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1

GRUNDAMNESSAMMANSATTNING I OLIKA PARTIKELSTORLEKSFRAKTIONER
AV DEN ATMOSFARISKA AEROSOLEN

Ldgesrapport till SNV, jan 1978. (Kontraktsnummer 7-147/75-76-7%

PIXE-metoden erbjuder stora och unika mdjligheter £8r
rationell analys av partikulidra luftféroreningar. For

att dessa méjligheter ska kunna utnyttjas tillfullo krivs
speciell provinsamlingsteknik, goda rutiner f£#r provbered-
ning, analys och utvirdering.

I denna ldgesrapport redogdrs £8r de rutiner som anvinds
f8r nirvarande och fér det utvecklingsarbete, som med stdd
frén SNV utférts av PIXE-gruppen i Lund £8r att forbittra
rutiner f6r insamling, analys och resultatutvidrdering
sedan SNV projektet "Aerosolsammansittning" pdbdrjades
budgetdret 1975/76.

Resultat fran undersdékningar vars mdlséttning varit att
studera aerosolsammansittningar, kdllor, spridningsvidgar
och deposition ges endast i ringa grad i denna rapport.
Fér sddana resultat hidnvisar vi till ref 1 och 2 samt

till kommande slutrapporter behandlande delprojekt
"Ettdrsstudie av aerosolsammansittningen i ett renlufts-
omrdde (Velen)" (vilken blir klar i sommar) och delprojekt
"Lingvidga transporter av luftburna partiklar" (kommer att
slutfdras under nista budgetir).

Historik

PIXE-metod introducerades i Lund 1970 (ref 3). Metoden
har sedan vidareutvecklats i Lund och anvindes fn vid

upp mot 100 laboratorier virlden dver. Partikuliira luft-
féroreningar identifierades mycket snabbt som det kanske
fordelaktigaste till4mpningsomridet och stora forsknings-
program uppbyggda kring PIXE inom aerosolkemiomrade pagar
sedan flera ir bl a i Tallahassee (Florida), Davies (Cali-
fornia) och Provo (Utah).

SNV-projektet, "Aerosolsammansittning', startades
budgetdret 1975/76 pd initiativ av docent Lennart Granat,
Meteorclogiska Institutionen vid Stockholms Universitet



och docent Thoﬁas B Johansson, Institutionen fér Kirn-
fysik vid Lunds Tekniska Hogskola. Civ. ing. Bertil Rudell
arbetade inom projektet t o m april mdnad 1976. Civ. ing.
Hans Lannefors bérjade arbeta med projektet i maj 1976
samt 8vertog ansvaret som sékande och projektledare, med
st6d av docenterna Granat och Johansson fr o m budgetiret
1976/77. Civ ing H-C Hansson deltar i-projektet sen november 1976.

Projektets tidsupnléggning

Ett projekt innefattande provtagning i ett renluftsomrade
under en drscykel samt provtagning fér studium av langviga
transporter under ytterligare sex manader gdr sjdlvklart

ej att genomféra pi ett och ett halvt budgetir. Fdrberedelser
(innefattande inférskaffande och tillverkning av utrustning),
medelsansdkningar, rapportskrivning, analys och utvidrdering
(omfattande bl a skapande av nya rutiner £8r att ta hand

om all information) &4r tidskrivande arbeten vilka alla #dr
nddvindiga £8r att projektet ska kunna genomféras. Viktigare
hdllpunkter f8r projektarbetet finns inprickade i figur 1.

Férberedelser och uppbyggnadsarbeten fér provtagningen i
Velen innefattade resande av mast och inredning av prov-
tagarbod (gjordes av MISU). Kaskadimpaktorer (2 st) till-
verkades, testades samt monterades i Velen. Hirefter kunde
provtagningarna starta den 26 december 1975, Dessa genom-
férdes sedan utan stérre problem och provtagning under
ettirscykel avslutades i slutet av december 1976. Analys

av prov tagna under de fem f6rsta minaderna i Velen utfdrdes
vid Nils Bohr Institutet i Ktpenhamn eftersom ny accelerator
var under installation i Lund. Utvirdering och resultat-
sammanstdllning av nimnda analyser utférdes under sommaren
och hdsten 1976. Resultaten redovisades i tva publikationer
{ref 1,2) och tre konferansf8redrag.

Inf8r provtagningarna f8r studie av lidngviga transporter

av luftburna partiklar tillverkades ytterligare tvd kaskad-
impaktorer, vilka modifierades nagot f8r att fSrenkla prov=-
bytesproceduren. Provtagningsplatser utvaldes (Falsterbofyr
samt IVL:s mdtstation i Rorvik) och provinsamlare monterades.
Provtagningen startade i bdrjan av december 1976, gjorde
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uppehdll en och en halv manad (halva mars och hela april, 1977)
samt fick avslutas i b8rjan av augusti 1977 vilket var

tidigare 4n planerat did medel f6r fortsatt provinsamling
saknades.

Installation, inkdrning och tester av den nya elektrostatiska
(tandem)acceleratorn i Lund visade sig vara mycket tids-
krdvande. I samband med acceleratorbytet konstruerades en

ny PIXE-uppstdllning vilken ocksd installerades och testades.
Under april mdnad 1977 kunde de férsta rutinmdssiga PIXE-
analyserna i Lund kéras med den nya acceleratorn.

Analys av de sista sjuminaders prover tagna under "Ettdrs-
studie av aerosolsammansittningen i ett renluftsomrade"
utfdrdes i Lund under viren 1977. Primira datorberdkningar
péd analysresultaten utférdes under sommaren 1977.

Ur prover tanga inom delprojektet "Lingviga transporter

av luftburna partiklar" valdes med hjdlp av bl a trajektorier
ut ett trettiotal impaktorprover representerade mijliga
episodtillfillen samt renluftsreferenser, frdn vardera

Velen, Falsterbo och Rérvik. Analys av dessa utfdérdes

under hdsten och de primira datorberdkningarna av analys-
resultaten har just avslutats.

Datorprogram vilka ska ligga till grund fOr den fortsatta
utvdrderingen har under hdsten och vintern 1977/78 tagits
fram och testats. Med datamaterial innehallande 10 000 tals
midtvdrden blir anvidndande av dator en nédvindiget £8r att

kunna behandla analysresultaten pd ett ndgorlunda rationellt
sétt.

Sammantaget innebidr ovanstdende att resultat och framtagna
datorprogram nu f8religger i ett sadant skick att slutlig
utvdrdering och tolkning av delprojekt "Ettirsstudie av
aerosolsammansdttningen i ett renluftsomride'" kan pabdrjas.
Slutrapport pd detta delprojekt kommer att skrivas i
slutet av innevarande budgetdr. Slutrapportering av del-
projekt '"Langviga transporter av luftburna partiklar"
avses utfdras under budgetdret 1978/79.



Counts

Analysteknik

PIXE, vilket stdr for engelskans "Particle Induced X-ray
Emission-analysis" (partikelinducerad rdntgenstrédlningsanalys)
dr en metod fOr simultan analys av grundimnena tyngre dn
fosfor i smd mingder (ref 4).

Metoden bygger pd att dd accelerade partiklar {(vanligen
protoner eller helium~kirnor) interakterar med ett prov

sd kommer réntgenstridlning att emitteras. Energin hos denna
strdlning 4r beroende av vilket #mne som givit upphov till
strdlningen. Intensiteten av viss réntgenstridlning dr pro-
portionell mot i provet ingdende mingd av motsvarande 4mne.
Ovanstdende gHller under vissa fdrutsittningar. I fall da
dessa ej 4r uppfyllda fir korrektioner vidtagas (beskrive
senare). '

Frin provet emitterad réntgenstrilning detekteras med en
halvledar detektor. Ackumulering av pulser fran detektorn
sker i en mdngkanalanalysator, vilket resulterar i ett
réntgenspektra (se fig 2).
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Figur 2. Réntgenspektrum



D4 analys av ett prov avslutats lagras dess rdntgenspektrum
?é magnetband. Slutlig omvandling av karakteristiska toppar
i spektret till mdngder av respektiva #mnen sker med hjdlp
av dator (primdra datorberikningar). Analysproceduren
illustreras i fig 3.
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Figur 3. "Principskiss &ver analysbfoceduren
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Karakteristika f8r PIXE-metoden anges nedan:
FORDELAR

Grundidmnen tyngre #n fosfor erhilles samtidigt (4mnen
behdver ej spec€ificeras fére analys)

Liga detektionsgrdnser £4r 4mnen intressanta i aerosol-
studier (ng eller ligre)

Icke fdrstdérande analys

Snabb, f n 3~5 min vid rutinanalys av aerosolprover
Relativt billig (f n 150 kr/prov vid upndragsanalys
elier ca 10 kr/element i aerosolprov).



NACKDELAR

Information erhdlles endast om grundimnet - ej dess kemisk:
f6rening

Littflyktiga dmnen typ Hg svdrare att analysera .
Tunt prov (mindre dn ca 2 mg/cmz) annars endast ytanalys.

Med undantag av proven frin de 46 férsta impaktorinsamlingarn:
i Velen, vilka analyserades vid Niels Bohr-institutet i
K8penhamn, har alla analyser utfdrts i Pelletronlaboratoriet
vid Inst. £8r Kdrnfysik vid Lunds Tekniska Higskola.

Kontroll och korrigeringar av analysen

Kontroll av analysuppstdllningen gdres vid alla rutinmidssiga
kérningar genom att analys av tre standards med kidnt
dmnesinnehdll inleder samt avslutar analysen av varje

magasin med prover (37 st). Dessa standards dr sid valda

att de visar att bdde h8g- och ligenergetisk fontgenstrdlning
analyseras korrekt.

Berdkning av standardprovens dmnesinnehdll gdres direkt.
Hirigenom kontrolleras (och eventuellt tillr#dttas) analys-
uppstdllningen innan analys av proVverna pabdrjas.

Korrektion av analysresultat fir gdras di provet ir
tjockare 4n ca 1 mg/cm2 pa det tjockaste stillet, ty
absorption av 1égenergetisk réntgenstrilning samt proton-
nedbromsning med #ndrade jonisationstvirsnitt som £81jd
paverkar di analysresultaten menligt. Eftersom ett impaktor-
prov kan approximeras med en liten trubbig kon, som sitter
pd ett polystyrenfolium, mdste hdjdbestimning gdras via
mitning av i provet maximal absorption av kind rdntgen-
~strdlning. DNDetta gbres genom att bestrdla t ex em silver-
platta med protoner, varigenom bide silver L och K-réntgen
erhalles.

P4 detektorn sidttes en hdllare vari provet vars tjocklek
ska bestdmmas, fastsdttes. Precis framfdér provet slttes
en tantalplatta (se fig 4) med ett ytterst litet hil i
(diameter = 0.15 mm).
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Figur 4. Provtjockleksuppmitning

Tantalplattan #r genom tva mikrometer skruvar flyttbar

i tvd mot varandra vinkelridtta riktningar. Genom att
flytta tantalplattan framfdr provet och detektera silver-
stxdlningen genom provet, kan toppen pd provet dvs dir
intensiteten av silver L-strdlningen &r ligst instdllas.
Mitningar av absorptionen av silver-strdlning i riktning
utifrin provtoppen (dvs provmitt) ger konsidans lutning
varmed konens basyta kan best#mmas. Sadana midtningar

har gjorts pd ett trettiotal oclika belastade prover.
Klassifiering av alla av oss tagna prover har hirefter
gjorts genom jiAmfdrelse med de prover vars tjocklek médtts upp.

En uppskattning av den prov matris som den atmosflriska
aerosolen (finpartikelfraktionen) utgdr i ett renluftsomridde,
behdvs f6r att kunna utfdra eventuella rémtgenabsorptions-
och protonnedbromsningskorrelationer. Resultat frén mitningar
av bl a Husold (ref 5), Granat (ref 6) och Rahn (ref 7) |



ger matrisen f6ljande sammanséttning: 38% 0, 25% C, 13% S,
13% N, 3% H plus ett antal komponenter pi procentnivi

eller ldgre. Hur en variation i provmatrisens sammansittning
pdverkar korrektionernas storlek beror av vilka #mnen

som avvikit frdn den antagna matrisen. Grovt kan sigas

att en relativ avvikelse pad nagra tiotal procent av huvud-
komponenterna i matrisen medfdr ett relativt fel, i totala
korrektionsfaktorn pid ndgra procent. ’

Tabell 1 visar korrektionsfaktorer fdr ett 2 mg/cm2 hégt
konformigt prov med basytans diameter 0.65 mm, under
antagande av ovanstderide provmatris.

Tabell 1  Korrektionsfaktorer fSr ett konformigt prov
2.1 mg/cm2 hégt med basytans diameter 0.65 mm

Korr pga Korr nga Total
réntgen abs protonnedbromsn korrektion

s 1.22 1.02 1.24
c1 1.31 1.02 1.33
K 1.17 1.03 1.20
Ca 1.13 1.03 1.16
Ti  1.08 1.04 1.12
U 1.06 1.04 1.10
cr 1.05 1.05 1.09
Mn  1.04 1.05 1.08
Fe  1.03 1.05 1.08
Ni  1.02 1.06 1.07
Cu 1.02 1,06 1.07
In  1.02 1.06 1.07
Br 1.0l 1.07 1.07
Pb 1.01 1.07 1.07

Littare dmnen korrigeras alltsd mer vid tjockare prov.

D& klassificeringen av vroverna utgdr ett ganska osidkert
moment och absorptionsmitningar pd alla nrover i ett
projekt av denna storleksordning ej liter sig giras

dr det en fhrdel om proverna ej #r Sverbelastade, Av

de prover som tagits inom aerosolsammansittningsnrojektet
dr det endast ett fidtal som varit av tjockleken 2 mg/t:m-2
eller mer.
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Figur 5, Kaskadimpaktor av Battelle-typ
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Provtagningsteknik

Optimalt utbyte av provanalys erhilles sjdlvklart genom
en anpassning av provinsamlingsutrustningen till den
analysteknik som anvidnds. Genom PIXE-metodens kdnslighet
beh8vs endast ndgot 10-tal mikrogram nrov insamlas.
Detta gér att smd (single orifice) kaskadimpnaktorer
(f18de 1 1/min) av Battelle-typ (se fig 5) kunnat an-
vindas. Ett extra steg fér de stSrsta samt ett botten-
filter fér de minsta partiklarna kompletterar den
ursprungliga konstruktionen. Avskiljnings karakt#ristika
fér impaktorns sex impaletionssteg illustreras i fig 6.

t A i
' Stage 5 4 3 2 1 0
1004
80«
604
401
204
!1:! iIIIIE el
107! 100 - 0 o Gm

Figur 6. Battelle impaktor cut-off karaktiristika €&r impaktions-
stégen under antagande omsfiriska partiklar med t#theten
1 g/cmsa En bimodal massf8rdelning (icke skalen11g), typisk
£8r urban aerosol dr ocksé inritad.
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Denna impaktor 4r mycket lidmplig vid mdtningar i den
atmosfdriska aerosolen, vilket framgir av fipur 6 som
ocksd visar en bimodal massférdelning, renresentativ fdr
en urban aerosol. Storleksfraktioneringen sker inom det
partikelstorleksomrdde vilket 4r intressant med tanke
pd medicinska effekter via lungdeponering samt f£5r att
férstd partiklarnas bildningsmekanismer, transport- och
deponeringsegenskaper.

Provtagning under 12-24 timmar i ett renluftsomrade

ger lagom insamlat material. Prover tagna inom projektet
"Aerosolsammansittning" 4r alla 24-timmars prover, tagna
vart tredje dygn under provtagningstiden i resmektive
delprojekt.

Provberedningsteknik

PIXE-metodens goda kdnslighet (f3r #mnen tyngre dn fosfor)
ghr att stor omsorg'méste liggas ner pd att fArhindra
kontamination av proverna. Backing dvs det material som
proverna insamlas pad miste ocksi gdras si tunt och rent
som mdjligt. Hirigenom kan blankkorrektionen av vroverna
hdllas pd en 1&g och konstant nivi.

Partikelimpaktionen £8r respektive steg i imnaktorn sker’
pé en glasplatta, belagd med en tunn polystyrenhinna

(ca 0.5 um tjock) d& vartiklarna impakterar pad glasnlattan
erhdlles genom att beligga volystyrenfilmen med ett skikt
av pdangat paraffin.

De fidrdighehandlade plasplattorna fdérvaras under transport
till provtagningsplatsen i en plexiglasask med tittslutande
lock. '
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Tabell 2 Typiska védrden pd fdrekomsten av de element
" som normalt finns i polystyrenfilmen med

paraffin
Blank prov Typiskt imnaktornrov
ng/cm2 ng inom 1 ng inom 2 ng inom
stralytan stridlytan strdlytan
S 3.8 1.5 270 13
Ci 9.8 3.9 2.8 21
Ca 12 4.6 5.6 36
Ti 0.30 0.12 0.22 2.0
Fe 1.1 0.45 5.6 25
Cu 0.25 0.10: 0.43 0.80
3.2 1.1

Zn 3.5 1.4

1: 0.25-0.5 um fraktion fAr Velennrov
2: 4~8 um fraktion f8r Velenprov

Variationer i blankvidrdena f6r proverna gdr att

vi som tumregel har att detekterad mingd i provet

ska 8verstiga motsvarande mingd i blanknrovet med
minst 100%. For i tabellen redovisade typvidrden skulle
fér finfraktionimpaktorprovet Cl, Ca och Ti samt f£&r
groviraktionsprovet Zn anses som ej detekteérade #mnen
i respektive prov. -

Glasplattor till tva imnaktorer nrepareras samtidigt

och didrmed likadant. Till varje impaktorprov hir ett
bl&hkprov, vilket under alla procedurer utom vid nrovtagning
f6ljer de plattor som anvindes vid provinsmalingen.

Proverna monteras i impaktorn enl fig 5.

D& risk féreligger att den prick som provet bestdr av vid'
ovarsam behandling ramlar av glasmlattan, himtas och limnas
alla prover personligen.

Efter exponeringen skall polystyrenfilmen med provet

avldgsnas fram glasplattan, Mellan glasnlattan och ndlystyren-
filmen finns ett tunt skikt NaOH. Da glasplattan sakta

doppas ner i avjonat vatten léser sig natriumhydroxiden

och didrmed lossnar polystyrenfolien frdn glasplattan och

blir p g a vattnets ytspidnning liggande pd vattenytan.
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Polystyrenfilmen med provet tas upp pid en tunn aluminium-
ram, som fistes i en konventionell diagram. Provet ir
hdrmed fidrdigt €£6r PIXE-analys, férvaring av proverna
fére och efter analyse sker i ett vanligt dia-magasin.

All provbehandling fire och efter exponering sker i ett
rent rum. Viggar och golv 4r belagda med plastmatta
vilken &r 14tt att hdlla ren. Intr#de till rummet

sker genom en sluss didr sdrskilda skyddsklider och

skor tas p& infér arbetet i rummet. Luft £3rs in till
rummet genom ett filter pd sd sdtt att Avertryck alltid
rdder f6r att f&rhindra intringning av damm o dyl utifran.
Prepareringen av glasplattorna sker delvis i ett dragskép,
delvis framfsdr ett lamindrt utsfldpp av steril luft, .
Flertalet "verktyg' som anvidnds 4r éj} gjorda utav metall
utan av plexigla §8r att minska kontaminationsrisken.
Denna typ av férebyggande dtgirder ir nédvindiga da
analyser av mingder i ng-nivéd eller ligre ofta sker.
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UNDER PEOJEKTET UTFURT ARBETE

Intill nu har under projektets gdng prov tagits vid 306
tillf4llen med sjustegs kaskadimpaktor, vilket ianebdr 2142 prov
plus 320 blankprov. Totalt har alltsd ndra 2 500 prov till-
verkats och behandlats f&re och efter exponeringen enligt be-
skrivning ovan. Hdrav har prov tagna vid 216 tillf¥llen

(1 728 prov inkl. blankprov) analyserats. Vart och ett av prove:
ger kvantitativ information om 10~20 grundimnen, vilket totalt
ger ca 25 000 m&tvdrden, Projektet har alltsd givit upphov till
en synnerligen stor informationsrikedom.

Provtagning och analys i s& hdr stor skala har medfdrt att ratio-
naligeringar i syfte att fdrenkla och snabba upp provberedning,
‘analys och beavbetring av mitdata har utférts inom ramen f£&r
projektet, Detta har medf&rt sdvil konstruktions- som verkstads-
arbete. Nagon av de viktigasve insatsernma av n4mnda slag
redovisas nedan, '

Provbehandli xoeféroitirinee.

Tidigare unders8kningar av inom och utorhusluft utfBrda av
medlemmar i PIXE-gzruppen i Lund har varit av liten skala, vilket
har gjort att inga stdrve krav pd enszkelhet och snabbhet vid
polystyrenfcliebehandlingen behdvt stillas. .

F8r®att férerkie tvitraing och NalH pdstrykningen tillverkades
plexiglasskivor m:d urfrista férdjupningar for glasplattorna.
Nu kan ca trettio glasplattor behandlas samtidigt medan var
glasplatta behandlades f&r sig tidigare. Virmeh#dll med
stor virmande yta har inkiép*s och 1111 den har ett stort

kar for paraffinupphetcning konstruerats. Hdllare f8r sextio
glasplattor har tillverkats vilket innebdr att nu kan paraffin
f8rdngas pd fyra génge» fler glaspattor samtidigt. Polystyren-
folier &r p g a sin ringa tjocklek (ca ,Spm“) svara att hand-
skas med. I semband med provtagning och efterf8ljande provbe-
handling s3 gdr ca 2% av polystyrenfolierna (och dirmed proven)
férlorade. En del av folierna "spricker upp", vilket medf8r att
osdkerhet rdder om ca 2-4% av de analyserade proverna. )
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P8rs8k har tjorts att anvinda ndgon annan sort plastfolie t ex
Kapton eller Mylar, Dessa folier 4r betydligt enklare att han-
tera men tyvdrr idr de tjockare och de innehdller myéket h&gre
halter av f8roreningar.

Konstruktion och utprovning av smd plexiglas®ingar , varpd denna
typ av folie skulle kunna ldggas, har utf¥rts. En anldggning for
fastsmi)}ning av folien pd plexiglasringen vid uppvirmning év
denna till en viss temperatur, har konstruerats. Plexiglas-
ringen 4r sd gjord att sedan en liten knapp inskjutits i denna £f&x
att hdlla folien slit under provinsamling kan ringen monteraé

i befintlig kaskadimpaktor. Efter exponeringen sittes plast~-
ring med folie och prov mellan tvd aluminiumsk&ldar och gen

i diaram, varpd provet 4r klart £¥rPIXE~-analys.

Tyvdrr dr ej befintliga Mylar- och Kaptonfolier tlllrackllgt rena
och tunna fdértatt kunna anvédndas f&r provtanging i ?enluftsom—
rdden, Diremot skulle dessa folier tillsammans med ovannimnda
teknik mycket v&l kunna anvdndas vid mitningar i urban

milis,

Vid kentakter med Mylartillverkarna Dupont vet vi att framtagning
av ett tunnare {1 pm} och renare Mylarfolium pdgdr i USA och
Luxemburg. Anvindbarheten av den nya provberedningstekniken
kommer att avsevirt Skas om dylika folier kan anvidndas.

B

Kaskadimpaktorn av Battelle typ konstruerades urgprungligen i
USA £6r uppmitningnav partikelstorleksf8rdelningen i cigarett-
r8k. Genom modifikation av uppsamlingsplattor samt komple%te—
ring med ett steg och ett bottenfilter vilkd# " samlar upp Dbartiklar
- med aerodynamisk diameter stdrre #n € pm resp mindre &n 0,25 pmy
visade sig kaskadimpaktorn vara en l3mplig provtagare for kom-
binationen aevosolprov -~ PIXE-analys., Kondensation kan ibland
stdlla till problem f¥r uppsamlingen av de finare partikel-
fraktionerna. Genom att sitta impaktorn i en vdrmekapsel styrd
med en utanp& och en inuti impaktorn monterad termistor. stad~
kommes en temperaturfdrh&ining av den-genom imﬁékforn strémmande
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luften, Den elektronikenhet som reglerar vérmetillfdrseln har
konstruerats och byggts inom ramen fdr projektet.

Lingst ner i botten p& kaskadimpaktorn ligger vid provtagning ett
finporigt filter fé&r uppsamling av de minsta partiklarna vilka
passerat alla impaktorstegen. Vid provbyte under svira fdr-
hdllanden har detta filter mdnga ginger gitt férlorat eller
blivit felplacerat. En urfrdsning i botten p& det sista iﬁﬁaktor
steget gjordes sd att filter med packning alltid ligges p&
rdtt plats samt hdlles fast av en aluminiumring med tryckpass-
ning.

Ursprungligen 4r impaktorn gjord s& att den stilles P& tre korta
ben med insuget uppdt. Vid provtagning utomhus har det visat sig
svart att konstruera ett regnskydd 8ver impaktorn som skyddar
impaktorinsuget vdl f&r fukt men samtidigt ej stdr luft-
stromningen f&rbi impaktorn. Enklaste 18sningen pa problemet

var att vdnda upp och ner p& impaktorn, fista den i en vatten~
tdt plastburk samt fasta tre utdragbara aluminiumben i botten

pé& impaktorn och i plastburken (se fig 7).

s
{',

-
7

2
&

-
R4

Figur 7. Impaktor med stdllning
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Hdrigenom erhdlles en littplacerad provtagningsanordning som
visat sig fungera vil. Tvd nya kaskadimpaktorer tillverkades
med beskrivna benstdllning f8r att delprojekt "Langdistans-
transport av partikuldra luftféroreningar" skulle kunna
genomféras.

Acceleratorink&rningar

Fram till vdren 1974 anvindes vid PIXE~analyser en Van der
Graff-accelerator som konstruerats och byggts hdr under huvud-
sakligen 40- och 50-talet. Efter lokal~ombyggnad mm bérjade
den nya tandem Pelletron-acceleratorn att installeras under
h8sten 1975. Medan installation av acceleratorn pagick
konstruerades en ny analyskammare (se fig., 8) f&r PIXE-ana-
lyserna med vidh&ngande provbytarmekanism avsedd f&r prover
monterade i diaramar samt placerade i diamagasin.

Vdren 1976 var‘instéllationen s& ldngt kommen att ink&rning
av acceleratorn och testning av analyskammare kunde pabdrijas.
Stora inkdérningsproblem, fridmst med sjdlva acceleratorn och
tillhérande elektriska komponenter gjorde att tidsschemat
for igdngsidttande av rutinmdssiga PIXE=-analyser kraftigt
fbrsksts.

Ndr vdl acceleratorn fungerade tillf&rlitliigt vidtog tester

for att optimera analyserna och dirigenom ur insamlade aero-
solprover inhdmta mesta mdjliga information. S&ledes berdknades
och ddrefter utprovades kombinationer av protonenergi,
kollimator-storlek, absorbatortjocklek, protonstw¥m och analys-
tid. Vi fann att f8ljande kombination av dessa parametrar

gav mesta m8jliga utbyte av insamlade impaktorprov med be~.
fintlig detektor (och tillh&rande elektronik):

Protoenergi Str8m Kollimator  Absorbator Insaml,ladd. Tid

2.55 MeV 250 nA 7.2 mm 75 um -Mylar 50 pC 200




19

-gbsorber
changer
carbon cover =3 /electran gun
i

electron

beam collimater supressor < aluminium

F X beam collimator
. o—p; 7 7| ot
....f.°2§.°y..£gp.__ e e o i e E___ R T ___E____ —_ = proton
. “— beom
" =8 b .
L

sample coentoiner

piston

Figur 8a. PIXE-analysupostillning sess frén sidan.

somple containor

S§i(Li} detector

SR,
eylindrica
beam collimator . -abaorbar. = sittoser
. = 'I".f Z
b - - - R
fFaraday cup - . - e W = proton
o e D e e e e e S = Beam
-
A - - - -~ - ! L A.' k.
h insulatar -7 — A& Lyeam cotiimatar
- o & insutator
-
| -~ ehctrgsn ln
supresse N bsam electron
coltimators supprassor: =50V
coflimator a:+30¥
ploxiglass callimator b.groundad
window

Figur 8b. PIXE-analysuppst4llning sedd uppifran



20

Eftersom ett impaktorprov &dr ett inhomogent prov mdste proton-
strdlen vara homogen Sver tridffytan. Detta kan Astadkommas pa
olika sdtt. Vi valde att ca 40 cm framfdr analyskammaren montera
ett tunt aluminiumfolium vilket sprider protonerna. Genom att
géra en s k beam-mapping fann vi att strdlintensiteten var
tdmligen konstant 8ver protonstrdlens tvivrsnitt d v s strilen
var tillrdckligt homogen,

Rutinmédssig PIXE-analys av kaskadimpaktorprover tagna inom

projektet "Aerosolsammans&ttning"” kunde pabdrijas under april
mdnad 1977 sedan ovannidmnda tester avslutats.

Datorprogram fér sammanstdllning och utvdrdering

Efter protonbestrdlning och ackumulering av ett rdntgenspektrum
frén ett prov behandlas detta spektrum med hjdlp av en hel rad
datorprogram innan en sammanstdllning av analysresultatet
erhdlles,

Vid den primira databehandlingen anpassas samtidigt Gaussfér-
delningar och en semi-empiriskt best&md bakgrundsférdelning
till det erhdllna pulshdjdspektrat. Frén antalet pulser i
topparna bestdms massan av motsvarande element. Programmet

som utfdr den priméra databehandlingen &r skrivet av medlemmar:
i PIXE-gruppen i Tallahassoe (Florida) resp. Lund (ref. 8).

F8r att erhdlla utr&knade absolutmingder f&r fortsatta evalue-
ringar har i programmet lagts in en rutin som skriver

ut mdngderna pa hdlkort.

Utrdkning av de i tidigare avsnitt nimnda korrektionsfaktorer-
na fér absorption av rdntgenstrilning och nedbromsning av pro-
toner gdrs i tva program skrivna av medlemmar i PIXE~gruppen i
Lund.

Inom ramen f&r aerosolsammansdttningsprojektet har ett antal
program byggts upp fér sammanstdllningar av olika slag, vilka
anvdnds i den fortsatta utvidrderingen av mitresultaten.
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Blankfoliekorrektioner samt korrektion med korrektionsfaktorer
enligt ovan utféres av ett huvudprogram. Till detta har byggts
upp subrutiner vilka kan utnyttjas f&r utskrift och plottning
av koncentrationer i impaktorvis. Berdkning av kvoter mellan
olika 4mnen p& olika partikelstorleksfraktioner samt mellan
summor av valfria partikelstorleksfraktioner utférs av en
subrutin. En annan subrutin berdknar aritmetiska medelv&rden
och standardavvikelser i valfritt antal sektorer pi& valfritt
antal métstaticner samt medelvdrden av de sektorsvisa

medelvdrdena. Aven medelvdrden av kvoter enligt ovan kan berdk-

nas. FOr att gbra utrdknade resultat mer "1ittldsta" har en
plotrutin konstruerats,

Utvecklingen av ovanstdende datorprogram har helt betingats
av kravet att smidigt kunna arbeta med virt stora material
av mdtresultat,
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PRELIMINARA RESULTAT

Aritmetiska medelvirden redovisas nedan for de mest frekvent
uppmdtta grundidmnena, berdknade i indelade provklasser, for
delprojektet "Ettarsstudie av aerosolsammansittningen i ett
renluftsomrdde'. Uppdelningen i provklasser dr gjord efter

den luftmassas historia i vilken prov tagits (fig 9).En luftmassas
historia beddmes efter trajektorier gillande var sjidtte timme,
berdknade av Norsk Institutt fér Luftforskning (NILU). Indel-
ningen har preliminidrt gjorts i sex sektorer (se tabell 3-8),
ddr sektor 1 dr en utpriglad renluftssektor och sektorerna

3 och 4 bestdr '‘av de mest belastade luftmassorna kommande

frdn Vist- respektive Usteuropa. F6r att kunna gbra bedbmningar
om eventuell ldngdistanstransport av luftburna partiklar har
férekommit har i ovanstdende sektorindelning endast sédana
mitningar medtagits vilka skett i luftmassor med mindre komp-
licerat férflyttningsménster. Medelkoncentrationer av de bort-
sorterade mitningarna finns redovisade i tabell 9.Medelnivier
f6r fjorton grundimnen i ett renluftsomride, fér olika partikel-
storlekar samt totalt, finns redovidade i tabell 10.

I tabellerna 3 - 10 finns endast medelvirden redovisade f&r
dmnen detekterade vid minst halva antalet mitningar i en viss
sektor. Variationen f6r grundimnen inom respektive sektorer

(pd respektive partikelstorlek) beriknad som en standardavvikel:
ligger typiskt vid 100% av medelvirdet.
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Figur 9. Sektorindelning av luftmassor vari prov tagits
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Samarbetsprojekt

Samtidig uppmdtning av den atmosfiriska aerosolens kemiska
(sammansédttning av vissa grundidmnen och féreningar) och fysi-
kaliska (ljusspridning i olika partikelstorleksintervall)
egenskaper utfdrdes i maj 1977 i samarbete med forskare . frin
de Meteorologiska Institutionerna vid Stockholms Universitet
MISU) och Universitetet i Mainz. Provtagning inom samarbets-
projektet utférdes vid 55-meters masten i Velen. Insamling -
med en impaktor &ver och en under triddtoppsnivéd (f8r att fi
en uppfattning om torrdepositionen i skog pd olika partikel-
storleksfraktioner) gjordes vid 14 tillf#llen. Delar av dessa
midtningar ingdr ocksd i delprojekt "Lingviga transporter av
Iuftburna partiklar". Resultatutvirderingar av samarbetspro-
jektet koordineras av L Granat, MISU och kommer att publicéras
genom hans fdrsorg.

Presentation och dokumentation

Resultat och erfarenheter utav det hittills utférda arbetet
inom projekt "Aerosolsammansidttning' har dokumenterats i tva
skrifter (ref 1 och 2) samt presenterats pad tre konferenser.

P& den foérsta konferensen: "International Conference on Particle
Induced X-ray Emission and it's Analytical Applications' vilken
h6lls i Lund den 23 - 26 augusti 1976, presenterades ett fére-
drag baserat pé det fdrsta halvidrets mitningar i Velen. I Gdte-
borg avhdlls "the World Meteorological Organizations Air Polluti
Measurement Techniques Conference" den 11 - 15 oktober 1976.

Hdr presenterades PIXE-metoden, dess tillémpningar pd aerosol-
mdtningar samt samma typ av resultat frin Velen som ovan. Vid
den tredje konferensen: "Planning Conference for a Study of
Arctic Aerosols” i Lillestrdém, Norge den 28 - 29 april 1977,
presenterades ett planerat projekt i polartrakterna. Som bak-
grund till detta presenterades resultat ifrin Velen-midtningarna
(ref 9).

Valda bitar av de resultat som framkommit ur projektet har av
andra medlemmar i PIXE-gruppen presenterats pa andra konferenser
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FORTSATT ARBETE OCH UTVECKLINGSMOJLIGHETER

Projekt "Aerosolsammansittning avses avslutas under budgetdret
1978/79 (om medel fG6r detta budgetdr erhdlles). Fdr att utnyttja
i form av i insamlade prover lagrad information maximalt planera:
i stort sett endast vidare utvdrderingsarbete att ske under det
kommande budgetdret. Slutrapport gidllande delprojekt "Lingviga
transporter av luftburna partiklar" kommer att skrivas. Avan-
cerad (multivatiat) statistisk analys av mitresultat inhidmtade

i bida delprojekten kommer att utféras. Uppmitning av léttare
grunddmnen (t ex C, N, O, Na, Hg, Al och Si) planeras f8r en
mindre del av de insamlade proverna. Mitningar i mindre skala
dir utrustning fridn Lund och MISU sammankopplas f8r provinsam-
ling i f6rutbestidmd typ av luftmassa avses ske i samarbete med

L Granat, MISU.

Med tanke pd framtida mdtningar sd3vil i arbetsmiljd som i den
atmosfdriska aerosolen kommer (om anslag beviljas frin STU) en
tvdstegs kontinuerlig provinsamlare att konstrueras. Med denna
blir det m6jligt att under t.ex en vecka kontinuerligt (utan
tillsyn) insamla prov i tvd partikelstorleksfraktioner och via
analysen erhdlla en tidsuppldsning av ca tv3d timmar. Andra
insamlings och ddrmed upplbsningstider kommer ocksd att kunna
vdljas.

PIXE-analysutrustningen kompletteras och f&rbdttras kontinuerlig:
En Nal-detektor f6r simultan uppmidtning av ¥-strdlning har in-
f8rskaffats och m6jliggér fn med PIXE-analys simultan analys av
t ex fluor (kan ej ses med PIXE). Arbete pigdr att i analys-
kammaren bygga in en bakdtspridningsdetektor varmed littare
grunddimnen &n de som erhdlles vid PIXE-analys kan kvantifieras
(dmnen ldttare 4n S). Konstruktion av en kristallspektrometer
med krdkt kristall pégdr. Denna kommer att kraftigt férbidttra
uppldsningen i det £6r en halvledardetektor interferensrika
spektralomrddet mellan K och Fe. Hirigenom kan detektionsgrinser:
sinkas betydligt f6r en del omgivningshygieniskt intressanta
dmnen typ Cd, Sn, Sb och Ba.

Sammantaget innebdr dessa till PIXE-metoden kompletterande analy:
metoderna att vi inom ndgra 8r torde kunna bestdmma i stort sett
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alla grunddmnen simultant (eventuellt behBvs tvd bestrdlningar).
Totalbestdmning av en provmatris blir ddrmed m&jlig vilket kommer
att kunna ge en i atmosfdrskemiska sammanhang mycket stor mingd
intressant och givande information, vilken kommer att kunna

tjdna som en mycket stor potentiell bas f8r fortsatt aerosol-
kemisk forskning.

FINANSIERING

Projektet '"Aerosolsammansdttning' har huvudsakligen bekostats
av Statens Naturvardsverk. Genom samordning med ett av Arbetar-
skyddsfonden bekostat projekt: "Luftféroreningar vid svetsning"
(vilket ocksd utfbres av medlemmar i PIXE-grupven) har '"Aero-
solsammansdttningsprojektet! kunnat utfdras i stort efter vira
intentioner. Basresurser sdsom accelerator med tillhdrande ut-
rustning och datorfaciliteter har st#llts till férfogande av
Lunds Universitet.
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