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Abstract 

Fine particulate matter (PM2.5) adversely impacts human health, climate, air quality, and 

visibility, necessitating effective mitigation strategies. Addressing these challenges requires a 

thorough understanding chemical composition, physical properties (e.g., hygroscopicity, phase 

state), and atmospheric interactions (e.g., gas-particle partitioning, secondary formation) of 

PM2.5. However, persistent knowledge gaps, particularly in quantifying sources, formation 

pathways, and thermodynamic behaviour, hinder region-specific policy development, 

especially in pollution hotspots like the Indo-Gangetic Plain (IGP). This study investigates two 

critical aerosol processes in Delhi, a representative IGP megacity: (1) new particle formation 

(NPF) and (2) hygroscopic water uptake driving aerosol liquid water content (ALWC). Using 

real-time non-refractory PM2.5 (NR-PM2.5) data from an Aerodyne Aerosol Chemical 

Speciation Monitor (ACSM) and thermodynamic modelling (ISORROPIA II), we analysed 

ALWC dynamics for two winter periods (Dec 2019–Jan 2020 and Dec 2020–Feb 2021). A 50% 

increase in average NR-PM2.5 concentrations (from 102 µg/m³ to 152 µg/m³) resulted in a 60% 

rise in ALWC, which exhibited exponential growth with relative humidity (RH), becoming 

significant at RH >80%. Ammonium sulphate dominated ALWC uptake at lower RH, while 

ammonium nitrate prevailed at higher RH. Elevated PM2.5 and RH significantly reduced 

visibility, with light scattering efficiency increasing by more than 3.5 times at RH >85%. 

Chloride (Cl) concentrations in PM2.5 have halved in recent years, reducing their contribution 

to ALWC. While nitrate and sulphate, the other major contributors to ALWC, are linked to 

power plants and vehicular emissions, the sources of chloride remain poorly understood. 

Source apportionment studies in Delhi have struggled to identify the exact sources of chloride 

due to weak correlations with primary tracers. This study investigated one potential source of 

chloride: crop residue (stubble) burning. Real-time PM2.5 chemical composition data from 

stubble burning hotspots in rural Punjab during peak stubble burning demonstrated strong 

correlations between Cl and primary biomass burning tracers (potassium; K, organic aerosols; 

OA, black carbon; BC). Elemental source apportionment in Punjab attributed ~80% of chloride 

to stubble burning, supported by diagnostic Cl/K molar ratios (~2), indicative of gaseous 

chloride emissions beyond potassium chloride (KCl). In contrast, Delhi’s chloride dynamics 

were predominantly governed by meteorological processes, with secondary chloride formation 

contributing 70–80% of total chloride and biomass burning accounting for only 10–20%. 

Diagnostic ratios (Cl/K, Cl/OA, Cl/BC) in Delhi revealed a complex mix of sources: post-

monsoon chloride signatures aligned with Punjab’s stubble burning, while elevated Cl/K ratios 
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in other seasons (summer, winter) pointed to non-biomass sources like waste burning or 

industrial emissions. We also investigated the seasonal characteristics of particle size 

distribution (PSD) in Delhi’s atmosphere, with a special focus on NPF. Our findings reveal 

pronounced seasonal variations in particle number and mass concentration levels following the 

variations in atmospheric conditions and emission sources across different seasons. 

Condensation sink (CS) emerged as a primary factor governing NPF, with no NPF events 

observed when daytime CS exceeded 0.06 s⁻¹. NPF events were characterized by relatively 

high formation rates, high sulphuric acid concentrations, and a relatively large CS compared to 

cleaner and more pristine environments. The estimated formation rates were comparable to 

other polluted regions and could be explained by mechanisms involving H2SO4, ammonia and 

amines like dimethylamine (DMA). On days with comparable CS, chemical composition 

showed no significant variation between NPF and non-NPF days, with organics contributing 

~50% of PM2.5, emphasizing the dominance of physical processes. Higher atmospheric liquid 

water content, driven by elevated RH, inhibited NPF, highlighting the critical influence of 

relative humidity on particle formation. Additionally, simultaneous analysis of PSD and PM2.5 

mass composition revealed significant variations during daytime and night-time growth phases. 

Daytime growth of nucleated particles was associated with increases in sulphate and low-

volatility oxygenated organics, suggesting the involvement of sulphuric acid and oxidized 

vapours in early particle growth. This study highlights the need for comprehensive, long-term 

monitoring of ALWC, PSD, and PM2.5 chemical composition to address Delhi's air quality 

challenges. Mitigation strategies should prioritize reducing inorganic PM2.5 concentrations to 

lower ALWC and improve visibility, while at the same time focus on controlling precursor 

gases such as sulphuric acid and organic vapours to limit the formation of ultrafine particles, 

which have significant health and climate impacts.  
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साराांश 

सूक्ष्म कणिकीय पदार्थ (PM2.5) मानव स्वास्थ्य, जलवायु, वायु गुिवत्ता और दृश्यता पर प्रणतकूल प्रभाव 

डालता है, णजससे प्रभावी नू्यनीकरि रिनीणतय ों की आवश्यकता ह ती है। इन चुनौणतय ों का समाधान 

करने के णलए PM2.5 के रासायणनक सोंघटन, भौणतक गुि ों (जैसे, जल-अवश षि क्षमता, अवस्था) और 

वायुमोंडलीय अोंतः णियाओों (जैसे, गैस-कि णवभाजन, णितीयक णनमाथि) की गहन समझ आवश्यक है। 

हालाोंणक, णवशेष रूप से स्र त ों, णनमाथि मागों और ऊष्मागणतक व्यवहार के मात्रात्मक आकलन में ज्ञान की 

कमी, के्षत्र-णवशेष नीणत णनमाथि में बाधा उत्पन्न करती है, खासकर इोंड -गोंगेणटक पे्लन (IGP) जैसे प्रदूषि 

हॉटस्पॉट में।  यह अध्ययन णदल्ली, एक प्रणतणनणध IGP महानगर, में द  महत्वपूिथ एर स ल प्रणियाओों की 

जाोंच करता है: (1) नए कि णनमाथि (NPF) और (2) जल-अवश षि िारा एर स ल द्रव जल सामग्री 

(ALWC) का णनमाथि। एर डाइन एर स ल केणमकल से्पणशएशन मॉणनटर (ACSM) से प्राप्त वास्तणवक 

समय के गैर-दहनशील PM2.5 (NR-PM2.5) डेटा और ऊष्मागणतक मॉडणलोंग (ISORROPIA II) का 

उपय ग करते हुए, हमने द  शीतकालीन अवणधय ों (णदसोंबर 2019–जनवरी 2020 और णदसोंबर 2020–

फरवरी 2021) के णलए ALWC की गणतशीलता का णवशे्लषि णकया। NR-PM2.5 की औसत साोंद्रता में 

50% की वृद्धि (102 µg/m³ से 152 µg/m³) के पररिामस्वरूप ALWC में 60% की वृद्धि हुई, ज  सापेक्ष 

आद्रथता (RH) के सार् घातीय रूप से बढी और RH >80% पर महत्वपूिथ ह  गई। अम णनयम सले्फट ने 

कम RH पर ALWC अवश षि पर प्रभुत्व णदखाया, जबणक अम णनयम नाइटर ेट उच्च RH पर प्रभावी र्ा। 

उच्च PM2.5 और RH ने दृश्यता क  काफी कम कर णदया, जहााँ RH >85% पर प्रकाश प्रकीिथन दक्षता 

3.5 गुना से अणधक बढ गई।  हाल के वषों में PM2.5 में क्ल राइड (Cl) साोंद्रता आधी ह  गई है, णजससे 

ALWC में उनका य गदान कम हुआ है। हालाोंणक, नाइटर ेट और सले्फट, ज  ALWC के अन्य प्रमुख 

य गदानकताथ हैं, णबजली सोंयोंत्र ों और वाहन उत्सजथन से जुडे हैं, क्ल राइड के स्र त अभी भी अस्पष्ट हैं। 

णदल्ली में स्र त णवभाजन अध्ययन ों में क्ल राइड के सटीक स्र त ों की पहचान करने में कणिनाई हुई है 

क् ोंणक यह प्रार्णमक टर ेससथ के सार् कमज र सहसोंबोंध णदखाता है। इस अध्ययन में क्ल राइड के एक 

सोंभाणवत स्र त—फसल अवशेष (पराली) जलाने—की जााँच की गई। पोंजाब के ग्रामीि के्षत्र ों में पराली जलाने 

के चरम समय के दौरान वास्तणवक समय PM2.5 रासायणनक सोंघटन डेटा ने Cl और प्रार्णमक बाय मास 

जलने के टर ेससथ (K, OA, BC) के बीच मजबूत सहसोंबोंध णदखाया। पोंजाब में तत्व-आधाररत स्र त णवभाजन 

ने ~80% क्ल राइड क  पराली जलाने से ज डा, णजसे Cl/K म लर अनुपात (~2) िारा समणर्थत णकया गया, 

ज  KCl से परे गैसीय क्ल राइड उत्सजथन का सोंकेत देता है। इसके णवपरीत, णदल्ली में क्ल राइड 

गणतशीलता मुख्यतः  मौसम सोंबोंधी प्रणियाओों िारा णनयोंणत्रत र्ी, जहााँ णितीयक क्ल राइड णनमाथि कुल 
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क्ल राइड का 70–80% य गदान देता है और बाय मास जलाने का य गदान केवल 10–20% है। णदल्ली में 

नैदाणनक अनुपात (Cl/K, Cl/OA, Cl/BC) ने स्र त ों का एक जणटल णमश्रि णदखाया: मानसून के बाद के 

क्ल राइड सोंकेत पोंजाब के पराली जलाने से मेल खाते रे्, जबणक अन्य मौसम ों (गमी, सदी) में उच्च Cl/K 

अनुपात ने गैर-बाय मास स्र त ों (जैसे कचरा जलाना या औद्य णगक उत्सजथन) की ओर इशारा णकया।  हमने 

णदल्ली के वायुमोंडल में कि आकार णवतरि (PSD) की मौसमी णवशेषताओों का भी अध्ययन णकया, णवशेष 

रूप से NPF पर ध्यान कें णद्रत करते हुए। हमारे णनष्कषों से पता चलता है णक वायुमोंडलीय पररद्धस्थणतय ों 

और उत्सजथन स्र त ों में मौसमी पररवतथन ों के अनुसार कि सोंख्या और द्रव्यमान साोंद्रता में स्पष्ट मौसमी 

णभन्नताएाँ  ह ती हैं। सोंघनन णसोंक (CS) NPF क  णनयोंणत्रत करने वाला प्रार्णमक कारक र्ा, जहााँ णदन के 

समय CS >0.06 s⁻¹ ह ने पर क ई NPF घटना नही ों देखी गई। NPF घटनाओों की णवशेषता उच्च णनमाथि 

दर, उच्च सल्फ्यूररक अम्ल साोंद्रता और उच्च CS र्ी। अनुमाणनत णनमाथि दरें  अन्य प्रदूणषत के्षत्र ों के समान 

र्ी ों और H2SO4 तर्ा एमाइन्स (डाइणमर्ाइलएमाइन (DMA) और अम णनया सणहत) से जुडे तोंत्र ों िारा 

समझाई जा सकती हैं। CS की तुलनीय द्धस्थणतय ों वाले णदन ों में, NPF और गैर-NPF णदन ों के बीच 

रासायणनक सोंघटन में क ई महत्वपूिथ अोंतर नही ों र्ा, जहााँ काबथणनक पदार्थ PM2.5 का ~50% य गदान देते 

रे्, ज  भौणतक प्रणियाओों के प्रभुत्व क  दशाथता है। उच्च RH के कारि वायुमोंडलीय द्रव जल सामग्री में 

वृद्धि ने NPF क  र का, ज  कि णनमाथि पर सापेक्ष आद्रथता के महत्वपूिथ प्रभाव क  उजागर करता है।  

इसके अणतररक्त, PSD और PM2.5 द्रव्यमान सोंघटन का एक सार् णवशे्लषि करने से णदन और रात के 

णवकास चरि ों के दौरान महत्वपूिथ णभन्नताएाँ  देखी गईों। नू्यद्धक्लएटेड कि ों का णदन के समय णवकास 

सले्फट और कम-वाष्पशील ऑक्सीजनयुक्त काबथणनक पदार्ों में वृद्धि से जुडा र्ा, ज  सल्फ्यूररक अम्ल 

और ऑक्सीकृत वाष्प ों की भूणमका क  प्रारों णभक कि णवकास में दशाथता है।  यह अध्ययन णदल्ली की वायु 

गुिवत्ता चुनौणतय ों का समाधान करने के णलए ALWC, PSD और PM2.5 रासायणनक सोंघटन की व्यापक, 

दीघथकाणलक णनगरानी की आवश्यकता क  रेखाोंणकत करता है। नू्यनीकरि रिनीणतय ों क  अकाबथणनक 

PM2.5 साोंद्रता क  कम करके ALWC क  कम करने और दृश्यता में सुधार करने पर ध्यान कें णद्रत करना 

चाणहए, सार् ही सल्फ्यूररक अम्ल और काबथणनक वाष्प ों जैसे पूवथगामी गैस ों क  णनयोंणत्रत करना चाणहए 

ताणक अणत सूक्ष्म कि ों के णनमाथि क  सीणमत णकया जा सके, णजनका स्वास्थ्य और जलवायु पर महत्वपूिथ 

प्रभाव पडता है। 
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