjene temperature i sun¢evog zracenja. Lal je sa saradnicima
(2000), takode, ispitivao sezonske varijacije prizemnog ozona u urbanim delovima Indije i
zabeleZio da su tokom zime i jeseni bile najvise koncentracije prizmenog ozona, $to se

razlikuje od svih ostalih istraZivanja.

Da bi predvideli kretanje koncentracije ozona u buduénosti i otkrili glavne izvore
zagadenja, istrazivaci su se posluZili razli¢itim metodama. Multivarijantne tehnike, kao Sto
su Principal Component Analysis (PCA), Multipe Linear Regression (MLR), Principal
Component Regresion (PCR), Partial Least Squares (PLS) i Vestacke neuronske mreze
(ANNSs) predstavljaju veoma mocéne alate za reSavanje problema ekoloSkog menadzmenta
(Otto, M., 1999; Langyel, et al., 2004; Zivkovié, et al., 2009a, 2009b; Mihajlovic, et al,
2010; Djordjevic, et al., 2010). lako joS uvek nedovoljno razvijene i iskoris¢ene, vestacke
neuronske mreze su nasle veoma Siroku primenu u modelovanju procesa stvaranja ozona i
vrlo ¢esto u poredenju sa regresionim modelima pokazuje bolje rezultate. Gardner (1996) je
koristio ANNSs da bi utvrdio kako meteoroloSki parametri uticu na koncentracije ozona na
dnevnom nivou. Ono Sto je zanimljivo to je da Gardner nije ukljuéio nijedan polutant u
model i pokazao da se tokom godine 48% varijacije ozona moze pripisati meteoroloskim
parametrima. Sli¢an rezultat su dobili Abdul-Wahab i Al-Alawi (2002), oni su utvrdili da
meteoroloski parametri imaju 33.15-40.64% uticaj na varijaciju ozona, a ostalo zavisi od
hemisjkih polutanata. Elkamel (2001) je sa saradnicima koristio neuronske mreze i u model
ukljucio i polutante i poredeci sa linearnim i nelinearnim regresionim modelima potvrdio

vecu efikasnost neuronskih mreza.

S obzirom da saobracaj predstavlja najveci izvor zagadenja veliki broj istrazivaca je
ispitivao vezu izmedu intenziteta saobracaja i zagadenja vazduha, posebno azotnim
oksidima i sitnim cesticama (AQEG, 2004; Carslaw and Beevers, 2004; AQEG, 2005;

Carslaw, 2005), medutim samo par njih bavilo se vezom izmedu povecanog saobracaja i
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koncentracije prizemnog ozona (Bronnimann et al., 1996; Pont and Fontan, 2000; Berastegi
et al., 2001). Objasnjenje za to moze biti to Sto se ozon ne emituje direktno u vazduh, ve¢
nastaje reakcijom primarnih polutanata (pre svega gore pomenutih azotnih oksida). Ipak
nekolicinu njih interesovali su efekti izduvnih gasova automobila na kretanje koncentracije
prizemnog ozona. Koriste¢i linearnu regresiju i analizu vremenskih serija, Berastegi je sa
saradnicima (2001) dobio rezultate koji pokazuju da je 81% od 99.6% ukupne varijanse
dugoro¢nih promena koncentracije 0zona, povezano sa intenzitetom saobracaja. Sa druge
strane, Fontan (2000) je proucavao promenu koncentracije ozona tokom radnih dana i
vikenda u pet francuskih gradova i otkrio da smanjenje intenziteta saobracaja ¢ak i za 40%

nece imati veliki uticaj na koncentracije ozona.

Imajuéi u vidu dokazano Stetno dejstvo prizemnog ozona i posledice koje povecane
koncentracije donose, veliki broj istrazivanja posvecen je upravo ovom problemu. Ozon je
veoma jak oksidans i reaguje sa razli¢itim celijama i bioloSkima materijalima. Najvece
posledice 0zon ima po respiratorne organe i kao rezultat toga primecen je porast mortaliteta
u oblastima sa poveéanim koncentracijama ozona (Bates, 2005; Filleul et al., 2006;
Zanobetti and Shwartz, 2008). Kolike ¢e posledice tacno biti zavisi od koncentracije ozona,
vremena i stepena izloZenosti. Ranija istrazivanja su dokazala vezu izmedu kratkotrajnih
promena u koncentraciji ozona i pojave razli¢itih zdravstvenih problema, pre svega pluénih
bolesti, pa i smrtnosti kao krajnjeg ishoda (Anderson et al., 1997; Bell et al., 2004; Gryparis
et al., 2004). Epidemioloska istrazivanja sprovedena u urbanim sredinama, takode, ukazuju
da prisustvo ozona u vec¢im koli¢inama povecéava rizik od dobijanja astme i prerane smrti
(Levy et al.., 2005).

2.6 HIPOTEZE I OCEKIVANI NAUCNI DOPRINOS
Na osnovu navedenog programa i ciljeva istrazivanja problematike modelovanja

procesa stvaranja i distribucije prizemnog ozona u urbanim sredinama, mogu se definisati

sledecée hipoteze, koje predstavljaju osnovni okvir za istrazivanje u ovom radu.
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Ho — Statisticki skup merenih koncentracija primarnih polutanata, ozona i
meteoroloskih parametara u realnom vremenu je statisticki pouzdan da bi se sa dobijenih

rezultatima moglo vrSiti stzatisticko modelovanje.

Merenjem koncentracija primarnih polutanata, ozona i meteoroloskih parametara u
realnom vremenu po standardizovanim metodama po 1SO standardima, dobijeni statisticki
skup sa zadovoljavaju¢om statistickom pouzdano$séu omogucuje definisanje zavisnosti
osetljivosti procesa stvaranja prizemnog ozona od koncentracije ostalih polutanata c¢ijom
fotohemijskom reakcijom u ambijentalnom vazduhu i nastaje. Ove cinjenice Stvaraju

mogucnosti da se definiSe sledeca hipoteza:

H; — Metodama MLRA mogu se definisati zavisnosti stvorene koncentracije
prizemnog ozona od koncentracije osnovnih grupa polutanata NOx; VOCs; CO i SO; i
odrediti rang osetljivosti pojedinih grupa primarnih polutanata na proces stvaranja

prizemnog ozona.

Brzina fotohemijske reakcije stvaranja ozona reakcijama primarnih polutanata u
ambijentalnom vazduhu zavisi izmedu ostalog od intenziteta UV zracenja, ambijentalne
temperature i vlaznosti vazduha. Utvrdeni Kkataliticki uticaj navedenih prediktora

omogucuje definisanje sledece hipoteze:

H. - Definisanje zavisnosti koncentracije prizemnog ozona od nivoa UV zracenja i
ambijentalne temperature moze se odrediti rang uticaja ovih prediktora na brzinu

stvaranja ozona u ambijentalnom vazduhu

Metodama viSekriterijumske linearne regresione analize (MLRA) kao i nelinearnim
metodama kao Sto su vesStacke neuronske mreze (ANNSs) moguce je definisati zavisnost
koncentracije prizemnog ozona od koncentracije sadrZzanih polutanata u ambijentalnom
vazduhu i na taj nacin odrediti nivo znacajnosti pojedinih polutanata na koncentraciju
prizemnog ozona, Sto moze inicirati potencijalne izvore odgovorne za stvaranje prizemnog

ozona. Ove ¢injenice dozvoljavaju da se definiSe sledeca hipoteza:
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Hs — Metodama MLRA i ANNs mogu se definisati zavisnosti koncentracije
prizmenog ozona od koncentracije ostalih primarnih polutanata u ambijentalnom vazduhu i

odrediti nivo zracajnosti pojedinih polutanata na njegovo stvaranje.

Meteoroloski parametri kao S$to su brzina vetra, smer vetra, temperatura i vlaznost
ambijentalnog vazduha uticu na koncentracije polutanata u ambijentalnom vazduhu i
njihovu distribuciju u urbanoj sredini, sto pojedine delove urbane sredine ¢ini boljim ili
losijim za zivot ljudi. Prethodna saznanja kao i navedene ¢injenice omogucuju definisanje

sledece hipoteze:

Hs — Metodama MLRA i ANNs mogu se definisati prognozirane koncentracije
pojedinih polutanata i prizemnog ozona, a na osnovu stepena njihovog uticaja na zdravlje
ljudi rangirati lokacije u urbanoj sredini po nivou kumulativnhog uticaja sadrzanih
polutanata na zdravlje ljudi sa definisanim nivoom znacajnosti uticaja sadrzaja prizemnog

ozona.

Stvaranje sekundarnog polutanta — prizemnog ozona posledica je emisije primarnih
polutanata i veli¢ine UV zracenja i temperature ambijentalnog vazduha kao najznacajnijih
regulatora brzine procesa njegovog stvaranja. Vrlo ¢esto, dnevni efekti i vikend efekti rada
industrijskih postrojenja uslovljavaju povecane koncentracije primarnih polutanata, pa na
isti nadin treba ocekivati I koncentracije sekundarnog polutanta — prizemnog ozona Sto
moze biti dobra informacija za identifikaciju osnovnih uzro¢nika stvaranja prizemnog
ozona i predikciju visokih koncentracija za upravljanje rizikom njihovih pojava. Ove

¢injenice omogucuju da se izvede sledeca hipoteza:

Hs- Pracenjem koncentracije primarnih polutanata i koncentracije prizemnog ozona
zajedno sa osnovnim klimatskim parametrima moze se ocekivati zakonita promena tokom
dana, a posebno tokom vikenda Sto daje mogucnost identifikacije glavnih emisija primanih

polutanata i bolje upravljanje rizikom pojave ultravisokih koncentracija prizemnog ozona.

Na osnovu prethodno definisanih hipoteza i u okviru navedenih istrazivanja, ocekuje

se slede¢i naucni i prakti¢ni doprinos:
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<> Definisanje adekvatnog matematickog modela procesa stvaranja
prizemnog ozona, na osnovu izmerenih vrednosti koncentracije primarnih
polutanata i meteoroloSkih parametara (sunc¢evo zracenje, vlaznost vazduha, brzina i
smer vetra, ambijentalna temperatura, barometarski pritisak) i ozona u realnom
vremenu i realnim uslovima u ambijentalnom vazduhu, ¢ime se daju novi doprinosi

mehanizmu stvaranja prizemnog ozona.

X Modelovanjem zavisnosti koncentracije prizmenog ozona od
koncentracije primarnih polutanata i meteoroloskih parametara ucini¢e se pokusaj
pouzdane predikcije njegove koncentracije u urbanim sredinama, sa ciljem da se
smanji rizik po zdravlje ljudi koji u tim sredinama Zive. Predikcija perioda
ultravisokih koncentracija ima poseban teorijski i prakti¢ni znacaj zbog stvaranja

mogucnosti upravljanja rizikom u ovakvim situacijama.

<> Odredivanjem ranga senzitivnosti stvaranja ozona u odnosu na
koncentracije primarnih polutanata u pojedinim urbanim sredinama, otvaraju se
mogucnosti identifikovanja potencijalnih emitera primarnih polutanata koji iniciraju

stvaranje ozona.

<> Takode, viSekriterijumskim rangiranjem pojedinih urbanih zona na
osnovu imisije merenih polutanata, definisac¢e se udeo ozona u ukupnom zagadenju
vazduha u zavisnosti od godisnjih doba i perioda dana, ¢emu Se u savremenoj

literatuti pridaje veliki znacaj.

X I na kraju, najveci prakti¢ni doprinos desertacije bice ukazivanje
nadleznim organima na alarmantnost situacije i sve veée zagadenje vazduha u
urbanim sredinama i potrebu za smanjenjem i regulisanjem emisije Stetnih gasova, u

cilju dobijanja Sto kvalitetnijeg vazduha.
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3 TRECE POGLAVLJE

3.1  ANALIZA UTICAJA METEOROLOSKIH PARAMETARA NA PROCES
STVARANJA | DISTRIBUCIJE PRIZEMNOG OZONA

Trenutne usvojene direktive Evropske Unije imaju za cilj da smanje koncentracije
prizemnog ozona kroz redukciju emisije azotnih oksida i isparljivih organskih jedinjenja.
Implementacija takvih propisa, kroz nacionalne programe, ¢e najvec¢i uticaj imati na
zagadivace, kako u operativnom, tako i u finansijskom smislu, zato je vrlo bitno
kvantifikovati efekte tih direktiva. Sa druge strane, vrlo bithnu ulogu u kretanju
koncentracije ozona, osim polutanata, imaju i meteoroloski faktori. Sustinske promene u
meteoroloskim uslovima (na svim nivoima) mogu imati tako veliki uticaj na koncentracije
ozona da mogu potpuno poremetiti pracenje dugoroénih trendova kretanja ozona, koji bi
inace lako mogli biti praceni na osnovu promena koncentracije prediktora (kao $to su VOC
i NOy).

Meteorologija igra bitnu ulogu u formiranju, Sirenju, transportu, pa ¢ak i uniStavanju
prizemnog ozona. Tako da varijacije meteoroloskih parametara, kao Sto su temperatura
vazduha, smer i brzina vetra, vlaznost vazduha, barometarski pritisak, na lokalnom nivou,
mogu uticati na varijacije u koncentracijama prizemnog ozona i njegovih prediktora, tokom
vremena (Duenas et al., 2002; Elminir, 2005; Satsangi et al., 2004). Analiza uticaja
meteoroloskih parametara na koncentraciju ozona i njegovih izazivata na odredenoj
lokaciji, moZe doprineti boljem razumevanju problema zagadenosti vazduha ozonom, na

lokalnom i regionalnom nivou.

Promene u koncentraciji prizemnog ozona su ¢vrsto povezane sa meteoroloskim
uslovima. Povoljni meteoroloski uslovi, kao $to su visoke temperature, vedro nebo i slab
vetar, pogoduju procesu stvaranja ozona (Vecchi and Valli, 1999). U Evropi najvise
koncentracije ozona beleze se upravo tokom leta, za vreme stabilnih uslova. Tokom tih
epizoda, koncentracije ozona idu i preko dozvoljenih vrednosti (EPA, 2009), kre¢u se od
200-300 pg/m® i znaju da traju i do nekoliko dana. S obzirom na evidentan uticaj
meteoroloskih faktora na kretanje koncentracije prizemnog ozona, veliki broj istrazivaca

izucavao je koliki je tacno stepen uticaja.
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Istrazivanje vezano za uticaj meteoroloSkih parametara na kretanje koncentracije
prizemnog ozona sprovedeno je u Banatskoj regiji. Banat je, inace, regija u Jugoisto¢noj
Evropi, Ciju teritoriju dele tri zemlje: isto¢ni deo pripada Rumuniji, zapadni deo Srbiji (veci
deo pripada AP Vojvodina, dok vrlo mali deo pripada Centralnoj Srbiji) i manji severni deo
pripada Madarskoj. Takode je deo Panonske nizije, ograni¢en Dunavom na jugu, Tisom na
zapadu, reka Moris na severu i Juznim Karpatima na istoku, slika 5. Srpski deo Banata
pokriva povrdinu od 8,997 km? i nalazi se u severoistoénom delu zemlje. Zrenjanin je
centar ove regije, sa povrsinom od 1,326 km? i 80,000 stanovnika. Od cele povrine koju
spada u nadleznost grada, 82.5% pokriveno je poljoprivrednim zemljistem. Ovaj deo
karakteriSe vlazna kontinentalna klima: sa prose¢nom godisnjom temperaturom od 11.2 °C
i godis$njim padavinama od 622 mm po kvadratnom metru. Vetar pretezno duva iz pravca
istoka, jugoistoka i severoistoka. ProseCan broj suncanih sati godi$nje, u ovoj oblasti, je
2,000 do 2,200. Banat je jedna od najplodnijih regija u Evropi. Glavni poljoprivredni
proizvodi ove regije su sve vrste pSenice i kukuruza. Takode, ova regija je vrlo pogodna za
uzgajanje Secerne repe i duvana, a u juznom delu regije uzgaja se vinova loza. Sve ove
poljoprivredne kulture su jako osetljive na poviSene koncentracije ozona, a imajuci u vidu
da uz to 80,000 ljudi zivi u ovom kraju, to predstavlja dovoljan razlog i motiv za ispitivanje

stepena zagadenja vazduha ozonom u ovoj oblasti.
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Slika 5. Lokacija posmatranog podrucja (regija Banata)

3.1 SEZONSKE | DNEVNE VARIJACIJE PRIZEMNOG OZONA

Izu¢avanjem dnevnih varijacija u koncentraciji ozona, moze se ste¢i uvid 0 svim

fizickim i hemijskim procesima koji se odigravaju u atmosferi tokom dana. Tokom dana se

beleZze vece koncentracije prizemnog ozona, koje su povezane sa sun¢evom svetlo$éu i

zraenjem. U ovim dnevnim ciklusima, povecane koncentracije ozona tokom dnevnog

svetla mogu se pripisati kombinovanom efektu procesa fotohemijske proizvodnje ozona u

medusloju 1 transportu ozona iz visih slojeva atmosfere (EPA, 1999), pogotovo u podne

zbog aktivnosti praznjenja u prizemnim slojevima. Oba ova mehanizma se aktiviraju zbog

sunceve radijacije. NiZze koncentracije ozona tokom no¢nih sati prepisuju se uniStavanju

ozona preko poznate reakcije izmedu Oz i NO, (Duenas et al., 2002).

Za analizu uticaja meteoroloskih parametara na koncentraciju ozona, korisc¢eni su

podaci prikupljeni sa automatske merne stanice u Zrenjaninu. Podaci su prikupljeni tokom

2009.godine, u vremenskim periodima kada su svi polutanti i meteoroloski parametri
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mereni simultano. Tokom tog perioda, merenja su se obavljala od 0.00 do 24.00 sata, sa
proracunom srednjih jednocasovnih vrednosti. Na taj nacin, formirana je reprezentativna
baza podataka za statisti¢cku analizu.

Prose¢na temperatura tokom izucavanog perioda kretala se od 12.5°C do 35.1°C.
Brzina vetra kretala se od veoma mirnog, od svega 0.18 m/s, do maksimalne vrednosti od
13 m/s, srednja vrednost za dati period iznosila je 1.68 m/s. Atmosferski pritisak kretao se
od 270 hPa do 1020 hPa, sa prose¢nom vrednoséu od 993 hPa. Jacina sunevog zracenja
varirala je tokom godine, kreéuéi se od 4 W/m? do 848 W/m?. Relativna vlaznost vazduha
kretala se od 17% do 92%, a prosec¢na vrednost bila je 65%. Promene varijansi bile su u
zadovoljavaju¢im granicama sa ceo statisti¢ki set podataka, kao i vrednosti standardne

devijacije. To pokazuje da su sve varijable ponaSale prema normalnoj (Gausovoj) raspodeli.
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Slika 6. Dnevne varijacije ozona tokom letnjeg (1) i zimskog (2) dela godine

Dnevne varijacije ozona u posmatranoj oblasti pokazuju ponaSanje karakteristi¢no za

zagadene urbane oblasti, a karakteriSu ih visoke koncentracije ozona tokom dana i niske
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koncentracije tokom no¢i i ranog jutra. Najnize koncentracije se javljaju tokom ranih
jutarnjih ¢asova (5:00-7:00). Dnevne varijacije ozona se odvijaju prema slede¢em obrascu:
od 7:00 casova ujutru koncentracija ozona krece da raste i svoj maksimum dostiZze od 12:00
do 16:00 ¢asova, zatim do 20:00 krec¢e da opada, da bi potom imao konstantnu vrednost sve
do sledeceg jutra. Slicne dnevne varijacije ozona zabelezene su i u drugim urbanim
delovima sveta (Danalatos and Glavas, 1996; Zhang and Oanh, 2002; Mazzeo et al., 2005;
Tu et al., 2007). Ovaj trend je isti tokom cele godine, Sto se moZe videti na slici 6.
Medutim, amplitude varijacija su malo drugacije. Veca je amplituda izmedu dnevnih i
no¢nih koncentracija u letnjem periodu godine, u odnosu na zimski. Na slici 6 su
predstavljeni rezultati za dve grupe podataka: letnji period (od maja do septembra) i zimski

period (od oktobra do marta).
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Slika 7. Sezonska varijacija 0zona u posmatranoj oblasti

| sezonska varijacija ozona u posmatranoj oblasti pokazuje karakteristiéno ponasanje

(Duenas et al., 2002). BeleZe se nize koncentracije tokom zimskog perioda i viSe tokom
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jula, pa sve do oktobra, Sto se dovodi u vezu sa poveéanim temperaturama i suncevim
zacenjem U tom periodu (slika 7). Sredinom jula koncentracija ozona kreée da raste, da bi u
septembru dostigla svoju najvisu vrednost (iznad 150 pg/m®). Tokom jula se beleze

koncentracije iznad 120 pug/m?, a tokom februara i decembra najnize (ispod 20 pg/m®).

3.2 UTICAJ ATMOSFERSKE TEMPERATURE I UV ZRACENJA NA PROMENU
KONCENTRACIJE PRIZEMNOG OZONA

ViSe autora je izucavalo vezu izmedu temperature i ozona (Serrano et al., 1985;
Bloomfield et al., 1996). Objasnjenje za ovu vezu se moze potraziti u teorijskim osnovama.
Temperatura podrzava nastajanje i Sirenje radikala u njihovom lancu, a ima suprotnu ulogu

u unistavanju ovog lanca (Ruiz-Suarez et al., 1995).

Veza izmedu 0zona i temperature ispitana je na podacim prikupljenim na automatskoj
mernoj stanici Zrenjanin. Podaci su prikupljeni tokom 2009.godine, u vremenskim
periodima kada su koncentracija ozona i atmosferska temperatura mereni simultano.
Tokom tog perioda, merenja su se obavljala od 0.00 do 24.00 sata, sa prorac¢unom srednjih
jednocasovnih vrednosti. Na taj nacin, formirana je reprezentativna baza podataka. Nad
datim setom podataka izvrSena je statisticka analiza da bi se ispitalo da li postoji razlika u
povezanosti ozona i temperature u odnosu na zimski (decembar-mart) i letnji (maj-
septembar) period godine. Slika 8 pokazuje da postoji bliza veza izmedu ozona |
temperature u toku zimskog perioda, nego u toku letnjeg (Slika 9). NajviSe prosecne
koncentracije ozona sa vredno$¢u od 135 pg/m® javljaju se pri temperaturama nizim od
30°S (Slika 9).
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Slika 8. Prose¢ne jednocasovne vrednosti koncentracije ozona i temperature tokom

zimskog dela godine (oktobar-mart)
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Slika 9. Prose¢ne jednocasovne vrednosti koncentracije ozona i temperature tokom

letnjeg dela godine (maj-septembar)
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Statisticka analiza potvrdila je da postoji jaka pozitivna veza izmedu koncentracije
ozona i suncevog zraCenja (r = 0.687; p < 0.01), kao i izmedu koncentracije ozona i
temperature (r = 0.473; p < 0.01). Na slici 10 i 11 prikazana je zavisnost koncentracije
ozona od temperature i radijacije, koji su jedni od najznacajnijih faktora promene
koncentracije ozona u vazduhu. Dobijene vrednosti koeficijenta determinacije (R?)
zavisnosti ozona od temperature i sunc¢evog zracenja 0.224 i 0.472, respektivno, ukazuju na
veliki kataliti¢ki uticaj ovih faktora na brzinu reakcije stvaranja prizemnog ozona. Dobijeni
rezultati su na istom nivou korelacije, kao oni dobijeni od strane Gonzales et al. (2010) i
Martin et al. (2009).
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Slika 10. Zavisnost koncentracije ozona od temperature
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Slika 11. Zavisnost koncentracije ozna od UV zracenja

3.3 UTICAJ SMERA | BRZINE VETRA NA PROMENU KONCENTRACIJE
PRIZEMNOG OZONA

Poznato je da postoji jasna veza izmedu kvaliteta vazduha i brzine i smera vetra
(Duenas et al., 2002). Oni predstavljaju vazne faktore prilikom disperzije i transporta
ozona. Analiza uticaja brzine i smera vetra na ozon bice izvrSena na osnovu podataka
preuzetih da automatske merne stanice Zrenjanin, za 2009.godinu. Da bi ispitali uticaj vetra
na ozon u konkretnom podrucju, pre same analize, potrebno je najpre izneti glavne
karakteristike vetrova koji duvaju u posmatranoj oblasti. Najizrazitiji vetar u posmatranoj
oblasti je koSava. Brzina koSave je veoma promenljiva. Duva brzinom od 5-11 m/s, ali
ponekad njeni naleti dostizu brzinu i od ¢ak 28 m/s. KoSava duva iz jugoisto¢nog i isto¢nog
pravca i donosi relativno tople vazduSne mase. Drugi znacajan vetar ovog podrucja je
blagotvoreni vetar iz severozapadnog pravca. On donosi KiSu i sneg i snabdeva celu
Vojvodinu dovoljnim koli¢inama vode. Treci znacajan vetar je severac, to je prilicno jak i

hladan vetar.
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Na osnovu raspolozivog seta podataka na slici 12 su prikazane frekvencije smera
vetra za 2009.godinu. Podaci su preuzeti sa automatske merne stanice Zrenjanin, u periodu

kada su koncentracija ozona, brzina i smer vetra mereni simultano. Set podataka podeljen je
na 8 glavnih pravaca vetra.

NW .NE

SW- 'SE

Slika 12. Frekvencije smerova vetra

Sa slike 12 se moze videti da je u datom periodu najizrazitiji bio juzni (26%) i
jugoisto¢ni vetar (23%), zatim jugozapadni (15%) i zapadni (12%).

Dalje je ispitano sa kojim pravcem vetra su povezane najvise koncentracije ozona i
ostalih polutanata. Najpre je ukupni set podataka podeljen na dve grupe: letnji (maj-
oktobar) i zimski (decembar-mart) period. Analiza je izvrSena za svaku grupu posebno, sa
ciljem da se utvrdi da li postoji razlika u odnosu na period godine.
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Slika 13. Prose¢ne koncentracije Oz, NO, NO,;, CO i PMyo tokom preovladujuceg

smera vetra (letnji period)

Sa slike 13 se moZe zakljuciti da maksimalne koncentracije ozona tokom letnjeg
perioda godine odgovaraju severoisto¢nom, istoénom, Severnom i severozapadnom vetru.
Najmanje koncentracije su u vezi sa jugozapadnim vetrom. Sa druge strane, tokom
hladnijeg dela godine, maksimalne koncentracije 0zona povezane su sa severnim vetrom, a
minimalne sa isto¢nim i zapadnim (slika 14). Takode, moZe se videti da ne postoji znacajna
razlika koncentracijama NO, NO,, CO i PMyo u odnosu na letnji i zimski period i da su
mahom njihove maksimalne koncentracije povezane za juznim vetrom, S$to i ne cudi, S
obzirom da je juzni vetar bio dominantan u posmatranom periodu (duvao je cak 26%

godine).
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Slika 14. Prose¢ne koncentracije Oz, NO, NO,;, CO i PMjo tokom preovladujuceg

smera vetra (zimski period)

Kada se radi o primarnim polutantima, povecanje brzine vetra dovesce do veceg
pomeranja vazdusSnih masa i do Sirenja zagadenja, dok je u slucaju sekundarnih polutanata
ovaj proces malo kompleksniji. U sluc¢aju ozona, veca brzina vetra smanjuje stabilnost
prizemnog vazdusnog sloja, ubrzava ulazak koncentracije ozona iz viSih u niZe slojeve
atmosfere i na taj na¢in se uvecava koncentracija ozona. Ipak, ako je brzina vetra previse
visoka velika disperzija ozona moze da ponisti ulazak iz gornjih slojeva. Da bi pokazali
vezu izmedu brzine vetra i 0zona, najpre je izvrSena kategorizacija vetrova, prema njihovoj
jacini: povetarac (manje od 0.2 m/s), blagi vetar (od 0.2 do 2 m/s ), umereni vetar (od 2 do

4 m/s) i jak vetar (brzina vec¢a od 4 m/s).
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Slika 15. Veza izmedu brzine vetra i 0zona u posmatranom podrucju

Slika 15 pokazuje da je u slu¢aju blagog i umerenog vetra prose¢na koncentracija
ozona najvisa (prosecna koncentracija 65-70 pg/m®). Isti je slucaj sa povetarcem, ali s
obzirom da je u razmatranom periodu zabeleZzen samo jedan slu¢aj kada je brzina vetra

manja od 0.2 m/s (0.18 m/s), smatra se da ovaj podatak nije reprezentativan za celu grupu.

U prethodnim slucajevima ispitana je veza izmedu smera vetra i ozona i sa druge
strane, brzine vetra i 0zona. Da bi se stekla Sira slika 0 medusobnom uticaju ova dva faktora
na ozon, koris¢ena je GLM procedura u okviru softverskog paketa SPSS 18.0. Podaci su
ponovo podeljeni na zimski i letnji period i nad njima je izvrSena analiza (slika 16 i 17).
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Slika 16. Veza koncentracije ozona sa brzinom i smerom vetra tokom letnjeg perioda

godine

Slika 16 pokazuje da su maksimalne koncentracije 0zona, iznad 100 pg/m?®, tokom
letnjeg perioda, povezane sa umerenim vetrom iz pravca E, N, NE, S i SW, i sa blagim
vetrom iz pravca NE, dok je jak vetar u tom periodu duvao samo iz pravca zapada,
jugozapada i severozapada, pri cemu za prva dva pravca zabelezene koncentracije vise od
100 pg/m?.
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Slika 17. Veza koncentracije ozona sa brzinom i smerom vetra tokom zimskog

perioda godine

Tokom zimskog perioda, maksimalne koncentracije ozona bile su povezane sa jakim i
umerenim vetrom iz pravca severozapad, ali se koncentracije ozona nisu kretale iznad 85
ng/m 2 (Slika 17). MozZe se sa slike primetiti da zavisno od jacine vetra, iz svih pravaca su

beleZene priblizno iste koncentracije ozona.

Interesantna je ¢injenica da tokom proucavanog perioda nijednom nije zabeleZen jak
vetar (brzina ve¢a od 4 m/s) iz pravca istoka, iako je za ovo podrucje karakteristiCna
koSava, Cija prosecna brzina, kao Sto je ve¢ napomenuto, iznosi od 5-11 m/s, ali ponekad
njeni naleti dostizu brzinu i do ¢ak 28 m/s, tako da prema navedenoj kategorizaciji ona

spada u jace vetrove.
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4 CETVRTO POGLAVLJE

41  ANALIZA UTICAJA PRIMARNIH POLUTANATA NA PROMENU
KONCENTRACIJE PRIZEMNOG OZONA

Mehanizam nastajanja prizemnog ozona jos uvek nije u potpunosti istrazen. Misljenje
je da su koncentracija ozona i odnos NO,/NO povezani. Tako da, ako postoji pozitivha
korelacija, smatra se da je proces nastajanja ozona "NOx senzitivan". U tom slucaju,
VOCs/NOx odnos je veliki, dovode¢i do zakljucka da NOx dovodi do stvaranja ozona
(Shao et al., 2009). Suprotno, ako je VOCs/NOx odnos mali, onda NOx sprecava stvaranje
ozona (Duan, et al., 2008). U takvim slu¢ajevima, celokupna proizvodnja ozona zavisi od
sadrzaja VOCs u vazduhu i tada se proces stvaranja ozona smatra “VOCs senzitivan®
(Lengyel et al., 2004; Shao et al., 2009). U nekim istraZzivanjima se pominje uticaj SO, i

PM 5 na stvaranje ozona (Odman Talat et al., 2009).

4.2  OSETLJIVOST KONCENTRACIJE PRIZEMNOG OZONA NA PROMENU
KONCENTRACIJE NOX, VOCS, CO, SO, PM;g | OCENA RANGA SENZITIVNOSTI

Za analizu koncentracije ozona u vazduhu, koris¢eni su podaci sa automatske merne
stanice Zrenjanin. Podaci su prikupljeni tokom 2009., u vremenskim periodima kada su svi

polutanti i meteoroloski parametri mereni simultano. To su sledeé¢i vremenski periodi:
Zima: 1-8. 1 23 — 28. februar; 21 — 31. decembar
Prolece: 5 — 15. maj
Leto: 13 —18. jul i 1 — 20. septembar
Jesen: 1 —22. oktobar

Tokom ovih 83 dana, merenja su vrSena u periodu od 0.00 do 24.00 ¢asova, sa
prorac¢unom srednjih jedno¢asovnih vrednosti. Na taj nacin formirana je reprezentativna
baza podataka za statisticku obradu podataka. Mann-Whitney U neparametarski test je
iskoriS¢en da bi se uporedili odnos izmedu NO,/NO koeficijenata tokom perioda visokih
koncentracija ozona i onih kada su koncentracije ozona bile u normali. Faktorska analiza

(PCA) je takode odradena, kao i matrica koeficijenata korelacije polutanata, sa ciljem da se
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utvrdi potencijalni faktori koji uti¢u na koncentracije tih polutanata. Statisticka analiza
izvrSena je koris¢enjem statistickog paketa SPSS 18.0 (SPSS Inc, Chicago, USA).

Tabela 3 pokazuje sledece, koncentracije NO, NO, i NOy su u negativnoj korelaciji sa
koncentracijom ozona (r = -0.380 ai p < 0.01; r=- 01791 p <0.01; r =-0.340 i p <0.01,
respektivno). Dobijeni rezultati se poklapaju sa rezultatima Lengyel et al., (2004).
Koncentracije polutanata iz VOCs grupe prediktora su u negativnoj korelaciji sa
koncentracijom ozona. Izracunate vrednosti za benzen, toluen, m,p - Xylene, o-Xylene i
etil-benzen sur=-0.393i1p<0.01;r=-0.327ip<0.01; r=-0.2851p<0.01; r=-0.2701i
p <0.01; r=0.267 i p <0.01, respektivno. Koncentracija CO je u negativnoj korelaciji sa
ozonom (r = -0,184 i p < 0.01). Sa druge strane, njegova korelacija sa NO, NO, i NOy je
vrlo pozitivna (0.748 i p < 0.01; r = 0.844 i p < 0.01; 0.844 i p < 0.01, respektivno)
pokazujué¢i na taj nacin da svi oni potic¢u iz istog izvora. Grupa prediktora koja sadrzi
sumpor (SO, i H,S) je u pozitivnoj medusobnoj korelaciji (r = 0.552 i p < 0.01). Ovo
takode nagovesStava njihov isti izvor nastajanja. Njihova korelacija sa ozonom je pozitivna
(r = 0.145; p < 0.01 za SO, i r = 0.207; p < 0.01 za H,S). Nize vrednosti koeficijenta
korelacije dobijene su izmedu koncentracija ozona i PMj (r = -0.132 and p < 0.01). Iz
VOCs grupe polutanata, benzen ima najveci negativni koeficijent korelacije sa ozonom (r =
-0.393 and p < 0.01).
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Koeficijenti korelacije izmedu benzena i drugih VOCs prediktora (Toluene, m.p-
Xylen, o-Xylen i Ethylbenzene) su veoma visoki (r =0.8301 p <0.01; r=0.794 1 p < 0.01;
r=0.753ip <0.01; r=0.806 i p <0.01, respektivno). Ovi statisti¢ki pokazatelji otkrivaju
da postoji jedan izvor emisije za sve VOC polutante. Visoke vrednosti koeficijenata
korelacije izmedu NOx i VOCs grupe (r = 0.7 + 0.8), takode pokazuju da svi oni poticu iz
istog izvora zagadenja.

Iz Tabele 4, faktori ekstrakovani faktorskom analizom objasnjavaju 80.87% ukupne
varijanse svih podataka

Tabela 4. Rezultati PCA analize

Ukupna

objasSnjena  Faktor 1 Faktor 2 Faktor 3 Faktor 4 Faktor 5
varijansa (42.851%) (17.687%) (9.246%) (5.549%) (5.538%)
Ethylbenzen .961

m.p-Xylene .959

Toluene .954

NOX 918

CO .906

NO; 901

0-Xylene 871

Benzen .862

NO .820

uv .886

radijacija

O3 873

Vlaznost -.828

vazduha

Temperatura .695

H,S .928

SO, .695

PMio : 647

Pritisak 635

Smer vetra 795
Brzina vetra -.568
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Koris¢enje faktorske analize (Principal Component Analysis -PCA) sa Varimax
rotacijom i Kaiser kriterijjumom izdvojilo je pet glavnih faktora, koji objasnjavaju 80.87%
ukupne varijanse (tabela 4). Faktor 1 objasSnjava 42.85% varijanse i sadrzi u sebi VOCs,
CO i NOx, sa pozitivnom medukorelacijom. Faktor 2 (17.68% varijanse) grupise
meteoroloSke parametre: sunc¢evu radijaciju, temperaturu i relativnu vlaznost vazduha, koji
imaju najveéu vrednost koeficijenta korelacije sa ozonom. Faktor 3 (9.35% ukupno
objasnjene varijanse) pokazuje da polutanti koji sadrze sumpor se ne emituju iz istog izvora
kao VOCs i NOx. Faktor 4 grupiSe atmosferski pritisak i PMyy (sa 5.55% objasnjene
varijanse). Konac¢no, faktor 5 grupiSe brzinu vetra i smer vetra sa 5.54% objasnjene
varijanse.

Mehanizam fotohemijske proizvodnje ozona, efikasnost procesa proizvodnje ozona u
odnosu na koncentraciju NOy i vaznost NOy u odnosu na VOCs i CO u nivou
koncentracije izmerenog ozona, istrazivan je od strane Trainer, et al., 2000. Uslovi pod
kojima se formira ozon u ambijentalnom vazduhu odreduje odnos VOCs/NOy, na taj nacin
odnos VOCs/NOx moZe biti iskoriS¢en da bi se procenilo da li je proces nastajanja
prizemnog ozona VOC-senzitivan ili NOy-senzitivan (Duan et al., 2008). Vrednosti
VOCs/NOx i VOCs/CO indeksa, dobijeni u ovom istrazivanju, su 0.26 = 0.22 i 0.029 %
0.02; respektivno. S obzirom na veoma niske vrednosti ovih indeksa, proces proizvodnje
0zona u posmatranom podrucju moze se posmatrati kao VOCs senzitivan. U isto vreme,
CO je smesten u Faktor 1 zajedno sa VOCs i NOy, kao Sto je prikazano u Tabeli 4.

Da bi potvrdili dosadasnje rezultate, formiran je grafik na kome je predstavljen ozon
u odnosu na indeks NO,/NO (pogledati sliku 18). Kao Sto je prikazano na slici,
koncentracija ozona i indeks NO,/NO simultano rastu, nagovestavajuci stvaranje ozona u
procesu fotolize NO,. Rezultati predstavljeni na slici 18 pokazuju da su koncentracije 50 -
100 pg/m® dostignute kada je NO,/NO indeks u rangu izmedu 3 i 6. Ovo pokazuje mali
uticaj koncentracija NOy u fotohemijskoj reakciji nastajanja ozona. U slu¢aju dominantnog
uticaja NOy na proizvodnju ozona, ovaj indeks bi trebalo da ima vrednost izmedu 5 i 15
(Shao et al., 2009).
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Slika 18. Veza izmedu indeksa NO,/NO i ozona na mernoj stanici u Zrenjaninu, za
period 2009.

Rezultati dobijeni u ovom istrazivanju takode pokazuju da uvecanje koncentracija
VOCs i NOyx dovodi do smanjenja koncentracije ozona (slika 19). Ovo pokazuje
kompleksnost hemijskih reakcija koje se odigravaju u ambijentalnom vazduhu u regionu
Banata.
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Slika 19. Zavisnost koncentracije ozona od VOCs (a) and NOx (b) koncentracija

Glavna reakcija proizvodnje fotohemijskog ozona se moze prikazati na sledeéi nacin:
NO,+0,=NO+0, )

Na taj nac¢in, koncentracija ozona u troposferi moze biti izracunata na sledeci nacin:

52



Modelovanje procesa stvaranja prizemnog ozona i njegove distribucije u urbanim sredinama

[0,]=K-[NO,]-[O,]/[NO] )

gde je K — konstanta u reakciji

Uvecanje indeksa NO,/NO (slika 18) ukazuje na moguénost nastajanja ozona prema
reakciji (1). Ipak, kada NO,/NO indeks dostigne vrednost izmedu 3 i 6, koncentracija 0zona
asimptotski teZi ka vrednosti od 100 pg/m®. Posledi¢no, ozon proizveden prema
mehanizmu definisanom jednacinom (1) je ograni¢en tom vrednoscu. Slika 19, pokazuje da
koncentracija nastalog ozona opada uz povecéanje koncentracija NOy i VOCs, ukazujuc¢i na
kompleksnost reakcija kojima nastaje ozon u posmatranom podrucju. Slike 17 i 18
pokazuju nelinearnu zavisnost koncentracije ozona od koncentracija NOy i VOCs.

Proizvodnja ozona je nesumnjivo povecana uvecanim koncentracijama NOx sve do
tacke dok je OH + NO; + M reakcija jaca od reakcije izmedu OH i koncentracije
hidrougljenika. Smanjenje koncentracije NOx moze da stimuliSe proizvodnju ozona
(AEAT/ENV/R/1029 Issue 2, 2002). Takav je i slucaj sa rezultatima dobijenim u ovom
istraZzivanju, kada se koncentracija 0zona uvecava uz istovremeno smanjenje koncentracije
NOy, pokazujuéi na taj nacin da je proces nastajanja ozona u ovom podru¢ju VOC
senzitivan. Ovaj zakljucak je zasnovan na ¢injenici da su VOCs ukljuceni u fotohemijsku
reakciju i na vezu sa NOy koji poti¢u iz antropogenih izvora (Jacob, 2000; Trainer et al.,
2000; Atkinson, 2000). VOCs polutanti osim iz antropogenih izvora: saobracaj, industrija
(Habashi, 2009) i poljoprivredne maSine, moze poticati i od vegetacije. Uzimajuéi u obzir
da je PCA analiza grupisala VOCs, NOx i CO u isti faktor (Faktor 1), sa 42.85% objasnjene
varijanse, nije moguce jasno razgraniciti osetljivost procesa nastajanja ozona na VOCs ili
NOy senzitivan. Bilo bi mnogo podesnije uzeti u obzir njihov zajednicki uticaj, sa vrlo
malom tendencijom prema VOCs senzitivnosti.

Epizode visokih koncentracija ozona koje su zabelezene u ovom istrazivanju, su
obi¢no pra¢ene poviSenim temperaturama i znacajno ve¢om vrednosc¢u NO,/NO indeksa,
Sto pokazuje da povecanje koncentracije NO, ne potiCe iz saobracajnog zagadenja u
posmatranoj oblasti; ovo moze biti povezano sa uveéanom fotohemijskom proizvodnjom
0zona, temperatura je u ovom slucaju zamena za ostale meteoroloSke parametre koji

uslovljavaju nastajanje ozona (Gonzales et al., 2010).
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Glavni izvori VOCs i NOx emisije, u proucavanom podruc¢ju Banata, su mahom
antropogenog porekla. To su gasovi emitovani iz saobrac¢aja, Sto se najvise moze povezati
sa starijim modelima motora koji se koriste. Broj automobila koji koriste Euro 4 motore je i
dalje veoma mali u ovom delu Evrope. Sa druge strane, frekvencija saobracaja je svake
godine sve veca. Takode, znaCajan izvor zagadenja su poljoprivredni kompleksi kao i
rafinerija nafte u Pancevu, koja je nekih 100 kilometara udaljena od Zrenjanina. NalaziSta
nafte i prirodnog gasa su takode locirane u ovom delu. Centralni podzemni rezervoar za
Cuvanje prirodnog gasa je smeSten u ovom podrucju. Sve ovo moZe znacajno da utice na
uvecanje koncentracije ozona u ovoj regiji. Emisija prirodnog VOCs i BTEX potic¢e od
vegetacije, koja je prisutna u Banatu, imajué¢i u vidu njihovu tradiciju po pitanju
poljoprivrede. Nivo VOCs, NOy i prizemnog ozona predstavljaju veliki rizik za ljudsko
zdravlje i vegetaciju u datom podrucju. Uzimajuéi u obzir da je to preteZzno ravnicarski Kraj,

ova opasnost vrlo lako moze biti transportovana i u druge regije.

4.3  ANALIZA VIKEND EFEKTA

Prime¢eno je da se emisije NOy, CO i VOCs razlikuju tokom radnih dana
(ponedeljak-petak) i tokom vikenda (subota i nedelja), s obzirom na razlicite industrijske
aktivnosti i promene u intenizitetu saobrac¢aja ( Cleveland et al., 1974; Lebron, 1975; Qin et
al., 2004; Geng et al., 2008, Markovi¢ et al., 2008). Kao rezultat toga, javljaju se i promene
u koncentraciji prizemnog o0zona, zbog varijacije emisije njegovih izazivac¢a. Ovaj fenomen
poznat je pod nazivom ,,vikend efekat* i izaziva veliko interesovanje s obzirom da vikend
efekat predstavlja rezultat takozvanog ,,prirodnog atmosferskog eksperimenta“ u studijama
0 ozonu (Geng et al., 2008). Vikend efekat se razli¢ito manifestuje zavisno od lokacije i
drugih faktora. Uticaj ovog fenomena na stvaranje ozona joS uvek nije u potpunosti
istrazen. Nekoliko hipoteza je predlozeno od strane California Air Resources Board (2001)
da bi se objasnio vikend efekat: (1) VOCs senzitivan proces stvaranja ozona u kombinaciji
za smanjenom emisijom NOy tokom vikenda, (2) razlika u vremenu emisija NOy izmedu
dana u nedelji, (3) transport ozona tokom no¢i petak i subota i (4) uvecana emisija

prekursora tokom vikenda. Sa druge strane, Marr and Harley(2002a, b) utvrdili su sledece,
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da niska absorpcija sunceve svetlosti usled niske koncentracije sitnih ¢estica tokom vikenda
rezultira u povecanju koncentracije ozona, a da to moze biti posledica vikend efekta.
Vukovich and Mayland (1997), podrzavaju trecu hipotezu kao moguce objasnjenje vikend
efekta u severnom delu Amerike Ranija istrazivanja sprovedena u Kaliforniji, sa druge
strane, podrzavaju prvu hipotezu kao najverovatniji razlog pojave vikend efekta (Altshuler
et al., 1995; Blanchard and Fairley, 2001; Marr and Harley, 20023, b; Qin et al., 2004). Ako
je proces formiranja ozona NOy senzitivan, ona ¢e smanjenje koncentracije NOx u vazduhu
dovesti do smanjenja O3. Sa druge strane, ako je proces formiranja ozona VOC senzitivan,
tada ¢e smanjenje koncentracije NOy u vazduhu dovesti do povecanja koncentracija O3
(Geng et al., 2008)..

U ovom delu disertacije bice testirana prva hipoteza. Izvrsic¢e se analiza vikend efekta
I provera da li je proces formiranja ozona u Beogradu, VOC ili NOy senzitivan. Podaci su
prikupljeni tokom oktobra 2010, sa automatske merne stanice Panc¢evacki most u Beogradu.
Kori$¢ene su srednje jednocasovne vrednosti za sledece polutante: SO,, NO,, NO, NOy, CO
I Os. Nazalost, u datom periodu koncentracije VOCs nisu merene. Najpre su izraCunate
prosecne vrednosti polutanata za svaki od dana u nedelji i dobijeni rezultati su prikazani na
grafiku (Slika 20)

140
120
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m NOx
80
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60 = NO2
40 mSO2
20 mCO
0 =03
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Slika 20. Prose¢ne vrednosti polutanata tokom radnih dana i vikenda
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Dobijeni rezultati bez sumnje pokazuju da dnevne srednje vrednosti koncentracija
NO, NO, i NOx opadaju tokom vikenda za 82%, 25% i71%, respektivno. Na osnovu ove
Cinjenice, prema Geng et al. (2008), moZzemo zakljuciti da je postavljena hipoteza
potvrdena i da je proces formiranja ozona u urbanom delu Beograda VOC senzitivan.

Nazalost, koncentracije VOCs nisu merene i u tom periodu.

4.3 VISEKRITERIJUMSKA ANALIZA RANGIRANJA URBANIH LOKACIJA NA
OSNOVU KONCENTRACIJE MERENIH POLUTANATA | DEFINISANJE NIVOA
ZNACAJNOSTI UTICAJA PRIZEMNOG OZONA

Za rangiranje lokacija prema stepenu zagadenosti vazduha koncentracijama O3, SO,
NO,, NO, NOy i CO, korisc¢ena je metoda viSekriterijumskog odlué¢ivanja - PROMETHEE.
Jedan od razloga Siroke primene PROMETHEE/GAIA metode leZzi u odredenim
prednostima, koje ova metoda ima u odnosu na ostale metode viSekriterijumskog
odlucivanja, koje se ogledaju u nacinu struktuiranja problema, koli¢ini podataka koje je
moguce obraditi i dobroj softverskoj podrsci (Macharis et al., 2004; Nikoli¢ et al., 2010).

Za potrebe ovog istraZzivanja podaci su prikupljeni sa pet automatskih mernih stanica
u Beogradu. Beograd je glavni grad Republike Srbije (44 ° 27 44N, 20 27 44E), nalazi se
na nadmorskoj visini od 116.75 m iznad povrSine mora, na uséu Save u Dunav i u njemu
zivi oko 2 miliona stanovnika (Slika 21). Klima koja karakteriSe ovo podrucje je umereno
kontinentalna sa sva Cetiri izraZzena godiSnja doba, dok je prosecna godiSnja temperatura

11.7 °C.

Merenje koncentracije prizemnog ozona u Beogradu obavlja se na Sest automatskih
mernih stanica. Njihovu kontrolu i kalibraciju vrSi Agencija za zaStitu Zivotne sredine.
Podaci o kvalitetu vazduha dostupni su na sajtu Agencije (www.sepa.gov.rs) u realnom

vremenu.
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Slika 21. Lokacije automatskih mernih stanica u Beogradu (1-Novi Beograd, 2-

Mostar, 3-Vracar, 4-Pancevacki most, 5-Stari grad)

Srednji godisnji sadrzaji O3, SO,, NO2, NO, NOx i CO gasa u vazduhu u urbanoj
sredini Beograda, za pet lokacija (Mostar, Panc¢evacki most, Novi Beograd, Stari grad,

Vracar) prikazani su u Tabeli 5.
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Tabela 5. Srednje meseéne vrednosti koncentracije polutanata (O3, SO,, NO2, NO, NOy i
CO) u vazduhu u urbanom delu grada Beograda za period oktobar 2010.godine

Lokacija SO, NO, NO NO, CoO O;
Sred.vredr 15.7 51 24.84 34.97 0.59 31.59
Stand.dev. 17.35 63.51 49.85 27.06 0.45 21.34

Lokacija 1 (Novi Beograd) Min 0.3 4 0.2 55 0.1 15
Median 10.35 337 8.55 28.9 0.5 30.2
Max 154 428 339 120 3.3 90

Sred.vredr 25.52  131.95 87.26 58.51 1.16 14.85
Stand.dev. 21.28 12136 104.42 25.54 0.96 15.76

Lokacija 2 (Mostar) Min 0.5 12 25 128 0.2 15
Median 20.2 91 475 55.1 0.9 9.3
Max 126 688 595 152 5.5 176

Sred.vredr 20.98 48.05 32.26 32.64 0.74 31.6
Stand.dev. 15.36 53.59 61.09 17.3 0.63 18.84

Lokacija 3 (Vracar) Min 1.8 5.6 1 6.7 0.3 2
Median 175 325 11.55 29 0.6 30.35
Max 92 429 460 118 45 86.1
Sred.vredr 52.51 94 87.45 48.35 1.68 25.05
Stand.dev. 6.73 66.09 72.81 20.31 0.49 17.19
Lokacija 4 (Pancevacki mc Min 40.5 5.7 15 8.7 0.7 5
Median 53 78 70 47.5 1.7 21.55
Max 66.6 305 325 121 2.9 77.2
Sred.vredr 13.34 38.43 15.85 33 0.58 34.92
Stand.dev. 6.14 36.23 25.87 19.27 0.33 17.7
Lokacija 5 (Stari grad) Min 0.6 35 0.3 4.7 0.2 3.3
Median 13.6 31.2 9.45 31.35 0.5 34.4
Max 46.8 304 217 112 2.8 84.2

Na osnovu raspolozivih podataka, izvrSena je visekriterijumsko rangiranje lokacija,
na osnovu sadrzaja O3, SO, NO2, NO, NOx i CO u vazduhu.

Za potrebe formiranja modela, dodeljeni su potrebni parametri za svaki od
Kriterijuma. Ove vrednosti ukljucuju uticaj kriterijuma, tj. ucesc¢e polutanata na odredenim
lokacijama, sa tendencijom njihovog minimiziranja. Dakle, model podrazumeva rangiranje
najboljih alternativa-lokacija sa najmanjim prisustvom Stetnih gasova u vazduhu u skladu
sa dodeljenim setom funkcija preferencije i tezinama kriterijuma (Tabela 6). Linearna

funkcija preferencije je odabrana kao funkcija preferencije za kriterijume koji definiSu

58



Modelovanje procesa stvaranja prizemnog ozona i njegove distribucije u urbanim sredinama

sadrzaj Stetnih gasova u vazduhu, u usvojenim pragovima indiferencije i preferencije (Q i

P), u zonama od 5% i 30%, respektivno.

Tabela 6. Tezinski koeficijenti za date kriterijume

Tezinski
Kriterijum koeficijent
O3 0.4
NOXx 0.2
NO 0.1
NO, 0.1
CO 0.1
SO, 0.1

PROMETHEE vrsi kompletno rangiranje od najbolje do najgore lokacije, u odnosu
na prisutnost polutanata u vazduhu na tim lokacijama. Koris¢enjem softverskog paketa
Decision Lab 2000, na osnovu podataka iz Tabela 5 i 6, dobijene su vrednosti pozitivnog

(d+) i1 negativnog toka (®—), a samim tim i neto toka (®), slika 22.

| 3 | 5]
Loc.5 Loc.3 Loc.4
¢ 0.25 ¢ 0.00 ¢ —0.32
2| 4|
Loc.1 Loc.2
¢ 0.12 o —0.05

Slika 22. Rangiranje lokacija prema sadrzaju polutanata u vazduhu

Rezultati rangiranja ukazuju da je najbolje rangirana lokacija, merna stanica Stari
grad, a da su najlosije rangirane, u odnosu na postavljene kriterijume, merne stanice Mostar

i Pancevacki most.
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Slika 23. GAIA ravan

Sa ciljem da se dobije jasnija slika PROMETHEE Il rangiranja, kreirana je GAIA
ravan (slika 23). GAIA ravan obezbeduje jasnije videnje najbolje rangiranih mernih stanica,
u odnosu na prisustvo odredenih polutanata. Posebno bi trebalo naglasiti udaljenost lokacija
od koordinatnog pocetka, takode kada je Stap odluke dugacak najbolje rangirana lokacija je
postavljena u njegovom smeru. Polutanti ili kriterijumi u GAIA ravni prikazani su u obliku
zelenih kvadrata, dok plavi trouglovi reprezentuju rangirane lokacije. S obzirom da je u
ovom primeru koris¢ena minimizirana funkcija preferencije, polutanti koji su povezani sa
odredenom lokacijom postavljeni su suprotno od te kolacije. Na taj nac¢in, GAIA ravan u
ovom primeru pokazuje da su merne stanice Mostar i1 Panc¢evacki most, lokacije sa najvisSim
prisutnim koncentracijama polutanata u vazduhu. Evidentno je da lokacija Panc¢evacki most
nije dobra ni prema jednom kriterijumu, ali i da su obe lokacije (Mostar i Pan¢evacki most)
smestene suprotno od Stapa odluke, koji predstavlja kompromisno reSenje u odnosu na date
kriterijume i njihove tezinske koeficijente. Za razliku od njih, merna stanica Vracar ima
najnize koncentracije NOy i NO, u vazduhu, merna stanica Novi Beograd ima najnize
koncentracije NO, CO i SO, i, kona¢no, najbolje rangirana lokacija je Stari grad, s obzirom

da je najbliza Stapu odluke i svi kriterijumi su okrenuti ka njoj.

60



Modelovanje procesa stvaranja prizemnog ozona i njegove distribucije u urbanim sredinama

3) PETO POGLAVLJE

5.1 MODELOVANJE PROCESA STVARANJA PRIZEMNOG OZONA
Hemijski proces formiranja i uniStavanja ozona u prizemnim slojevima i troposferi je

vrlo nelinearan. Stoga su potrebni numeri¢ki modeli zbog razumevanja samog procesa
nastajanja ozona, ali i zbog predvidanja kretanja buducih koncentracija u svetlu trenutnih,
predloZenih i mogucih kontrola emisija zagadivaca. Nijedan predloZeni model ne pokriva
proces stvaranja ozona na svim nivoima (od lokalnog do globalnog), tako da je potrebno
razviti viSe razli¢itih, ali povezanih modela. Da bi se predvidele buduée koncentracije
ozona potrebno je razviti model koji opisuje i objasnjava kompleksnu vezu koja postoji
izmedu prizemnog ozona i velikog broja varijabli koje doprinose njegovom stvaranju ili

unistavanju.

Naucna literatura obiluje pristupima i modelima za predvidanje koncentracija ozona.
Ta predvidanja su bazirana na razvijanju dva razli¢ita modela: a). deterministicki modeli
zasnovani na zakonima fizike i b). statisticki modeli. Atmosferski disperzioni modeli koji
simuliraju fizicke i1 hemijske procese u atmosferi, koris¢eni su ranije za predikciju ozona
(Moussiopoulos et al., 1995). Medutim takvi modeli nisu odgovaraju¢i, S obzirom da
zahtevaju poznavanje posebnih aspekata odigravanja reakcija, sloZena izraGunavanja i
veliki broj ulaznih parametara (Chaloulakou et al., 2003). Imaju¢i ove nedostatke u vidu,
statisticki modeli su poceli da se upotrebljavaju kao alternativa deterministickim modelima,
prilikom predvidanja ozona. Njihova jednostavnost predstavlja njihovu prednost u odnosu
na deterministicke modele, medutim ozbiljan nedostatak je Sto se odnose samo na
specificnu oblast, s obzirom da su bazirani na lokalnim podacima (Sousa et al., 2006).
Predlozeno je mnogo linearnih (Robeson and Steyn, 1990) i nelinearnih modela. lako su
linearni modeli laksi za koriS¢enje i smatraju se prihvatljivim, oni ne uzimaju u obzir
nelinearnosti koje postoje u vezi ozona. Ti nedostaci, sa druge strane, mogu Dbiti
nadoknadeni koris¢enjem neuronskih mreza. Istrazivaci su se bavili poredem linearnih i
nelinearnih metoda (Chaloulakou et al., 2003) i kao rezultat dobili bolje performanse
neuronskih mreza u odnosu na linearnu regresiju. Schlink je sa saradnicima (2003) izvrSio

komparaciju medu petnaest razlic¢itih statistickih metoda za predikciju ozona, ukljucujuéi i
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linearne i nelinearne metode, i pokazao na taj nac¢in da bi neuronske mreze trebalo koristiti

u vecini slucajeva, s obzirom da one podrzavaju i nelinearne veze medu varijablama.

Pratec¢i trendove u literaturi, ovaj deo disertacije proverava da li je metoda Vestackih
neuronskih mreza pouzdanija od modela linearne regresije prilikom predvidanja buducih
koncentracija ozona u urbanim delovima. IstraZivanje je sprovedeno u urbanom delu
Zrenjanina, 2009.godine. Koris¢eni podaci prikupljeni su na automatskoj mernoj stanici
koja se nalazi u samom centru grada. Oba modela su razvijena koris¢enjem istog seta

ulaznih podataka, koji obuhvataju koncentracije polutanata i meteoroloske podatke.

5.1 VISESTRUKA LINEARNA REGRESIONA ANALIZA PROCESA STVARANJA
PRIZEMNOG OZONA

ViSestruka linearna regresija je statisticka metoda koji pomaze razumevanju veze
izmedu zavisne varijable i seta nezavisnih ulaznih varijabli. Kao statisticki alat, viSestruka
regresija se Cesto koristi radi postizanja slede¢ih ciljeva: Da bi se pronasla najbolja
jednacina predikcije za set varijabli, da bi se utvrdila strukturna veza i dalo objasnjenje za
veoma sloZzene multivarijantne veze, kao Sto je slucaj sa analizom puta (path analysis) i
sli¢no (Ho, 2006)

Za modelovanje koncentracije prizemnog ozona u vazduhu u urbanom podrucju
grada Zrenjanina, koris¢eni su podaci merne stanice u tom gradu. Podaci su prikupljani
tokom 2009.godine, u periodu januar-decembar. Merenje ulaznih (X1; — X3s) 1 izlaznog (YY)
parametra izvrseno je pomocu automatske merne stanice u Zrenjaninu, pri ¢emu Ssu
dobijene srednje jednoc¢asovne vrednosti polutanata i meteorolosSkih parametara. Svih 1,562

seta podataka prikupljenih na ovaj na¢in obezbeduju sledece:

= Ulazni parametri modela: koncentracija SO, u vazduhu (pg/m®) = Xi,
koncentracija CO u vazduhu (ug/m®) = X1, koncentracija H,S u vazduhu (pg/m?®) =
Xu3, koncentracija NO u vazduhu (pg/m®) = X4, koncentracija NO, u vazduhu
(Mg/m®) = Xis, koncentracija NOy u vazduhu (ug/m®) = X6, koncentracija PMyo u

vazduhu (ug/m®) = Xi7, koncentracija benzena (B) u vazduhu (pg/m®) = Xo,
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Nakon toga,ostalo je 1,477 setova podataka za dalju analizu. Vrednosti izmerenih ulaznih

koncentracija toluena (T) u vazduhu (pg/m®) = X,,, koncentracija m,p-Xylene u

vazduhu (pg/m®) = X3, koncentracija o-Xylene u vazduhu (pg/m®) = Xau,

koncentracija Ethylbenzene u vazduhu (ug/m®) = Xys, pravac vetra = Xa;, brzina

vetra (m/s) = Xsp, vazdusni pritisak (mb) = Xs3, temperatura vazduha (°C) = Xaa,

sunéevo zracenje (W/m?) = Xss, RHX (%) = Xss.

= |zlazni parametar modela: koncentracija prizemnog ozona u Vvazduhu

(Hg/m*) =Y.

Pre faze izgradnje modela ispitane su sve ekstremne tacke zbog mogucih odstupanja.

podataka (Xi1 — Xsg) 1 indikatora kvaliteta vazduha ispitivanih u ovom istrazivanju, kao i

rezultat procesa Y u formi deskriptivnih statistickih podataka, prikazani su u Tabeli 7.

Tabela 7. Vrednosti ulaznih (Xi) i izlaznih (YY) varijabli u modelu — deskriptivna statistika

Simbol Std.
u devijacija
Mereni modelu Std.
Br. parametri  Jedinica Opseg Min Maks Statis. greska Varijansa
1. SO, pg/m’ Xi1 2204 0 2204 17651 .5962 229147 525082
2. (60) pg/m’ X1 3937 0 3937 738.89 12928 496835 246845423
3 H,S pg/m’ Xi3 7391 .00 7391 19636 .16270 625268 39096
4, NO pg/m’ Xi4 2324 7 233.1 28495 .7208 277018 767388
5. NO, pg/m’ X5 125.8 4.0 129.8 32967 5473 210322 442354
6. NOx pg/m’ Xi6 446.3 41034 451.8 76516 15230 585321 3426008
7. PMyo ug/m’ X17 378.9 0 378.9 42078 9161 352083 1239627
8. B pg/m’ Xo1 14.40 .00 14.40 16015 .05703 219180 4804
9. T pg/m’ X5, 29.33 .00 29.33 24257 .07458 286618 8215
10. p-Xylene  pg/m? Xo3 20 0 20 17168 .058 2233 4987
11. o-Xylene  g/m’ X4 20333 .00 20333 4682 .03126 120120 1443
12. Ethylbenze 1g/m? Xos 10 0 10 42 .030 1143 1306
ne
13. Smer vetra ° Xa1 344 10 354 188.11 1837 70605 4985082
14. Brzina m/s Xa2 14366 18 20941 16843 .02270 87241 761
vetra
15. Temperatur °C X33 476 -125 35.1 15136 .2498 95989 92140
a vazduha
16. Vazdudni  hPa Xa4 38 982 1020 1006.65 0.14 29707 33816
pritisak
17. Sunéevo  \W/m? X35 844 4 848 136.36 5452 209518 43897918
zracenje
18. Relativna % Xa6 75 17 92 64.96 434 16688 278491
vlaznost
19. Ozon mg/m® Y 160.7 40969 162.0 70111 .8850 340110 1156750
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Za definisanje korelacione zavisnosti u obliku: output modela (YY) = f inputa modela
(X11 — Xasg), izvedena je bivariaciona korelaciona analiza. Kao rezultat ove analize
izraCunati su Pearson-ovi koeficijenti korelacije (PC), sa odgovaraju¢om statistickom

znacajnos$cu (Tabela 8).
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Tabela 8. Matrica korelacije za ulazne (X1.1 — X3.6) i izlazne () varijable u posmatranom
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Ako se posmatraju rezultati deskriptivne statistike (Tabela 7) moze se primetiti da
neke od ulaznih varijabli (X24, X25 1 X32) imaju malu varijansu. Ovaj slucaj je analiziran
tokom faze modelovanja u istrazivanju.

Da bismo definisali zavisnost izlaznog parametra, kao funkcije ulaznih parametara,
koris¢enjem VviSestruke linearne regresije sa prihvatljivim nivoom pouzdanosti (jaka
korelacija), neophodno je da vrednost Pearson-ovog koeficijenta korelacije (PC) bude blizu
0.5 sa statistickom znacajnos$cu (p < 0.05). Korelacija sa verovatno¢om (p) iznad 0.05 nije

statisticki znacajna.

Analiza podataka predstavljena u Tabeli 8 ukazuje na to da u narednim slucajevima
nema statisticke znacajnosti za korelaciju izmedu zavisne varijable Y i prediktora (Xj): Y —
X11, Y = Xi6, Y = X31, Y — Xa4. Pozitivna vrednost PC ukazuje na to da sa povecenjem
vrednosti prediktora dolazi do povecanja vrednosti Y, dok negativna vrednost PC ukazuje

na inverznu zavisnost izmedu Xj; i Y.

Uzimajuéi u obzir da mnoge varijable imaju prihvatljiv nivo statisticke znacajnosti (p
< 0.05), donet je zakljucak da bi viSestruka linearna regresiona analiza trebalo da bude

adekvatan alat za modelovanje ispitivanog dogadaja.

Za potrebe regresione analize, skup od 1,477 setova podataka podeljen je u dve
grupe. Prvu grupu ¢ini 1,031 (70%) nasumic¢no izabranih setova podataka i ona je koris¢ena
za treniranje modela, dok drugu grupu ¢ini 446 (30%) preostalih setova podataka iz pocetne

baze podataka i ona je kori$¢ena za testiranje modela.

Linearna zavisnost koncentracije ozona u vazduhu (YY) od uticajnih parametara (Xi; —
Xgg) postignuta je koriS¢enjem SPSS softverske aplikacije — verzija 18.0 (SPSS Inc.,
Chicago, IL). Kompletni linearni model, razvijen tokom treniranja modela, prikazan je u

nastavku (1).

Y =80.362 +0.091- X, —3.210- X, — 2.225- X, , + 2.023- X, —0.003- X, —0.782- X, , +
+0.164-X,, ~3.311- X, +3.466-X,, +11.299-X,, — 23.383-X,, ~9.7-X,, +0.013.X,, — (1)

~4.279-X,, +1.162- X, +0.004- X, +0.013- X, —0.435- X, (R? = 0.663)
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Rezultati ANOVA testa razvijenog modela prikazani su u Tabeli 9.

Tabela 9. Rezultati ANOVA?® testa dobijeni tokom faze treniranja modela

Srednja Nivo
vrednost znacajno
Zbir kvadrata df kvadrata F sti

Regresija 790.968.763 18 43.942.709 114.606  0.000

Residual 401.830.218 1012 383.426

Ukupno 1.192.798.981 1030
a. Prediktori: (Constant), X3 6, X352, X521, X351, X120 X3.4y X160 X1.7, X35 X1.1, X3.3, X1.5,
X2.51 X1.3! X2.21 X2_4, X2.31 X1.4

b. Zavisna varijabla: Y

Znacajna F statistika (Tabela 9) ukazuje da je koris¢enje modela bolje nego

pretpostavljanje/nagadanje srednje vrednosti. Takode, znac¢ajnost F statistike je manja od

0.05, Sto znaci da varijacije objasnjene modelom nisu izazvane slucajno.

“Regresija” prikazuje informacije o varijansi izracunatoj za model, a “Residual”

prikazuje informacije o varijaciji koja nije izracunata za model. Odnos od 66% : 34%

objasnjava da je 66% vrednosti zavisne varijable (Y) objasnjeno modelom.

Rezultati koji opisuju sustinu modela viSestruke linearne regresije za fazu treniranja

prikazani su u Tabeli 10.

Tabela 10. MLRA modela dobijena tokom faze treniranja

Std.

greSka
Model R R Prilagodeni R® procene
1 0814 0663 0657 195.813

a Prediktori: (Constant), X35, X532, X51, X315 X12, X34, X160 X17,
X3.51 Xl.l! X3.31 X1.51 X2.51 Xl.3v X2.21 X2.4l X2.31 X1.4
b Zavisna varijabla: Y

ViSestruki koeficijent korelacije (R) pokazuje linearnu korelaciju izmedu zapazenih i

modelom predvidenih vrednosti zavisne varijable. Njegova visoka vrednost (0.814) ukazuje
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na jaku vezu. R? (koeficijent determinacije) je kvadratna vrednost videstrukog koeficijenta
korelacije i uzima vrednost od nula do jedan. On pokazuje da je priblizno 66% varijacije u

Y objasnjeno modelom, kao Sto je ve¢ i pokazao odnos “regression-residual”.

Kako je dalja mera jacine i snage modela odgovarajuca, izvrSeno je poredenje
standardne greSke procene u modelu (Tabela 10) sa standardnom greSkom devijacije od Y
prikazanoj u tabeli deskriptivne statistike (Tabela 7). Bez prethodnog znanja o vrednostima
X11 — Xsg, Najbolja pretpostavka za Y bila bi oko 70.11% sa standardnom devijacijom od
34.01. Sa druge strane, kroz model viSestruke linearne regresione analize, greSka procene je

znatno niza, oko 19.58%.

Pored toga, nakon postizanja kolinearne analize koeficijenata u modelu, dobijeni
rezultati pokazuju da bi mogao da postoji problem sa multikolinearnos¢u modela. Za neke
prediktore, vrednosti “partial” i “part” korelacije izvode se grubo od “zero-order” korelacije
(Tabela 11). Ovo zna¢i, na primer, da mnoge varijanse u Y koja je objasSnjena sa Xs3 je
takode objasnjeno i drugim varijablama. “Tolerance” je procenat varijanse datog prediktora
koji ne moZe biti objaSnjen drugim prediktorima. Stoga, ekstremno male tolerancije u
sluc¢aju prediktora Xz, Xi3, X4, X22, X3, Xo4 1 Xz5 pokazuju da skoro sve varijanse datih

prediktora mogu biti objasnjene drugim prediktorima.

VIF (Variance inflation factor) manji od 2 se obi¢no smatra problemati¢nim, Sto je u
ovom modelu slucaj kod gotovo svih prediktora. Izuzetak su prediktori Xi7, Xs1, X3z 1 Xaa.
Takode, vazan faktor kolinearne analize je uslovni indeks (condition index). Njegove
vrednosti koje su ve¢e od 15 ukazuju na moguéi problem, a vrednosti ve¢e od 30 ukazuju
na ozbiljan problem. Cetiri u ovom primeru su veéi od 30, koji ukazuju na ozbiljan
problem. lIzvrSen je pokuSaj da se ovaj problem reSi kroz postupak regresije, koristeci
postupni metod selekcije modela, uz nadu da ¢e vecéina prediktora ostati u finalnom

modelu. Nazalost, nije dokazana kolinearna situacija.

68



Modelovanje procesa stvaranja prizemnog ozona i njegove distribucije u urbanim sredinama

Tabela 11. Rezultati analize kolinearnosti MLRA modela

Correlations Collinearity Statistics

Zero-
Varijabla order Partial Part  Tolerance VIF
X11 -.063 .070 041 444 2.254
X12 -124 -.039 -022 246 4.064
X13 -.046 -.155 -091  .469 2.132
X14 -.184 -.091 -.053 .000 2,636.932
X15 -.042 -.097 -.057 .002 627.968
Xi6 -.148 .088 .052  .000 4,999.786
X17 .108 225 134 653 1.532
Xa1 -.354 -.113 -066 .102 9.840
X22 -197 .070 041 021 48.772
X23 -.214 148 .087 .015 68.855
X24 -.349 -.274 -165 .043 23.311
X2s -.330 -.103 -060 .036 27.842
X31 -.024 .046 026 912 1.097
X32 -.162 -.149 -.087 .612 1.634
X33 .654 277 168  .258 3.883
X34 044 .020 011 .890 1.123
X35 357 .098 057  .483 2.072
X36 -476 -.202 -120 313 3.195

Medutim, nakon razvijanja modela u fazi treniranja, valjanost modela je ostvarena u
fazi testiranja, koriste¢i drugi deo baze podataka (ukupno 446 vektora). Proracunati
koeficijent determinacije slabije raste u poredenju sa fazom treniranja i sada iznosi 0.672.
Slika 24 prikazuje uporedni prikaz proracunatih i izmerenih vrednosti koriste¢i pristup

viSestruke linearne regresije za posmatrani dogada;.
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Slika 24. Zavisnost izmedu izracunatih i izmerenih koncentracija ozona u vazduhu ( -
idealna pozicija; --- regresiona linija; o vrednosti izracunate koris¢enjem MLRA modela u

fazi testiranja)

Selekcija varijabli za faze treniranja i testiranja izvrSena je Kkoriste¢i nasumicni
generator brojeva i nije bilo subjektivnog uticaja. Takode, svi setovi podataka su ispitivani
pre visestruke linearne regresije. Ekstremno visoke varijable su izbrisane iz pocetne baze
podataka. Na ovaj nacin dobijeni su rezultati koji na realan nacin reprezentuju proces

istrazivanja.
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5.2 NELINEARNA REGRESIONA ANALIZA PA POSEBNIM OSVRTOM NA
VESTACKE NEURONSKE MREZE (ANNS — ARTIFICIAL NEURAL NETWORKS)

Vestacke neuronske mreze predstavljaju vrstu alata koja olakSava istrazivanje velikih
sistema na nac¢in na koji do sad nije bilo moguce. Primena ove metode je u poslednjoj
dekadi doZivela eksplozivni rast, ali se njene moguc¢nosti jo$ uvek istrazuju. Na vise nacina,
neuronske mreze se mogu posmatrati kao nelinearni pristup multivarijantnim statistickim
metodama, koje nije ograni¢en pretpostavkama normalnosti i linearnosti. lako neuronske
mreze svoje korene imaju van granica statistike i donekle se posmatraju kao alternativa
statistickim metodama, neki istrazivaci smatraju da ovakav naéin posmatranja ustvari
predstavlja kréenje puta za videnje neuronskih mreza kao metodu komplementarnu

statistickim metodama (Demuth and Beale, 2002).

Generalno posmatrano, neuronska mreza najcesc¢e sadrzi jedan ulazni sloj, jedan ili
vise skrivenih slojeva i jedan izlazni sloj. Svaki sloj sadrzi jedan ili viSe neurona. Neuroni
su medusobno povezani tezinskim koeficijentima. Neuron u posmatranom sloju prima

informacija od svih neurona iz prethodnog sloja.

Neuronska mreZa koriS¢ena za razvoj modela u ovom istraZzivanju prikazana je na
slici 25. Kao Sto se moze videti, ova mreza se sastoji od tri sloja. Slojevi, koji su opisani
kao ulazni, skriveni i izlazni sloj, mogu sadrzati i, j i k broj ¢vorova, respektivno. Svaki
¢vor ulaznog (skrivenog) sloja je povezan sa ¢vorom u skrivenom (izlaznom) sloju pomocu
teZinskih veza. Broj ¢vorova i u ulaznom sloju mreZe jednak je inputima procesa, a takode
broj ¢vorova k u izlaznom sloju jednak je broju autputa procesa. Medutim, broj skrivenih
¢vorova | je podesiva parametarska veli¢ina, odredena pitanjima kao Sto su Zeljena

pribliznost i generalizacija sposobnosti mreznog modela.

Takozvani ,back propagation® algoritam modifikuje mrezu tako Sto minimizira
standardnu greSku izmedu zahtevanih i stvarnih rezultata mreze. ,,Back propagation*
algoritam koristi kontrolno ucenje u kojem je input, isto kao i Zeljeni output, kontrolisan i
selektovan (Eberhart and Dobbins, 2002).
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Upotreba Vestackih neuronskih mreza obi¢no podrazumeva tri faze. Prva faza je faza
treniranja, koja se vrSi na 70-80% nasumi¢no selektovanih podataka iz pocetne baze
podataka. Tokom nje dostignuta je i korekcija tezinskih parametara kroz neophodan broj
iteracija, sve dok je srednja kvadratna greSka izmedu proracunatih i izmerenih output mreze
minimalna. Druga faza je testiranje, tokom koje je preostalih 20-30% podataka koris¢eno za
testiranje mreze. U ovoj fazi, mreza koristi tezinske parameter odredene u prethodnoj fazi.
Ovih 20-30% podataka je sada inkorporirano u mrezu kao nove ulazne vrednosti Xi koje se
zatim transformiSu u nove outpute Yi. Tre¢a faza je faza validacije mreze na kompletno
novi set podataka. Obi¢no se ovaj set podataka sastoji od podataka iz novih
eksperimentalnih merila istog procesa. Faza validacije predstavlja finalni nivo uspesnog ili
neuspesnog predvidanja uz pomo¢ mreze razvijene na prethodna dva nivoa, na budu¢u bazu
podataka (Zivkovié et al., 2009b; Liu et al., 2009).

Rezultati dobijeni koris¢enjem ANN metodologije

Metodologija neuronskih mreza primenjena je u cilju modelovanja koncentracije
ozona u ambijentalnom vazduhu u urbanoj sredini grada Zrenjanina, koris¢enjem podataka
¢ija je deskriptivna statistika prikazana u Tabeli 7. Sli¢no kao kod ViSestruke linearne
regresije (MLRA) set od 1477 ulaznih i izlaznih podataka je podeljen u dve grupe. Prva
grupa sadrzi 1,030 (70%) nasumi¢no odabranih podataka, koji su kori$éeni za treniranje
mreZe, a druga grupa sadrZi ostatak od 467 (30%) podataka i oni su koris¢eni za testiranje

mreze.

Za formiranje ANN konfiguracije, koris¢eni su prethodno definisani ulazni parametri
X11—Xse 1 izlazni parametar Y (koncentracija ozona u vazduhu), kao elementi mrezne

arhitekture.

Neuronska mreza prikazana na slici 25 sastavljena je od tri sloja: ulazni, skriveni i
izlazni sloj. Neuroni koji ¢ine ulazni sloj sadrZe informacije o ulaznim parametrima procesa
Xi (nezavisne varijable), dok jedini neuron u izlaznom sloju koji generiSe izlazne
informacije je indikator kvaliteta procesa Y (zavisna varijabla). Prikladan broj neurona u

skrivenom sloju odreden je nakon treniranja i testiranja nekoliko mreza. Ovaj proces je
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neophodan s obzirom da premali broj neurona u skrivenom sloju mogu izazvati velike
greSke prilikom treniranja i testiranja, kao rezultat nefitovanja i statisticke greSke. Sa druge
strane, previSe neurona u skrivenom sloju mogu prouzrokovati malu greSku prilikom
treniranja, ali veliku prilikom testiranja kao rezultat prefitovanja i visoke varijanse. U ovom
istrazivanju koris¢ena je iterativni pristup da bi se odredio optimalni broj neurona u
skrivenom sloju, na taj nacin isprobano je 13 mreza, u opsegu sa od 2 do 14 neurona u
skrivenom sloju. Najbolji rezultat je dobijen sa mreznom arhitekturom prikazanom na slici
25.
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Synaptic Walght = 0
—— Synaptic Weight < 0

Input layer

Hidden layer

Hidden layer activation function: Sigmoid

Cutput layer activation function: Sigmaoid

Slika. 25. Arhitektura neuronske mreze za predikciju koncentracije ozona u funkciji

ulaznih parametara
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U fazi treniranja mreze, za svaku od mreznih arhitektura, odredeni broj iteracija je
izveden sve dok greSka izmedu izmerenih koncentracija ozona u vazduhu Y i izracunatih

vrednosti nije minimalizovana i ostala konstantna.

Nakon razvijanja ovakve ,trenirane” mreze, faza testiranja je odradena koris¢enjem
prostalih podataka (466 vektora). U ovoj fazi, svih 13 struktura skrivenih slojeva su
ukljuceni, sve dok nije dobijena minimalna greska predikcije u modelu. Neuronska mrezna
struktura prikazana na slici 25, sa 8 neurona u skrivenom sloju, predstavlja model sa

najmanjom greSkom u predikciji.

Za tako konstruisanu neuronsku mrezu koeficijent determinacije iznosi R? = 0.919 za
fazu treniranja. Tokom faze testiranja, dobijen je koeficijent determinacije malo niZi u

odnosu na fazu treniranja i iznosi 0.873, kao $to je prikazano na slici 26.
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Slika. 26. Poredenje izraCunatih i izmerenih vrednosti koris¢enjem neuronskih mreza

za predikciju koncentracije ozona (Y) u vazduhu
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Poredenjem sa MLRA modelom mozemo zakljuciti da je zabeleZzena potpuno
drugacija situacija, S§to znaci da je mnogo bolje fitovanje dobijeno sa podacima koris¢enim
tokom faze treniranja, nego tokom faze testiranja. Objasnjenje za to moze biti Cinjenica da
je MLRA model osetljiv na raspored ekstremnih tacaka i1 u setu podataka koriS¢enim za
testiranje, kao i za treniranje modela. Sa druge strane na ANNS, kao nelinearni pristup
modelovanju, ne uti¢e ova pojava. Dobijeni rezultati pokazuju da podaci kori§¢eni u ovom
istrazivanju mogu biti kori$¢eni za predikciju kretanja koncentracije ozona u prizemnom

sloju vazduha.
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6 SESTO POGLAVLJE
6.1 EPIZODE ULTRAVISOKIH KONCENTRACIJA PRIZEMNOG OZONA U
URBANOJ SREDINI

Epizode prizemnog ozona se definiSu kao vremenski periodi tokom kojih
koncentracije ozona prelaze propisane grani¢ne vrednosti koje su predlozene pravilima i
standardima. Visoke koncentracije 0zona su ¢vrsto povezane sa meteoroloskim uslovima i
najéeScée se javljaju tokom suncanih dana, kada primarni polutanti (pre svega NOx i VOCs)
stupaju u reakcije, pod uticajem suncevog zracenja i visokih temperatura (Atkinson, 2000,
Jacob, 2000, Geng, et al , 2008, Shao, et al, 2009). Proces stvaranje ozona se odvija u
razli¢itim vremenskim i prostornim zonama: pojac¢ana emisija visoko reaktivnih polutanata
u urbanim sredinama, moZze dovesti do povecane koncentracije ozona u samom gradu i
njegovoj okolini. Medutim, primarni polutanti mogu takode biti transportovani i na stotine i
hiljade kilometara daleko, uzrokujuéi stvaranje ozona daleko od samog izvora zagadenja
(Fiala et al., 2003).

Svetska zdravstvena organizacija (WHO, 2008) naglaSava rizik koji povisene
koncentracije ozona imaju na zdravlje ljudi i vegetaciju. Ozon Stetno uti¢e na respiratorne
organe i kao rezultat toga belezi se porast mortaliteta u oblastima sa povec¢nim
koncentracijama ozona (Bates, 2005; Filleul, 2006; Zanobetti and Schwartz, 2008). Kao
primer, tokom Avgusta 2003, kada su u zapadnim zemljama zabeleZene 15-dnevne visoke
temperature i neobi¢no visoke koncentracije ozona, oko 15,000 viSe osoba je umrlo u tom
periodu u Francuskoj (Vautard et al., 2005). Istrazivanja koja su sprovedena u 23 evropska
grada pokazala su da kad se koncentracija 0zona uveéa za 50 - 60 pg/m® (prosecna vrednost
za 1 h), dnevna stopa mortaliteta raste linearno (Gryparis, 2006). Sli¢ne studije sprovedene
su i u SAD u 98 gradova i pokazale su da koncentracije do 40 pg/m® nemaju znacajan
efekat na mortalitet, a da se sa koncentracijama od 70-80 pg/m® pa navise smrtnost se
povecava linearno (Bell, et al, 2006). Uprkos dokazanoj ¢injenici 0 Stetnosti koje povecene
koncentracije ozona imaju na sav Zivi svet, belezi se trend njegovog uvecanja u EU, SAD i
drugim delovima sveta (Jaffa, 2003; Derwent, 2007; Geng, et al, 2008). Sa druge strane,
podaci za zemlje u tranziciji su veoma ograniceni. S obzirom da Srbija spada u tu grupu

zemalja, situacija vezana za monitoring vazduha je veoma kompleksna. Pre tranzicije,
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velike proizvodne firme su imale svoje fabrike u Srbiji. Ipak, ekoloski monitoring nije
uspostavljen na sistemskom nivou za bilo koju od tih fabrika. S obzirom da su tom periodu
bili angaZovani znacajni proizvodni kapaciteti, vrlo je sigurno da su emisije polutanata koji
uti¢u na stvaranje ozona bile znatno viSe nego danas. Na primer, u periodu pre 1990. godine
proizvodnja bakra u topionici bakra u Boru bila je tri puta veca. Stoga se moze zakljuciti da
je kvalitet vazduha bio znatno gori u tom periodu. U periodu od 1990-2000. godine, zbog
ekonomskih sankcija koje su uvedene Srbiji od strane Ujedinjenih Nacija, proizvodni
kapaciteti su opali, a i ekologija je bila veoma zapostavljena. Briga o ekologiji u Srbiji je
pocela tek tokom procesa tranzicije. Nakon 2000. godine, srpska vlada odlucila je da
prilagodi nacionalne propise vezane za ekologiju sa regulativom EU i Svetske zdravstvene
organizacije. Sa druge strane, privatizacija fabrika je pocela u isto vreme. Stara tehnologija
je zamenjena novom, koju su doneli strani investitori. Ipak, proizvodni kapaciteti su i dalje
ispod onog nivoa na kojem su bili pre 1990. godine. Tako se moze zakljuciti da je kvalitet
vazduha bolji nego 5to je bio pre tranzicije. Ipak najvaznije je naglasiti da je ekoloSka svest
u Srbiji uvecana nakon tranzicije.

Svetska zdravstvena organizacija i EU, preko dugoro¢nih ciljeva do 2020. godine,
zeli da smanji dalje uvecanje koncentracije ozona, pre svega preko redukcije emisije
primarnih polutanata koji uticu na njegovo stvaranje (NOy i VOCs). EU je uspostavio
sistem za monitoring koncentracije ozona i drugih polutanata u vazduhu. U Srbiji, koja tezi
da postane ¢lan Evropske Unije, ozon se meri na 16 lokacija, jo§ od 2009. godine, ali
povratna reakcija jo$ uvek nije zabeleZena.

Motiv za ovo istrazivanje bile su zabelezene epizode ultravisokih koncentracija ozona
tokom novembra 2010.godine, u opsegu od 120 do 3000 pg/m®, koje su registrovane na
mernoj stanici, u urbanom delu Bora, gde Zivi oko 5,000 ljudi. Takode, u blizini merne
stanice nalazi se Institut za rudarstvo i metalurgiju, u kome je zapo$ljeno oko 200 radnika,
¢ije je zdravlje ozbiljno ugrozeno, kao i vegetacija u okolnim parkovima. Uveéane
koncentracije ozona u blizini merne stanice Institut uzrokovane su povec¢anim konectracija
NOx (VOCs nisu mereni u tom periodu) koji se emituje iz obliznjih fabrika, koje se bave
periodiénom proizvodnjom sekundarnih sirovinama, kao Sto su: pokidane bakarne Zice,

elektronski otpad i ostalo. Epizode u kojima se vrSi prerada ovog materijala dovele su do
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epizoda uvecanih koncentracija NOy, koji je u direktnoj vezi sa uve¢anim koncentracijama
ozona. Takode, joS neki moguci izvori stvaranja ozona obradeni su u ovom delu. Epizode
visokih koncentracija ozona zabeleZene su nekoliko puta u toku godine, Sto predstavlja
rizik za ljudsko zdravlje, pre svega za zdravlje zaposlenih u Institutu, a zatim i za svo ostalo
stanovniStvo u gradu. Sa istom emisijom polutanata, tokom letnjeg perioda, uz vise
temperature i vece suncevo zracenje, opravdano se mogu oc¢ekivati nove epizode ¢ak i visih
koncentracija 0zona, koje mogu izazvati ozbiljne posledice.

Merna stanica, na kojoj su registrovane visoke koncentracije ozona, nalazi se u Boru,
gde Zivi skoro 40,000 stanovnika (slika 27). Na ovoj mernoj stanici mereni su sledeci
polutanti: Oz, CO, PMy, NO, NOy, NO,, TRS i SO,. Merenja su ponovljena na svakih 2
minuta i izracunate su prose¢ne dvocasovne vrednosti za interval od 0-24 h. Osim sadrZaja
polutanata u vazduhu, simultano su mereni i meteoroloSki parametri: brzina vetra (WS),
smer vetra (WD), atmosferska temperatura (AT) atmosferski pritisak (BPR) i relativna
vlaznost vazduha (RHx).
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Legend:

1. Measuring station
2. Industrial zone

3. Urban area

Slika 27. Lokacija automatske merne stanice (1-merna stanica, 2-industrijska zona, 3-

urbana sredina)
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6.2 REZULTATI

Izmerene srednje jednocasovne vrednosti varirale su u velikom intervalu od 7.38
ng/m? do 3213 pg/m?®. Epizode visokih koncentracija, preko 1000 pg/m?, privlage posebnu
paznju, s obzirom da su tolike koncentracije zabeZene samo u Madridu, 29. aprila 2000., u
veoma kratkom vremenskom intervalu od 1 h. U kineskim metropolama, u Pekingu i
Sangaju, registrovane su koncentracije od 424 pg/m®, 2005. godine (Peking) i 251 pg/m®,
2004. godine (Sangaj) u veoma kratkim vremenskim intervalima (Chan and Yao, 2008;
Duan et al., 2008). U nau¢nim radovima epizode visokih koncentracija ozona u opsegu od
100-200 pg/m® objasnjene su u poslednjih nekoliko godina (Lengyel et al., 2004; Jose et
al., 2005; Derwent et al., 2007; Geng et al., 2008; Gonzales et al., 2010; Martin et al.,
2010), sa posebnim osvrtom na njihovo Stetno dejstvo na ljudsko zdravlje i vegetaciju
(Gryparis et al., 2004; Bates, 2005; Bell et al., 2006; WHO, 2008).
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Slika 28. Povezanost izmedu epizoda ozona, azotnih oksida i temperature u Boru,

novembar 2010.godine
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Varijacije koncentracije ozona, ukupnih azotnih oksida i temperature, prikazani su na

slici 28. Dobijeni rezultati merenja pokazuju da su epizode visokih koncentracija ozona

trajale nekoliko dana: 120-3000 pg/m® tri dana, zatim 120-2500 pg/m® Getiri dana i dve

epizode koncentracija do 1000 pg/m® svaka po tri dana. Odnosno, epizode visokih

koncentracija ozona trajale su 12 dana ili ¢ak 40% analiziranog perioda. Promene u

zabelezenim epizodama ozona odvijale su se na 3-5 h u zavisnosti od epizoda visokih

koncentracija NOy, potvrduju osetljivost procesa stvaranja ozona od NOy, kao i da

mehanizam nastajanja i distribucije ozona zavisi od meteorolodkih uslova. Kontrolni test

ovog fenomena izvrsen je za epizode uveéane koncentracije ozona iznad 100 pg/m3, koje

su zabelezene 1. i 2. februara 2011., iako je temperatura vazduha bila niska od -2 do -12 °C

(slika 29).
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Slika 29. Povezanost izmedu epizoda ozona, azotnih oksida i temperature u Boru

tokom (a) 01.02.2011. i (b) 02.02.2011.
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Ipak, bilo bi previse pretenciozno tvrditi da sva koli¢ina detektovanog ozona potice
samo od oksidacije NO,. Medutim, da bi se dobile koncentracije 0zona vise od 3000 pg/m®,
koncentracija NO, mora biti u rangu 2870 pg/m® (Kleinman, 2000). Na taj nacin dolazi se
do zakljucka da postoje i drugi izvori nastajanja ozona koje bi trebalo detektovati. NazZalost,
drugi izvori ozona (VOCs) se joS uvek ne mere na ovoj mernoj stanici. Tako da se moze
pretpostaviti da su i oni moguci izvor visokih koncentracija 0zona, a deo se moze pripisati i
vazdu$nim strujama koje nose zagadivace daleko od samog izvora nastajanja.

Uvecane koncentracije ozona tokom dana ostaju iste i tokom noé¢i, kada su UV
zraCenje 1 temperature znatno nize u odnosu na dnevne vrednosti i traju po nekoliko dana.
Ocigledno je da su epizode visokih koncentracija NOx konstantne i da traju po nekoliko
dane, koliko traju i periodi prerade otpadnog materijala u lokalnim fabrikama. Emisija NOXx
i VOC iz lokalnih manjih fabrika, koje se nalaze u blizini merne stanice, je glavni uzro¢nik
visokih koncentracija ozona (Slika 26).

Izmerene vrednosti koncentracija polutanata i meteoroloskin parametara tokom
novembra 2010. godine, sa izraCunatim prose¢nim vrednostima za svaka 2 sata, omogucilo
je formiranje baze podataka, koji sadrzi 360 setova podataka. Statisticka pouzdanost
podataka zasnovana na varijansi podataka moze se smatrati prihvatljivom, osim za
koncentracije ugljen monoksida (CO) i ukupnog redukovanog sumpora (TRS). Da bi se
bolje razumele i lakSe objasnile epizode visokih koncentracija ozona ukupan set podataka je
podeljen u dve grupe: prva grupa podataka odnosi se ne koncentracije ozona do 120 ug/m?
(gornja granica odredena direktivom EU) i pokriva 69% podataka. Druga grupa podataka
obuhvata koncentracije iznad grani¢ne vrednosti od 120 pg/m® i pokriva 31% podataka,
kada je rizik po ljudsko zdravlje i vegetaciju evidentan. U jednom delu analiziranog
perioda, od 01.11. do 21.11.2010. rad topionice bakra u Boru je bio obustavljen, tako je
uticaj ovog najveceg zagadivaca vazduha u Boru, iskljucen.

Za obradu podataka koris¢ene su razliCite statisticke metode. lzvrSen je pokuSaj
modelovanja zavisnosti koncentracije ozona od drugih polutanata i meteoroloskih
parametara. Usled nedostatka podataka za VOCs, kao i zbog ograni¢enog seta podataka
modelovanje pomo¢u NRA (nelinearna regresiona analiza) i ANN (veStacke neuronske
mreze) ne daje korisne rezultate. Ipak, uve¢ane koncentracije ozona tokom ¢ak 10 dana u
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mesecu, zasluzuju veliku paznju. Stoga, u cilju Sto kvalitetnije analize i pravilnog
iskoris¢enja dostupnog seta podataka, bi¢e primenjene adekvatne tehnike i alati. Kao
najadekvatniji alat za komparativnhu prezentaciju vise od jedne varijable, koris¢en je
boxplot grafik. Za izracunavanje Kkorelacije izmedu izmerenih varijabli, koris¢ena je
Pirsonova bivarijantna procedura (Pearson’s bivariate correlation procedure). Ova
procedura izra¢unava Pirsonov koeficjent korelacije, Spearman’s rho i Kendall’s tau-b, sa
nivoima znacajnosti (Landau and Everitt, 2004). Koeficijenti korelacije mere kako su
varijable povezane. Pre izracunavanja koeficijenata korelacije, podaci su filtrirani zbog

mogucih odstupanja, Sto je odradeno koris¢enjem boxplot grafik.

6.1.1 Rezultati analize za koncentracije ozona do 120 pg/m®
S obzirom da su pored koncentracije ozona dostupni i podaci drugih polutanata, kao

Sto su SO,, CO, NO, NOy, NO; i TRS, kao i meteoroloski parametri: relativna vlaznost
vazduha - RHXx; atmosferska temperatura - AT, atmosferski pritisak- BPR, brzina vetra -
WS, smer vetra - WD, proces nastajanja ozona je povezan sa koncentracijom NO,.
Koncentracije VOCs nisu merene, tako da osetljivost 0zona u odnosu na njihovu varijaciju
nije mogucée oceniti. Stoga izmerene vrednosti ozona prikazane su zajedno sa NOy (Slika
30).

Dobijeni rezultati pokazuju najnizu (7.38 pg/m®) i najvisu (112 pg/m®) vrednost
koncentracije ozona, sa uobi¢ajenom varijacijom koncentracije izmedu 40 1 100 ug/m3. U
istom periodu, najniZa zabeleZena koncentracija NOy iznosila je 1 pg/m®, a najvisa 300
ng/m®, sa najvecom varijacijom izmedu 50 i 200 pg/m>. Vrednosti varijanse u datom
podskupu pokazuju da su izmerene vrednosti statisticki znaCajne, osim za izmerene

vrednosti CO i TRS.
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Slika 30. Promene u koncentraciji ozona i NOx kada su koncentracije ozona ispod

120 pg/m(a-koncentracija ozona, b-koncentracija NO,)
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Tabela 12. Matrica Pirsonovih koeficijenata za koncentracije ozona do 120 pug/m?

03 SO2 RHx NO AT CO NO2 NOx BPR WS WD TRS
03 1
so2  -.118 1
RHx _222™ 119 1
NO _o244™ 081  .039 1
AT 2157 -106" .032 135 1
CO -283" .071 .084 535" 244" 1
NO2 _309” .123  .002 g11™ 327" 639" 1
NOx -269” 128" .033 457" 248" 528" 641" 1
BPR 049 030 -041 197" -196° .286 .224" 156 1
WS 376" -131  -124 -136 507" -206" -.117 -.088 _464™" 1
WD 029 -.029 _23™ -011 158" -081 .004 .024 _265™ 225 1
TRS _317" 127" 154" 556 232" 726" 602" 542"  .150 -196" .025 1

** Nivo znacajnosti p< 0.01 (2-tailed).
*. Nivo znacajnosti p< 0.05 (2-tailed).

Tabela 12 pokazuje matricu Pirsonovih koeficijenata korelacije izmedu polutanata i
meteoroloskih parametara, koji su izmereni novembra 2010., na automatskoj mernoj stanici
u Boru. Statisticka analiza je izvrSena samo nad podacima kada su koncentracije ozona bile
do 120 pg/m®.

Korelacija sa nivoom znacajnosti p < 0.01 postoji izmedu Oz i RHx, NO, AT, CO,
NO,, NO4, WS i TRS. U isto vreme korelacija izmedu ozona i SO,, BPR i WD nije
statistiCki znacajna. Vrednost koeficijenta korelacije izmedu ozona i NOy je 0.269 sa

statistiCkom znacajnosc¢u p < 0.01.

6.1.2 Rezultati analize za koncentracije iznad 120 pug/m?

Za podskup podataka gde su koncentracije ozona iznad 120 pg/m®, izmerene
koncentracije 0zona variraju izmedu 121 i 3121 pug/m®. Varijacije u periodu 02.11-06.11.
iznose od 300-3100 pg/m® a u periodu 15.11-18.11.2010 iznose od 200-2500 pg/m?.
Takode, tokom perioda 01-03.11. i 07-09.11.2010, koncentracije ozona su se kretale
izmedu 200-1000 pg/m®. Koncentracija NOy u istom periodu iznosila je od 7-290 pg/m®.
Tokom epizoda visokih koncentracija ozona, koncentracija NOy u periodu 02-06.11.2010
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iznosila je 50-290 pg/m®, a u periodu 15-18.11.2010 varirala je u opsegu 50-200 pg/m®. U
periodima 01-03.11. i 07-09.11. koncentracija NO, kretala se u opsegu 30-200 pg/m®.
Vrednosti varijanse u datom podskupu pokazuju da su izmerene vrednosti statisticki
znacajne, 0sim za CO i TRS, kao Sto je bio slucaj i kod prethodnog podskupa, a isti je
sluc¢aj 1 za ceo skup. Na slici 31 prikazane su epizode ozona i NOy, za uslove kad su
koncentracije 0zona iznad 120 pg/m?®.
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Slika 31. Promene u koncentraciji ozona i NOx kada su koncentracije ozona iznad
120 pg/m(a-koncentracija ozona, b-koncentracija NO,)
Tabela 13. Matrica Pirsonovih koeficijenata za koncentracije ozona iznad 120 pg/m?

O, SO, RHx NO AT CO NO, NOx BPR WS WD TRS
0, 1

SO, -195° 1

RHx .242 -053 1

NO .090 -068 .224 1

AT 2257 _304° -450° -012 1
CO 186 -.129 -.043 449® 310° 1

NO, .138 -.123 -.092 472® 447° 508" 1

NOx 280" -.082 -119 378" 213* 775° 532" 1

BPR .078 -084 ._548° 393° .014 419" .401° .400° 1

WS -015 .207 -250 _302® -.209 _487° -516° -381° -.087 1
WD 232 _461° .033 140 3p4* .142 -005 .138 .234 -.009

TRS .118 -.094 .075 473" 222° 603° 590° .600° .156 -490° .106 1

a. Nivo znacajnosti p< 0.05 (2-tailed).
b. Nivo znacajnosti p< 0.01 (2-tailed).
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Tabela 13 prikazuje matricu Pirsonovih koeficijenata korelacije izmedu polutanata i
meteoroloskih parametara, koji su izmereni novembra 2010. godine, na automatskoj mernoj
stanici u Boru. Statisticka analiza je izvrSena samo nad podacima kada su koncentracije
ozona bile iznad 120 pg/m°.

Korelacija sa nivoom znacajnosti p < 0.01 postoji izmedu O3 i NOx sa pozitivnim
koeficijentom korelacije. Ova cinjenica pokazuje da su visoke koncentracije ozona u
posmatranom periodu NOy senzitivne i da su u direktnoj pozitivnoj vezi sa NOy u
troposferi. Takode, 0zon je u pozitivnoj korelaciji sa atmosferskom temperaturom (p<0.05).
Koncentracija ozona je u negativnoj korelciji sa SO,, sa nivoom znacajnosti p < 0.05.
Korelacija veoma visokih koncentracija ozona sa drugim polutantima i meteoroloskim
parametrima nema nikakvu statisticku znacajnost.

JoS jedna interesantna ¢injenica vezana za ovo istraZivanje je to da su se epizode
visokih koncentracija ozona (preko 120 pg/m®) javile tokom kasne jeseni, odnosno u
novembru 2010. godine. Ovo se moze povezati sa ¢injenicom da je i tokom 2009. i 2010.
godine, u novembru bilo dosta sun¢anih dana i sa maksimalnim temperaturama od ¢ak
20°C, izmerenih u jugoistocnom delu Evrope. Maksimalne temperature, izmerene u Boru
tokom novembra 2010. su bile ¢ak i viSe, iznosile su 24 °C (pogledati sliku 28). Tako
visoke temperature u ovom delu godine, praéene relativno mirnom sinoptickom situacijom,
dovele su do =zakljucka da osim toga Sto su visoke koncentracije ozona rezultat
fotohemijskih reakcija, podrZanih uve¢anom emisijom NOy i VOCs, treba uzeti u
razmatranje i transport polutanata.

Za raspolozivi set podataka koji je koris¢en u ovom istrazivanju, odlu¢eno je da se
izvrSi analiza meteoroloskih uslova tokom izuc¢avanog perioda i da se povezu polutanti sa
sinopti¢kom situacijom. Stoga su dnevni ciklusi temperature, brzine vetra, atmosferskog
pritiska i vlaznosti vazduha povezani sa najvisim vrednostima koncentracija NOy i O (slika
32).
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Slika 32. Dnevne varijacije temperature, brzine vetra, atmosferskog pritiska i vlaznost
vazduha za zabelezene visoke vrednosti O3, NO,, NO, NOx (a- od 4-5.novembra 2010., b-
od 16-17. novembra 2010. godine)
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Prema rezultatima koji su predstavljeni na slici 32, moze se videti da su tokom obe
epizode veoma visokih koncentracija NOx i Os, vrednosti temperature znatno vise u odnosu
na prose¢ne vrednosti za to doba godine, brzina vetra je ispod 2 m/s, a atmosferski pritisak
se kretao u opsegu izmedu 950 i 975 mbar. Takvi sinopticki uslovi su veoma pogodni za
akumuliranje koncentracije polutanata u vazduhu. Prema Fiala (Fiala et al., 2003), epizode
visokih koncentracija ozona se najcesce javljaju tokom stagniraju¢ih sinoptic¢kih uslova.
Pod tim uslovima, vrsi se slaba disperzija polutanata a hemijske reakcije koje dovode do
stvaranja ozona su veoma spore (Fiala et al., 2003). Na osnovu rezultata koji su prikazani
na slici 32, ovo se takode moze odnositi i na slucaj zabelezenih visokih koncentracija ozona

u Boru.
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7 DISKUSIJA REZULTATA

U poslednjih pola veka, ve¢i deo svetskog stanovniStva preselio se u gradove u
potrazi za boljim Zzivotom. Ipak, povecana urbanizacija je sa sobom donela i mnogo
problema, ukljucujuéi i zagadenje vazduha, ¢iji efekti 1 posledice tek poslednjih deceniju 1
po bivaju prepoznati. ViSe od 75% stanovniStva u razvijenim zemljama zivi u gradovima,
dok se zemlje u razvoju urbanizuju ¢ak i veCom brzinom, gde cak duplo vise ljudi zivi u
gradovima, nego pre 50 godina (Baldasano, 2003).

Stoga, razvijene zemlje ulazu velike napore za poboljSanje kvaliteta vazduha
usvajanjem direktiva i standarda o kontroli emisije polutanata. Sa druge strane, kao
posledica povecane urbanizacije u zemljama u razvoju, javlja se uvecana frekvencija
saobracaja, Sto dalje doprinosi pogorSanju kvaliteta vazduha u gradskim sredinama
(Scholorling, 2000).

U cilju ocene kvaliteta vazduha u urbanim sredinama, u Srbiji, koja spada u grupu
zemalja u razvoju, sproveden je niz istrazivanja. Merenjem i prikupljanjem podataka o
koncentracijama primarnih polutanata, ozona i ostalih meteoroloskih parametara u urbanim
sredinama, u realnom vremenu po standardizovanim metodama, dobijen je skup sa
zadovoljavaju¢om statisticCkom pouzdanoscu, ¢ime su se stekli uslovi za dalju statisticku
analizu 1 obradu podataka. Time se potvrduje nulta hipoteza, koja predstavlja uslov za dalje
ispitivanje ostalih hipoteza. U slucaju da je Hipoteza Hy bila odbacena, dalja razmatranja bi
bila suvisna.

Mehanizam nastajanja prizemnog ozona joS uvek nije u potpunosti istrazen.
Utvrdivanjem glavnih faktora koji doprinose procesu stvaranja ozona, utvrduju se i nacini
za smanjenje njegove koncentracije. Misljenje je da su koncentracija ozona i odnos
NO,/NO povezani. Tako da, ako postoji pozitivna korelacija, smatra se da je proces
nastajanja ozona "NOy senzitivan". U tom slucaju, VOCs/NOyx odnos je veliki, dovodeéi do
zakljucka da NOy dovodi do stvaranja ozona (Shao et al., 2009). Suprotno, ako je
VOCs/NOx odnos mali, onda NOy sprecava stvaranje ozona (Duan, et al., 2008). U takvim
slu¢ajevima, celokupna proizvodnja ozona zavisi od sadrzaja VOCs u vazduhu i tada se
proces stvaranja ozona smatra “VOCs senzitivan® (Lengyel et al., 2004; Shao et al., 2009).

U nekim istraZivanjima se pominje uticaj SO, i PM, 5 na stvaranje ozona (Odman Talat et
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al., 2009). U cilju ispitivanje Hipoteze 1, nad podacima prikupljenim u urbanom delu
Zrenjanina iskoris¢en je Mann-Whitney U neparametarski test da bi se uporedili odnos
izmedu NO,/NO koeficijenata tokom perioda visokih koncentracija ozona i onih kada su
koncentracije ozona bile u normali. Faktorska analiza (PCA) je takode odradena, kao i1
matrica koeficijenata korelacije polutanata, sa ciljem da se utvrdi potencijalni faktori koji
uti¢u na koncentracije tih polutanata. Vrednosti VOCs/NOx i VOCs/CO indeksa, dobijeni u
ovom istrazivanju, su 0.26 £ 0.22 i 0.029 + 0.02; respektivno. S obzirom na veoma niske
vrednosti ovih indeksa, proces proizvodnje ozona u posmatranom podru¢ju moze se
posmatrati kao VOCs senzitivan. Rezultati dobijeni u ovom istrazivanju takode pokazuju da
uvecanje koncentracija VOCs i NOy dovodi do smanjenja koncentracije ozona (slika 19).
Ovo pokazuje kompleksnost hemijskih reakcija koje se odigravaju u ambijentalnom
vazduhu u regionu Banata. Uzimajuci u obzir da je PCA analiza grupisala VOCs, NO, i CO
u isti faktor (Faktor 1), sa 42.85% objasnjene varijanse, nije moguce jasno razgraniCiti
osetljivost procesa nastajanja ozona na VOCs ili NO senzitivan. Bilo bi mnogo podesnije
uzeti u obzir njihov zajedni¢ki uticaj, sa vrlo malom tendencijom prema VOCs

senzitivnosti.

Promene u koncentraciji prizemnog ozona su ¢vrsto povezane sa meteoroloskim
uslovima. Povoljni meteoroloski uslovi, kao $to su visoke temperature, vedro nebo i slab
vetar, pogoduju procesu stvaranja ozona (Vecchi and Valli, 1999). U Evropi najvise
koncentracije ozona beleze se upravo tokom leta, za vreme stabilnih uslova. Temperatura i
sunceva radijacija podrzavaju nastajanje i Sirenje radikala u njihovom lancu, a imaju
suprotnu ulogu u uniStavanju ovog lanca (Ruiz Suarez et al., 1995). Ispitan je uticaj
temperature i sun¢evog zraenja na promenu koncentracije ozona i statisticka analiza je
potvrdila da postoji jaka i pozitivna veza izmedu temperature i ozona ( r= 0.473, p<0.01) i
radijacije 1 ozona ( r = 0.687, p<0.01). Odredivanjem zavisnosti koncentracije ozona od
temperature i radijacije, dobijeni su koeficijenti determinacije (R®) 0.224 i 0.472,
respektivno, koji nedvosmisleno pokazuju kataliti¢ki uticaj na brzinu reakcije nastajanja

prizemnog ozona (slika 10 i 11). Time se potvrduje postavljena Hipoteza 2.
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U svrhu razvoja modela za upravljanje procesom nastajanja prizemnog ozona u
urbanoj sredini, u Petom poglavlju, predstavljen je MLRA i model vestackih neuronskih
mreza. Oba ova modela imaju Siroku primenu u predikciji koncentracija zagadujucih
materija, a posebno ozona. U ovom slucaju, oba modela kao ulazne varijable koriste
koncentracije primarnih polutanata i meteoroloSke parametre, prikupljene na mernom
mestu Centar-Zrenjanin.

Na osnovu dobijenih rezultata moze se zakljuciti da model neuronskih mreza moze
uspesnije predvideti koncentracije ozona u vazduhu, u zavisnosti od koncentracija
primarnih polutanata i meteoroloskih faktora, u odnosu na MLRA model. Dokaz za to je i
visok stepen koeficijenta determinacije i tokom faza treniranja i testiranja, u odnosu na
MLRA model.

Kada se uporedi sa MLRA modelom potpuno drugacija situacija je zabelezena, Sto
znadi da su kod ANN modela bolji rezultati dobijeni u fazi treniranja (R>=0.919), nego u
fazi testiranja (R?=0.873). Objasnjenje za to lezi u &injenici da je MLRA modelovanje
osetljivo na raspored ekstremnih tacaka u oba skupa podataka. Sa druge strane, na veStacke
neuronske mreze kao nelinearni pristup ne uti¢u ova pojava. Dobijeni rezultati pokazuju da
podaci prikupljeni u ovom istrazivanju mogu biti iskoriS¢eni za predvidanje buducih
koncentracija ozona. Na taj na¢in dokazana je Hipoteza 3. Uporednim prikazom linearnog i
nelinearnog modela predikcije ozona u ovom slucaju jo$ jednom je dokazana prednost
koris¢enja neuronskih mreza u odnosu na multiregresionu analizu, jer na mnogo podesniji
nacin tretira sve nelinearne veze medu varijablama u modelu. S obzirom da je proces
nastajanja ozona sam po sebi nelinearan, u tom slucaju koriS¢enje neuronskih mreza daje
bolje rezultate.

U cilju formiranja modela za visekriterijumsku analizu prisustva zagaduju¢ih materija
u vazduhu, urbanoj sredini, najpre se krenulo sa od odredivanja njihovog sadrZaja. U skladu
sa raspolozivim podacima sa automatskih mernih stanica, izvrseno je rangiranje pet lokacija
u Beogradu, u zavisnosti od prisustva zagaduju¢ih materija u vazduhu, kao kriterijuma u
modelu. Rangiranjem mernih lokacija u modelu doslo se do najkriti¢nijih zona u
istrazivanom podrucju. Utvrdeno je da su najkriti¢nije lokacije zapravo one koje se nalaze u

najprometnijim i najfrekventnijim delovima grada (Mostar i Pancevacki most, slika 23).
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Razvijeni visekriterijumski model uz primenu PROMETHEE/GAIA metode, pokazao se
kao dobar nacin za utvrdivanje najzagadenijih zona u gradu, sa stanovista uticaja zagadenja
na zdravlje ljudi, ¢ime se potvrduje Hipoteza 4. lako u posmatranom periodu nije bilo
prekoracenja grani¢nih vrednosti koncentracija svih polutanata, nesmanjena emisija u
buduénosti moze ugroziti vise od 2 miliona stanovnika.

Izu¢avanjem dnevnih varijacija u koncentraciji ozona moze se ste¢i uvid o svim
fizickim i hemijskim procesima koji se odigravaju u atmosferi tokom dana. Ispitane su
dnevne varijacije ozona u urbanom delu Zrenjanina, tokom 2009.godine. Rezultati su
pokazali karakteristicno ponaSanje ozona za zagadene urbane oblasti, a karakteriSe ih
visoka koncentracija tokom dana i niske koncentracije tokom no¢i i ranog jutra. U ovim
dnevnim ciklusima, povecane koncentracije ozona tokom dnevnog svetla mogu se pripisati
kombinovanom efektu procesa fotohemijske proizvodnje ozona u medusloju i transportu
ozona iz viSih slojeva atmosfere. Na osnovu karakteristicnog ponaSanja moguce je
kontrolisati emisije polutanata, da ne bi doSlo do pojave epizoda visokih koncentracija
ozona. Na taj nacin potvrdena je tvrdnja u Hipotezi 5.

Potvrdivanjem svih hipoteza ispunjeni su i ciljevi istrazivanja, da se istrazi i na
osnovu predlozenih matematickih modela predvidi kretanje ozona u budu¢em periodu, da
se utvrde glavni faktori koji doprinose njegovom stvaranju i da se upozna naucna i Sira
javnost sa mehanizmom stvaranja prizemnog ozona i posledicama koje povecane

koncentracije mogu da prouzrokuju.
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8 ZAKLJUCAK

U disertaciji su prikazani rezulati merenja i analize koncentracije ozona, primarnih
polutanata i meteoroloskih parametara, prikupljenih tokom 2009. i 2010. godine na
automatskim mernim stanicama u Zrenjaninu, Boru i Beogradu. Ove tri urbane sredine
odabrane su kao reprezenatativne lokacije koje karakteriSu razli¢iti dominantni izvori
zagadenja.

Zavisnost koncentracije ozona od definisanih ulaznih varijabli definisana je
koris¢enjem MLRA i ANN metodologije, sa koeficijentom determinacije (R%) 0.672 i
0.873, respektivno. Dobijene linearne i nelinearne korelacione zavisnosti, na osnovu
podataka prikupljenih sa automatske merne stanice u urbanom delu Zrenjanina,
omogucavaju predikciju ozona u zavisnosti od ulaznih parametara. Rezultati prikazani u
ovom delu disertacije posluzili su kao polazna osnova za nastavak istrazivanja, koje je
ukljucilo odredivanje prirode procesa nastajanja ozona u ovom regionu, da li je taj proces
NOy ili VOC senzitivan.

Visoke koncentracije ozona prikazane u disertaciji povezane su sa antropogenim
aktivnostima u regionu Banata tokom c¢itavog razmatranog perioda, a posebno tokom
perioda vegetacije. lzmerene vrednosti koncentracije ozona bile su iznad propisanih
vrednosti od strane Evropske Unije, za zaStitu zdravlja ljudi i vegetacije. Na taj nacin
predstavljale su opasnost za okolinu. Prikazani rezultati pokazali su da je potrebno
kontinuirano beleziti epizode visokih koncentracija ozona i preuzeti mere za smanjenje
emisije primarnih polutanata, prvenstveno NOy i VOC. U daljim istrazivanjima koja ¢e se
ticati stvarnih efekata ozona na okolinu, treba pratiti varijacije ozona u istom podrucju. S
obzirom da transport polutanata igra ozbiljnu ulogu u varijacijama koncentracije ozona, to
bi takode mogao biti predmet daljih istrazivanja.

Zabelezene epizode ultravisokih koncentracija ozona u urbanom delu grada Bora,
kretale su se u opsegu od 200 do 3100 pg/m?, tokom 11 dana u novembru 2010.godine. Ovi
rezultati pokazuju da bi ljudsko zdravlje i vegetacija mogli biti ozbiljno ugroZeni ako se
ovakve epizode ponove, pogotovo tokom letnjeg perioda kada su vrednosti atmosferske
temperature i UV radijacije znatno vise.
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Zavisnost koncentracije ozona od NOy, pokazuje da je proces nastajanja 0zona NOy
senzitivan. Ova osetljivost je jos naglasenija kada su koncentracije ozona iznad 120 pg/m®.
Takode, vrednosti Pearsonovog koeficijenta korelacije pokazuju pozitivnu korelaciju ozona
sa temperaturom 1 brzinom vetra, sa statistickom pouzdanos¢u od p<0.01, za koncentracije
ispod 120 pg/m®, dok za koncentracije iznad 120 pg/m?®, ozon ima pozitivnu korelaciju sa
RHx, NOy, AT i WS.

Rezultati simultanih merenja koncentracija O3, NOy, NO,, NO, SO, i CO u urbanom
delu Beograda, zabeleZenih tokom jeseni 2010.godine, predstavljeni su u ovoj disertaciji.
Zabelezene su koncentracije ispod standardnih vrednosti za sve polutante, propisanih od
strane Evropske Unije. Utvrdeno je da su koncentracije ozona viSe tokom vikenda, nego
tokom radnih dana, $to se objaSnjava fenomenom ,vikend efekat”. Takode, primenom
PROMETHEE/GAIA metode dobijene su najkriticnije zone u gradu sa stanoviste sadrzaja
zagadujuc¢ih materija u vazduhu. Analiza je pokazala da su to lokacije Mostar i Panecavcki
most, s obzirom da su to najprometnije tacke u gradu. S obzirom da je saobracaj glavni
uzrok zagadenja vazduha u Beogradu, sve veca frekvencija saobracaja dovesce do jos vec¢ih
problema. Sa druge strane, u Srbiji se mahom voze automobili sa starijim tipovima motora,
a uredba Vlade o uvodenju Euro 4 motora se ne postuje u potpunosti. Svakako, s obzirom
da Srbija pretenduje za clanstvo u Evropskoj Uniji, jedan od uslova ¢e sigurno biti
uskladivanje domacih zakona sa zakonima Unije i njihova primena, $to ¢e sigurno dovesti

do boljeg kvaliteta vazduha.
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Mpunor 1.

UsjaBa o ayTopcTBy

MoTnucaHu-a Mwunuua Apcuh

6poj nHaekca 2/2009

UsjaBrbyjem
Aa je jOKTopcKa AncepTauvja nog Hacnosom

Mopenosare npoLeca CTBapaka NpPU3EMHOr 030Ha U HEroBe ANCTPUGYLME v
ypbaHum cpeauHama

® pes3ynTaTt CONCTBEHOr NCTpaXuBadkor paja,

° [anpeanoxeHa gucepTauuja y LENUHU HX Y AenoBrMa Huje 6una npeanoxeHa
3a pobujaree Guno koje Aunnome npemMa CTYAWiCKUM NporpaMuma apyrux
BMCOKOLLIKONCKMX YyCTaHOBA,

e [la Cy pe3ynTaTi KOPEeKTHO HaBeAEeHN U1

* [Aa Hucam KpLuvo/nma ayTtopcka npaBa M KOPUCTUO WHTENEKTyanHy CBOjuHY
Apyrux nuua.

MoTnuc pokTopaHaa

Y Beorpapy,
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Mpunor 2.

U3jaBa 0 CTOBETHOCTU WITaMMNaHe U efieKTPOHCKe
Bep3uje AOKTOPCKOr paga

Wme n npesume aytop _Mwunuua Apcuh

Bpoj unpekca  2/2009

Cryavjckn nporpam UHXeH-epCKkM MEHALIMEHT

HacnoB paga MogenoBake npoLeca cTBapaka NPU3eMHOr 030Ha U Hoerose
anctpnbyLivje v ypbaHum cpeanHama

MeHTop [Mpod. Ap XKueaH XKuskosuh

MoTtnucann/a Munuua Apcuh

UzjaBrbyjem ga je wramnaHa Bep3uja Mor JOKTOPCKOr pada WCTOBETHA €MNEeKTPOHCKO]
Bepauju Kkojy cam npepao/na 3a o6jaBrbuBake Ha noprtany JurutanHor
penosuTopujyma YHuBep3uteta y Beorpapy.

[ossorbaBam fa ce ob6jaBe MOjU NUYHM NOAALM Be3aHW 3a pobujarbe akagemckor
3Batba OKTOpPa Hayka, Kao LUTO Cy MMe v Npesume, roamHa 1 MecTo pofera n AaTym
oabpaHe paga.

OBM nuuHM nopaun Mory ce 0GjaBUTW Ha MPEXHUM CTpaHWLaMa AuruTanHe
Bubnmoteke, y enekTpoHckom kaTanory vy nyénuvkauujama YHusepauteTa y Beorpagy.

MoTnuc gokrtopaHpa

Y beorpagy,

) - / -
IPeLL,  MULULY 2




Mpwunor 3.

U3jaBa o kopunwhemwy

Osnawhyjem YHuBep3autetcky 6ubnuoteky ,Csetosap Mapkosvh® ga y [Ourntanum
penosuTopujym YHuBepsuTeTa y beorpagy yHece MoOjy AOKTOPCKY AucepTauujy ropj
HacrnoBomMm:

MogenoBake npoLieca cTBapaka NpU3eMHOr 030Ha U Heroee ANTpMbyLmje y ypbaHum
cpeanHama

KOja je Moje ayTopCcKo Aerno.

[vcepTauujy ca cBum npunosuma npegao/na caMm y enekTpoHckoM opmaty norogHom
3a TpajHO apxMBUpaH-E.

Mojy [OKTOpCKY AncepTaumjy noxparweHy y [urutanHu penos3vtopujym YHuBepsuteTa
y Beorpagy mory aa kopucTte CBW Koju nowTyjy oapeade cagpxaHe y ogabpaHom Tuny
nuueHue KpeaTtusHe 3ajegHuue (Creative Commons) 3a Kojy cam ce oanyyuo/na.

1. AyTopcTBO

2. AyTOopCTBO - HEKOMEPLMjanHo

3. AyTopcTBO — HEkoMepuujanHo — 6e3 npepaae

4. AyTOpCTBO — HEKOMEpPLMjanHo — AennTy Noj UCTUM yCrioBMma
5. AytopcTteo — 6e3 npepage

6. AyTOpCTBO — AENUTM NOA UCTUM yCroBMMa

(Monnmo fa 3aokpyXuTe camo jegHy Of LeCT noHyheHux NuueHun, KpaTak onuc
nuLUeHUn AaT je Ha nonefuHn nucra).

MoTtnuc gokropaHaa

Y beorpagy,

Pk Ay AT P




1. AytopctBo - [lo3BorbaBate yMHOXaBahe, AUCTpUOyuujy M jaBHO caoniTaBake
Aena, u npepage, ako ce HaeBefde UMme ayTopa Ha HauduH odpefheH of cTpaHe ayTopa
Unu gasaola nuueHLUe, Yak 1 y komepuujanHe cepxe. OBo je HajcrnobogHuja of cBuUx
nuueHun.

2. AytopcTtBo — HekomepuwmjanHo. [Jo3sorbaBate yMHOXaBawe, AUCTPpUOyLINjy 1 jaBHO
caonwiTaBarwe fAena, u npepage, ako ce HaBeAe MMe ayTopa Ha HauduH ofpefheH of
CTpaHe aytopa unu gasaoua nuueHue. OBa nuueHua He [03BOSfbaBa KoMepLujanHy
ynoTpeby fena.

3. AytopctBOo - HekomepuujanHo — 6e3 npepage. [lo3BorbaBaTe YMHOXaBarbe,
anctpmnbyumjy n jaBHO caonwTtaBawe pfena, 0e3 npomeHa, npeobrnukoBakwa wUNu
ynoTpebe gena y cCBOM [ferny, ako ce HaBeAde WUMe ayTopa Ha HauuH oapeheH of
CTpaHe ayTopa unu gasaoua nuueHue. OBa nuueHua He A03BOSfbaBa KoMepuwujanHy
ynotpeby aena. Y ogHOCYy Ha CBe ocTane nuueHLe, OBOM NULEHLIOM Ce orpaHuyaBsa
Hajsehn o6um npaBsa kopuwhera gena.

4. AyTOpCTBO - HEKoMepuujanHo — AenuTU nod WUCTUM ycrnosBuma. [Jo3Borbasare
YMHOXaBak€e, ANCTPUOYLMjy 1 jaBHO caonluTaBare Aena, v npepage, ako ce HaBene
UMe ayTopa Ha HauvH ogpefeH of CTpaHe ayTopa WNu AaBaolia NULEHLE U ako ce
npepaga avctpubyupa noh WCTOM WMAM CRAMYHOM nuvueHuom. OBa nuueHua He
[03BOSbaBa KoMepuujanHy ynotpeby aena v npepaaa.

5. AytopcTBo — ©e3 npepage. [Jo3BorbaBaTe yMHOXaBake, AUCTPMOYLMjy U jaBHO
caonwTaBawe aena, 6e3 npomeHa, npeobnukoBama unu ynotpede gena y cBom aeny,
ako ce HaBefe MMe ayTopa Ha HauuH oapefeH of cTpaHe ayTopa wunu pasaoua
nuueHue. OBa nuueHLa f03Bobasa koMepuwvjanHy ynotpeby gena.

6. AyTopcTBO - OenuTu nop WCTUM ycnoeBuma. [lo3BorbaBaTe yYMHOXaBame,
ancTpunbyunjy 1 jaBHO caonwitaBawe gena, u npepaje, ako ce HaBefe ume aytopa Ha
HayvH oapefeH of CcTpaHe ayTtopa WNu fdasaoua nuUeHUEe W ako ce rnpepaja
anctpubympa nop WCTOM WNU  cnUYHOM  nuueHuom. OBa nuvueHUa [03BoSbaBa
KoMmepuumjanHy ynoTpeby gena n npepaga. CnuyHa je codTBepckMM nuLeHLama,
O[HOCHO NuLieHL|aMa OTBOPEHOr koAa.
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