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1. Zakres rozprawy

Rozprawa jest poswigcona poglebieniu wiedzy o emisji podtlenku azotu (N0} w rejonie Malopolski.
Podtlenek azotu jest gazem cieplarnianym o diugim czasie Zycia w atmosferze (120-130 lat) i duzym
potencjale tworzenia efektu cieplarnianego {298 razy wiekszym od dwutlenku wegla w horyzoncie 100
tat]. 1 chociaz procentowy udziat emisii tego gazu w antropogeniczne] emisji calosci gazow
cieplarianych nie jest zbyt duzy, to stanowi-on dosy¢ istotny skiadnik emisji przyczyniajace] sie do
efektu cieplarnianego. Ze wzgledu na stabo rozeznane procesy tworzenia podtlenku azotu ocena jega
emisji charakteryzuje si¢ bardzo duig niepewnodcig, czasem szacowana nawet na 100% i wiecej.
Chociazby z tego wzgledu poglebienie wiedzy o emisji N,O jest zamierzeniem wainym dla oceny
szybkosci i zakresu przysztych zmian klimatycznych. Do tego, doktadniejsze szacowanie produkeji N2O
jest istotne dla modeli cykiu obiegu azotu w przyrodzie.

Doktorant podszedt do opracowania tego zagadnienia w sposéb szeroki, zbierajac dostepne
informacje: doniesienia literaturowe i istniejace bazy emisji, ale przede wszystkim wykonujac pomiary
oraz modelujac dyspersjg podtlenku azotu w atmosferze, aby moéc skonfrontowad wyniki z pomiarami,
Wiadnie przeprowadzone pomiary i ich analiza oraz modelowanie stanowia o sile rozprawy.

Jak moina wywnioskowad z tresci rozprawy, doktorant byl odpowiedzialny za uruchomienie
rutynowych guasi-cigglych pomiardw stezert N;O w powietrzu w stacjach na Kasprowym Wierchu i w
Krakowie, prowadzonych od wiosny 2013 r. Pomiary te sa prowadzone wedtug wysokich standardéw
wypracowanych w ramach projektéw prowadzonych przez miedzynarodowe zespoly w
specjalizowanych do tego celu sieciach. Doktarant braf czynny udziat w kilku takich projektach, a
zaangazowanie w nich zespotu z Wydziatu Fizyki i Informatyki Stosowanej AGH pozwolito na uzyskanie
danych pomiarowych z innych stacjit na lungfraujoch w Szwajcarii — bedacej najwazniejszy stacia
wykonujgcg pomiary tha dla Europy, w Mace Head w Irlandii ~ wykonujacej pomiary miedzy innymi w
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powietrzu naptywajacym do Europy znad Atlantyku, na Ochsenkopf w Niemczech — w niedalekiej stacji
znajdujgce] sig na wysokosci zblizone] do Kasprowego Wierchu w poblizu granicy z Czechami, oraz w
Biatymstoku-Krynicach — wykonujacej migdzy innymi pomiary z okregu o charakterze rolniczym. Dane
mierzone w stacjach postuzyty do poréwnar z wynikami uzyskanymi z modelowania dla szacowanych
po6l emisyjnych.

Do tego, Doktorant wykonaf lub nadzorowat wykonanie serii pomiaréw metodg komorowa z terendw
rolniczych w Matopolsce (w Zaktadzie Doéwiadczalnym Hodowli i Aklimatyzacji Roslin w Grodkowicach,
okoto 30 km na wschéd od Krakowa) oraz z terendow miejskich w Krakowie (na Bloniach i na trawniku
przed budynkiem Wydziatu Fizyki i Informatyki Stosowanej AGH). Zebrane dane zostaly
przeanalizowane i opracowane. Pomiary te s3 liczacym sie wkiadem do zbioru danych o porniarach
emisji w Polsce. Szczegdlnie cenne s pomiary z rerendw miejskich, ktdre byly przeprowadzone po raz
pierwszy w Polsce i jako jedne z nieliczhych na swiecie.

2. Przegiad zawartoéci rozprawy i uwagi ogolne

Rozdziat 1 zawiera wiadomodci wstepne i uzasadnienie tematu rozprawy oraz gléwne cele pracy.
Zostaly one juz omodwione w poprzednim punkcie, Warto moze jednak podkresii¢ duza wage zaréwno
praktyczng jak i poznawczg osiggnigtych celdw.

W rozdziale 2 omowiono cyk! obiegu azotu oraz wiasciwosci fizyko-chemiczne azotu i podtlenku azoty,
a takie przedstawiono, waine dla dalszego ciggu rozprawy, irédia emisii 1 odplywy z atmosfery
podtienku azotu, & w szczegdinodci emisje spowodowang przez mikroorganizmy znajdujace sig W
glebie oraz glowne 7rédia emisji antropogenicznej. Rozdzial ten, bedacy podsumowaniem pewnej
wiedzy ogdine] o generacjii ohiegu podtlenku azotu, stanowi bardzo dobre wprowadzenie do dalszych
analiz, ukazujac zioionos$¢ zagadnienia oraz problemy z opracowaniem dostatecznie dgokfadnych
modeli emisji podtienku azotu.

Rozdzial 3 rozpoczyna wiaéciwy opis dziatas Doktoranta sktadajacych sie na rozprawe. Znaczacg jego
czeié zajmuja jeszcze wiadomosci podstawowe o pomiarach quasi-ciaglych, opis metod prowadzenia
takich pomiaréw i charakterystyka stagji, z ktérych pomiary zostaly uiyte w rozprawie, bardzo
przydatne do zrozumienia i oceny opisanych daiej wynikéw. Rozwazania te wykazujg tez dobre
rozernanie Doktoranta w probiemach pomiarowych. A metodologia prowadzenia pomiaréw i ich
kalibracja to elementy, ktére Doktorant wprowadzit do polskich stacji pomiarowych, korzystajac ze
wspétpracy migdzynarodowejw ramach prowadzonych projektéw. Na podkreélenie zastuguje aktywny
udziat Doktoranta w opracowaniu i przetestowaniu zaleceri jakosciowych dla pomiarow i uruchomienie
ich w Polsce.

Dla dwupunktowe] metody kalibracji jest wspotautorem oprogramowania do  wyznaczania
skalibrowanych punktéw, z zastosowaniem splajnéw wygtadzajacych do  estymacji  punktow
maksymalnych pomocniczych krzywych porniarowych. Szkoda, ze w opisie te] metody zabrakio
szczegbtéw, gdy? zastosowanie splajnow wygladzajgcych pozwala na oszacowanie bledu estymacii
punktéw (a doktadniej odchylenia standardowego bieddw}, co mogloby by¢ moze przydatne do analizy
doktadnoici pomiarow. Ciekaw jestem komentarza od Doktoranta na ten temat.

Doktorant zaproponowal tez metode wyznaczania wskainika powtarzalnosci {repeatability) dla
metody dwupunktowej. Opis ten jest dosy¢ skrétowy i nie bardzo rozumiem, dlaczego nie oblicza sie
wskaznika powtarzainoéci wprost dia punktow interpolowanych, zamiast szacowac go na podstawie

wskaznikéw powtarzalnoéci dla dwdéch punktdw mierzonych {SLS1 i SLS2). Tu tei chciatbym uzyskac
wyjasnienie,



Na podkreslenie zastuguje tez opracowanie przez Doktoranta metoda korekcji pomiardw strumienia
emisji w zaleinosci od temperatury, dotychczas niestosowanej w tego typu pomiarach,

Pomiary zebrane przez ponad rok zostaly przetworzone, przeanalizowane | poréwnane z pomiarami z
innych stacji. Dosy¢ krétki czas pomiardw nie pozwolit na poparcie wynikdw zaawanspwanymi
analizami statystycznymi. W tym tez kontekécie stwierdzenie ze strony 41, 14-13 w. od dotu strony, o
wystgpowaniu maksimow i miniméw pomiardw w stacji na Kasprowym Wierchu o 1-2 miesigce
wczeshiej niz w stacji na Ochsenkopf jest dosyé ryzykowne, bo oparte na tylko jednym przybadku.
Natomiast bardziej przekonujace sq usrednione wykresy zmiennosci dobowych, z wykazanymi
roznicami migdzy dnieminoca, a takie zmiennosci tygodniowych oraz wykresy obrazujace kierunkowe
intensywnosci napfywu NoO w obu stacjach: na Kasprowym Wierchu i w Krakowie, chociaz tez
obarczone przypadkowoscig rocznych warunkéw meteorologicznych.

Uruchomienie rutynowych quasi-ciaglych pomiaréw N;O w dwéch stacjach w Polsce, z wysokimi
standardami pomiardw, pracujgcych w miedzynarodowych sieciach pomiarow tego gazu, jest
niewatpliwie duzym osiggnieciem Doktoranta. Prowadzone pomiary stuzg polskim i
migdzynarodowym srodowiskom naukowym do lepszego zrozumienia zagadnier emisji | przeptywdéw
podtlenku azotu | stanowia cenny materiat bedacy podstawa do dalszych badan,

Rozdziat 4 jest poswigcony pomiarom N,O z terendw rolniczych i miejskich wykonanych metoda
komorows. Na terenach rolniczych cdbyly sie dwie kampanie pomiarowe w Zakiadzie Doswiadczalnym
Hodowli i Aklimatyzacji Roslin w Grodkowicach koto Krakowa, obie w 2014 r., na wiosne (marzec —
kwiecieft) i na_ jesieni (paidziernik). W ich trakcie przebadano emisje podtlenku azotu z gleby
przeznaczonej pod roine uprawy i z roinym nawozeniem. Pormiary z terendw miejskich
przeprowadzono w Krakowie na Bfoniach na jesieni 2012 r. oraz na trawniku przed budynkiem
Wydziatu Fizyki | Informatyki Stosowane] AGH we wrzeéniu 2013 r. W ten sposdb zebrano sporg liczbe
pomiardw, a wérdd nich, jak wspomniatem wezesniej, pomiary z terendw miejskich PO raz pierwszy w
Polsce.

Przedstawione wyniki wykazaty zaskakujgco bardzo duze zréinicowanie zaréwno w czasie, jak i w
przestrzeni; na odlegtodei kitku metréw wyniki pomiaréw rdznity sie trzykrotnie przy szacowanym
btedzie pomiaru wynoszacym okolo 0,5%. Wyrainie obrazujg one przyczyne tak duze] niepewnosci
przypisywanej ocenom emisji N2O. Sytuacje komplikuje dodatkowo uwidoczniona w pomiarach duia
zaleinosé emisji od opadow. Ciekawe, ale chyba trudne przy obecnych metodach pemiarowych bytoby
pytanie, czy pomiary scatkowane ze znacznie wigkszych powierzchni cechuja sie takie tak duza
zmiennoécig. To pytanie jest zwigzane z inwentaryzacjg przestrzenng emisji, potrzebng chociazby do
modelowania dyspersji N;O w atmosferze. Obecnie naimniejsze siatki inwentaryzacji, i to racze]
stosowane do modelowania dyspersji zanieczyszczert w mieécie, sa rzedu setek metréw lub {bardzo
rzadko} dziesigtkdw metréw, a dla terendw pozamiejskich rzedu kilometréw. Jeseli przyjmiemy
jednorodny charakter terenu, to wydaje sig, ie zmienno$é scatkowanej emisji w oczku takiej siatki
powinna byc duzo mniejsza, niz w pomiarach z obszaru okofo 1 m% Oszacowanie bfedéw emisji z
obszaréw o rzedzie oczka siatki pozwolitoby na znacznie lepszg ocene bieddw modelowania, gdy:
wiadnie bledy szacowania emisji sg uwazane za gléwny skfadnik, obok meteorologii, niepewnosci
modefowanych stezert w atmosferze. Tu jestem zainteresowany pogladem Doktoranta gtownie 2z
ciekawosci, bo nawet inne opisywane przez Doktoranta metody pomiaru emisji 2 gruntu nie obejmuja
tak duzych obszarow.

Innym ciekawym wynikiem jest duza emisja z terendw miejskich, poréwnywalna, a nawet wieksza niz
z niektdrych nawozonych terendw rolniczych, Pomimo znacznie mniejszych celowych uzyinien glaby
miejskiej (torfem, korg drzew), tereny miejskie sg uzyzniane w azot na przykiad przez dosy¢ papularne
dozywianie ptakow, odchody zwierzat (ptakdw, pséw,..), wyrzucane resztki Zywnosci, a moze takze
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wieksza depozycje suchg i mokra azotu atmosferycznego w mieécie. Wyniki tak duzych emisji sa jednak
dosyé zaskakujace.

Doktorant pordwnuje wyniki pomiaréw z terenow rolniczych z danymi literaturowymi, otrzymujac
wyniki mieszczace sie w podawanych w literaturze zakresie zmiennosci, ale w zdecydowanej wigkszoéci
w dolnych jej zakresach. Tlumaczenie o mniejszych dawkach nawozenia w Polsce jest przekonujace,
ale moze mozna by je byto poprzec jakimis$ rozwazaniami statystycznymi?

Pomiary kemorowe przyniosty sporo dosyc zaskakujacych informacji. Aby sprawdzic stawiane hipotezy
i wyjasénié nasuwajace sie pytania, potrzebne by byly pewnie znacznie szersze badania, na ktdre trzeba
by byto znalei¢ irédta finansowania. Jednak pomiary te wniosty pewna nowg informacje i moga byc
bardzo przydatne przy formutowaniu zakresu ewentuainych dalszych badart w przysziosci.

Rozdzial 6 zawiera opis trzeciel czesci badad przeprowadzonych w ramach rozprawy i dotyczy
modelowania dyspersii N.O w dolne} warstwie troposfery. Po przegladzie podstawowych typdw
modeli stosowanych do modelowania dyspersji zanieczyszczen, Doktorant skoncentrowat sie na
modelu STILT {Stochastic Time-Inwerted Lagrangian Transport), ktéry najpierw stosuje do badania 10-
dniowych inwersji trajektorii dla stacji pomiarowej na Kasprowym Wierchu dla ustalonego w czasie
pomiaru, a nastepnie do wyznaczenia funkeji przenoszenia (footprints) dla stacji pomiarowych na
Kasprowym Wierchu i w Krakowie obliczonych na podstawie danych meteoralogicznych z lat 2012-
2014. S to catkowicie nowe wyniki charakteryzujace regionalny zasieg stacji na Kasprowym Wierchu
(Europa Centralna) oraz lokalny stacji w Krakowie {Aglomeracja Krakowska).

Korzystajac z ocen emisii N2O podanej w bazie IER {opracowane]j przez Institute for Energy Economics
and the Rational Use of Energy Uniwersytetu w Stuttgardzie w Niemczech] z rozdzielczoscig 10 km x
10 km, Doktorant zasymulowat przebieg stezen na stacjach w Krakowie i na Kasprowym Wierchu. Po
uwzgiednieniu stgzen tta uzyskat dobrg zgodnoéc z pomiarami w stacji w Krekowie, gdzie stezenia byly
wieksze. Na tej podstawie ocenit, Ze znaczna czedd emisji antropogenicznej oddzialywujacej na pomiary
w stacji w Krakowie pochodzi z terenu Wojewddztwa Matopolskiego {okoto 40% w ciggu dnia i 40-80%
w nocy). Gorsza zgodno$é z pomiarami (procentowa, co wigze sie tez ze znacznie mnigjszymi
wartoéciami mierzonych stezer) dla stacji na Kasprowym Wierchu nie pozwoiita na wysnucie w tym
przypadku bardziej zaawansowanych whnioskow. Doktarant zwraca tez uwage na trudny teren
wysokogdrski o charakterze alpejskim wokét stacji, co powoduje, ie stosowane modefe
meteorologiczne 2 grubsza siatka nie potrafity dobrze oddaé warunkdw pomiarow.

Doktorant wykazat sie w te] czedci rozprawy opanowaniem trudnego modelowania i umiejetnodcia
analizy | wyciagania wnioskéw na podstawie wynikéw uzyskanych z modelowania i pomiardw. Uzyskat
po raz pierwszy wiete wynikow llosciowych charakteryzuigeych pochodzenie stezer NzO mierzonych w
stacjach na Kasprowym Wierchu { w Krakowie. Uzyskane wyniki znacznie poszerzyly wiedze o emisjach
i dyspersji podtlenku azotu w tej czesci Polski i Europy orazo roli pomiaréw wykonywanych w stacjach
w Krakowie i na Kasprowym Wierchu.

3. Uwagi szczegotowe

Praca jest napisana starannie. W uwagach nie zwracam uwagi na, nieliczne zresztg, drobne btedy
redakeyjne, jak literéwki czy opuszczone wyrazy. Przy powotywaniu sig na lokalizacjg stosuje skrotowe
zapisy: s¥ — strona s, wiersz w od gory strony, s, — strona s, wiersz w od dotu strony.

39; — W rozprawie kilkakrotnie wspomina sie o zastosowaniu splajndéw wygladzajacych, jednak bez
podania szczegdtdw, np. ktérego stopnia splajny stosowano, jak dobierano wspdtezynnik wygladzania.




41% — Chociaz w jezyku R jest procedura smooth.spline, to petna nazwa angielska to ,smoothing
splines”.

411533 — Jak juz wspomniatem wezeénie], stwierdzenie o wyprzedzaniu minimalnych i maksymalnych
wartoéci w pomiarach w stacji na Kasprowym Wierchu w stosunku do stacji na Ochsenkopf jest nieco
przedwczesne, gdyz oparte na tylko jednorazowej obserwacii.

471 47%% — 7 tych zapisdw moina wywnioskowad, ze pomiary zebrane przez IMGW mozna uzyskaé
za darmo od instytucji amerykariskiej, gdy tymczasem pewnie trzeba za nie zaptacié, i to catkiem sporo,
gdy chce sie uzyskad wprost od IMGW. Czy to nie jest paradoks?

61° — Wyrazenie ,linear integration methed” nie jest prawidfowe, bo oznacza Lmetode catkowania
liniowego”. A poniewatz operator catkowania jest liniowy, wigec co wnosi stowo ,linear”? Przypuszczam,
e chodzi o catkowanie numeryczne metoda trapezéw, po angielsku ,trapezoidal rule” [ub ,trapezaidal
integration rule”. Ewentualnie mozna by byfo uzyé bardziej opisowego spasobuy, piszac o catkowaniu
funkeji uzyskanej przez ,linear-wise interpolation”, bo chyba to chciat wyrazi¢ Doktorant w uzytym w
rozprawie skrotowym wyrazeniu.

635 — Nawolenie w lokalizacji E przed kampania jesienna polegate tylko na dodaniu wapna, bez azotu.
W jaki sposdb moglo sie to przyczynic do zwiekszonej emisji N,O7?

65 - Podpis pod rys. 4.41 wyglada na skopiowany z podpisu pod rys. 4.6 i tylko czeéciowo poprawiony,
z pozostatosciami, ktére tu nie pasuja.

6712 — Nie tylko substancje gazowe w powietrzu sg szkodliwe, ale takze zawiesiny, jak na przyktad
pyty.

71, wz6r (5.6) — Wyrazenie po prawej stronie jest skalarem, a po lewej wektorem. Do tego wyrazenie
po prawej stronie jest deterministyczne, a po lewej losowe. Ten wzdr ewidentnie nie jest prawidiowy.

765 — Trudno mi sobie wyobrazié, jak wyznacza emisje na wysokosci 700 m nad powierzchnig gruntu
bez uzycia lokalnych modeli dyspersji. Chyba ze zakiadamy, ze skfadowe poziome ruchu powietrza sg
pomijzlne w stosunku do sktadowych pionowych. Ale czy to nie jést zbyt zgrubne zatozenie?

81; — Tu wyjatkowo zwracam uwage na literéwke, bo pojawia sie ona wielokrotnie. Powinno by¢
»deseasonalized” zamiast ,deaseasonalized”.

82, rys. 5.12 - Zgodnie z opisami umieszczonymi przy wykrasach, na rysunku sg podane wyniki dla KAS
w lecie 2014 i dla KRK w zimie 2013/2014, ale w podpisie jest tylko wymienione KRK. Ktéra informacja
jest prawidtowa?

825, — Z kontekstu wynika, ze chodzi o ,cubic spline interpolation”. Czy stosowano tu zwykte splajny,
czy splajny wygtadzajace?

99% — Wartosci pikéw mogg by¢ estymowane, szacowane lub aproksymowane, ale raczej nie uzytbym
stowa interpolowane. Brakuje mi tu bardziej szczegdlowego oméwienia, jak to doktadnie zrobiono, o
czym wspomniafem juz wezesnie]j.

100;;3 ~ Losowa niepewnos< pojedynczego pomiaru jest pojeciem, kitdre moina scharakteryzowad
przez jego rozktad prawdopodobienstwa, Chyba wiec albo chodzi tu o wartoéé na prryktad
wietokrotnosci odchylenia standardowego tego rozktadu (o, 20, 30), albo o ocene btedu konkretnego
pomiaru, czyli odchylenia realizacji wartosci zmiennej losowej dla konkretnego pomiaru od wartoéc
prawdziwe]. Co oznacza dokiadnie sformutowanie uiyte w rozprawie?

102;5.7 - Pytanie o inny sposob wyznaczania powtarzalnosci w metedzie dwupunktowe] postawitem
wczesdniej, w p. 2 recenzji. Tu je jedynie przypominam.




105% — Tego wywodu o koniecznoséct wystapienia nieliniowosci wzrostu stgzenia NoO we wnetrzu
komory nie do korica rozumiem. Czy chodzi o nieliniowo$é w czasie, czy wzgledem wymiaréw
przestrzennych? '

108% — Chyba w tym wzorze powinno by¢ max zamiast min?

Boktorant uzywa wielu skrdtédw i przydatby sie ich wykaz, co utatwitoby czytanie rozprawy.

4, Ocena koticowa

Doktorant rozwiazat wiele zagadnieri w zakresie badania emisji | dyspersji podtlenku azotu w skali
Matopolski, ale takie z istotnymi rozszerzeniami na Europe Centralng. Za najwazniejsze osiggnigcia
Doktoranta uwazam:

- uruchomienie quasi-cigglych pomiaréw stezenia podtlenku azotu w stacjach na Kasprowym Wierchu
i w Krakowie z rygorystycznymi procedurami jakodciowymi, przy ktdrych zaproponowal nowe
rozwigzania w zakresie dokiadniejszego przetwarzania sygnatéw — to osiagnigcie jest niestychanie
wazne w perspektywie mozliwosci wieloletniego wykorzystywania powstajace] bazy pomiaréw przez
spotecznoéé naukowa, a takze stuzby ochrony srodowiska;

- przeprowadzenie serii pomiardw komorowych emisji z gleb rolniczych 1 miejskich, istotnie
wzbogacajgcych wezesniejsze zbiory pomiardw w Polsce, w tym o pomiary z terendw miejskich, oraz
wiedze o takich emisjach —itu tez Doktorant zaproponowal metode poprawy dokladnosci pomiarow;

- przeprowadzenie bada’ modelowych dyspersji tlenku azotu w powietrzu w skali Matopolski oraz
Europy Centralnej, z pordéwnaniem wynikow modeiowania z pomiarami w stacjach w Krakowie
(szczegblnie udane) oraz na Kasprowym Wierchu — modelowanie takie byfo przeprowadzone w Polsce
PO raz pierwszy. '

Doktorant uzyskal wiele wynikéw ilodciowych potwierdzajacych i rozszerzajgcych wiedzg o
rozpatrywanych zjawiskach. Swoje rozwazania opart na bardzo dobrym przegladzie wiedzy w
omawianych tematach, w duiej mierze takie dzieki intensywnej wspolpracy migdzynarodowej
prowadzone] w ramach wspdlaych projektow.

Stwierdzam, e przedstawiona rozprawa spefnia wymagania stosownych przepiséw o rozprawach
doktorskich {Ustawa o stapniach naukowych i tytule naukowym oraz o stopniach i tytule w zakresie
sztuki z dn. 14 marca 2003 — Dz.U. 2003, Nr 65, poz.595 — z pdiniejszymi zmianami}, jak réwniei
wymagania zwyczajowe stawiane takim rozprawom. Whnioskuje o dopuszczenie doktoranta do
publicznej obrony rozprawy.



