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Férord

Detta dokument utgdér slutrapport £fér projektet SSI P 444 87,
omfattande tidsperioden 870701-880630. Efter projekttidens utgang
har medel f6r fortsatta studier erhdllits via NFR-projekt nr F-SI
9389 - 300. Det hi&rmed avrapporterade SSI-projektet har i huvudsak
koncentrerats pé& utveckling av instrument och miAtmetoder medan
fortsattningen av projektet kommer att innefatta direkta
tillampningar och i viss min utveckling av dessa instrument.
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1. PROJEKTETS BAKGRUND

Vi har idag bristfalliga kunskaper om radondéttrars grundlidggande
egenskaper och upptradande i inomhusmiljén. Rumsmodeller som
beskriver radondotterbudgeten &r behiftade med stora osikerheter
eftersom alla elimineringsvigar inte ar kianda. Exempelvis kinner
vi i en autentisk miljé daligt till hur turbulens och
aerosolkarakteristika inverkar pa radondéttrarnas deponering pa
rumsytorna.

Matmetoder f&r den sk ultrafina andelen av radondéttrarna miste
forbdttras och deras eliminering och samverkan med rumsaerosolen
bdr kartlaggas. Hur niArvaron av spiradmnen i rumsluften paverkar
dessa ultrafina partiklars tillvaxt och évriga egenskaper 4r ocksa
till stora delar ett ok#nt omridde som behéver belysas.

For framgéngsrika insatser inom hir namnda problemomriaden kravs
ett flerdisciplinidrt angreppssatt vilket har féranlett att
aerosolfysiker fran Avdelningen for Arbetsmiljéteknik och
radonexperter fran Institutionen f&r Radiofysik gatt samman i
féreliggande projekt.

2. RADONDOTTRARS SAMVERKAN MED OMGIVNINGEN

Niar radon (222Rn) sénderfaller bildas en fri radondotter (uePo).
Denna radondotter binder, beroende pa omgivningen, till sig andra
molekyler och bildar molekylkluster. Mycket intressanta studier av
dessa bildningsmekanismer pagar vid University of Illinois av Dr
P. Hopke (ref 1). Dessa molekylkluster brukar kallas den fria
(obundna) fraktionen. Begreppet fri fraktion ar nigot férvirrande
och en mera precis definition skulle beh&vas som bl.a. klargér
vilka partikelstorlekar som rdknas till denna fraktion. De obundna
radonddttrarna dr intressanta eftersom de, &ven om de endast utgor
nagra fd procent av totala antalet déttrar, bidrar till en stor
del av strialdosen till bronkerna. Dessa fria radondéttrar har hég
diffusionshastighet och dirmed stor sannolikhet att fastna dels Pa
aerosolen i rummet dels pi omgivande ytor (plate-out). Hur stor
del som fastnar pi rummets olika ytor beror pad ett stort antal
parametrar sasom koncentrationen och storleksférdelningen av
aerosolen i rummet, den fria fraktionens storleksuppdelning,
rummets area/volymférhdllande, luftrérelser etc.

Det ar viktigt att kdnna den obundna fraktionens
storleksférdelning och hur denna varierar. En 6kning av
aktivitetsmediandiametern f6r denna del medfdr mindre deposition i
ndsa/svalgregionerna och en 8kning av dosen till bronkerna. Vidare
kommer, om partiklarna 4r stérre farre partiklar att fiallas ut Pa
omgivande ytor, vilket ocksi 8kar dosen.

Dosen till bronkerna fridn den aerosolbundna delen av
radonddéttrarna 4r omvint proportionell mot partikelstorleken, dvs
de radondéttrar bundna till mindre partiklar bidrar mer an de
bundna till stérre. Det &r darfdr viktigt att kinna denna



storleksférdelning. En parameter som det ocksid behdvs mer kunskap
om 4r olika bostadsaerosolers hygroskopicitet, vilken avgdr
partikelns tillvaxt i luftvagarna.

Det diskuteras ockséd om det under vissa betingelser kan genereras
ett stort antal smid partiklar (cirka 10 nm) som radonddttrarna

ocksd kan fastna pa. Detta maiste ytterligare undersékas fér
verkliga bostadsaerosoler.

3. PROJEKTETS UTFORMNING OCH GENOMFORANDE

Inriktningen pid detta inledande projekt har varit att utveckla nya
instrument och mitmetoder f6r de parametrar som kan antas inverka
P4 radondotterexponeringen och den halsorisk som exponeringen
innebar. Verksamheten detta férsta ar har huvudsakligen inriktats
P4 resurs- och kompetensuppbyggnad. De enstaka férsék som har
genomférts har varit av pilotkaraktadr och har haft som syfte att

testa instrument och metoder, snarare &n att producera slutgiltiga
resultat.

Som tidigare nidmnts utgdr detta projekt den inledande fasen i ett
langsiktigt forskningsprogram vilket ocksd innefattar mitningar i
bostidder och vidareutveckling av befintliga depositions- och
rumsmodeller.

4. UTVECKLING AV ETT RADONRUM

Laboratoriemétningar utfdrdes tidigare i en mindre radonkammare
vid Institutionen fé6r Radiofysik. Fdér att battre kunna efterlikna
en bostadsmiljé har ett 1laboratorium vid avdelningen £fé6r
Arbetsmilj&teknik byggts om till radonrum. Rummet har en volym pa
cirka 50 m’ och har forsetts med en luftsluss ut till
korridoren.Fér att kunna styra luftomsattningen i rummet och foér
att undvika att radon sprids till ndrliggande lokaler har rummet
utrustats med seperat ventilation och de ordinarie till- och
franluftdonen har satts igen. Ventilationen drivs av en stor flidkt
vilken via fénstret leder ut franluften i utomhusluften. Flédet
genom flakten kan varieras fran cirka 36 ma/h (specifikt
ventilationsfléde=0.1 h ) till flera hundra m /h.

Rummets tilluft kommer fdretraddesvis frdn ett angridnsande
laboratorium via tvd o6ppningar i vaggen genom vilka flédet kan
regleras bl.a. med en i ena hdlet monterad flikt. Extra aerosol
eller filtrering av tilluften ska kunna ske genom dessa ingangar.
For att s&kerstidlla ordentlig omblandning av luften i rummet
anvinds en separat bordsflakt.

Ventilationen har £8r att undvika att radongas lacker in i
omgivande lokaler balanserats si att ett svagt undertryck finns i
rummet. Detta kontrolleras med hjZlp av en manometer.Det hade
naturligtvis varit énskvart att huvuddelen av tilluften tillférs
rummet via tilluftsdonen. Fdrsék har gjorts att tdta alla springor
fran angrinsande rum, ddrrar och fdénster men ett diffust lidckage



av luft verkar svirt att undvika p.g.a. byyggnadens konstruktion.
Fo6r att bestdmma luftomsittningen i rummet har spidrgasmitningar
med lustgas utfoérts med IR-spektrometer (MIRAN 1A). Det diffusa
ldckaget varierar mellan 20 och 70 % vid en omsattning pa 1.0 h™!,
Variationen beror pa instdllningen av tilluftsventilen.

Radongas i rummet genereras med en radiumkilla ( ca 2 MBq ). Vid
det specifika ventilationsflédet 0.1 h™ ar det méjligt att uppna
en radondotterhalt pa ca 3000 Bq/ma. Fér att i minsta mdn stéra
balansen i rummet &r alla mAtinstrument placerade i ett
angriansande laboratorium.

For att kontrollera de naturliga variationerna av partikelhalten i
rummet har denna wunder en vecka registrerats med en
kondensationskérneradknare (CNC) (TSI 3020) . Halten partiklar
varierade mellan 3000 och 7000 per cm’ 1luft.

5. MATNING AV RADONDOTTRAR PA STORA YTOR

I demna del av programmet har milsattningen varit att utveckla
alfaspektrometrin sé2 att den kan anvandas pi stora ytor

(storleksordning dm"). Dylik teknik har stort varde framfér allt
for att den okar kinsligheten vid mitning av obundna radondéttrar

med metalltrddssiktar och vid plateringsmitningar i befintliga
bostéder.

Mélsattningen i programdeklarationen var att underséka bade
alfakristaller och pulsjonkammare. Pga reduktionen i tilldelade
medel har undersékningen fitt begransas till den mest lovande
detektorn, pulsjonkammaren. En pulsjonkammare har med stéd av
andra SSI-medel och samarbete med Office of Supervising
Scientists, Jabiru, Australien kunnat inférskaffas och anvandas
inom projektet.En kortfattad beskrivning av hur en pulsjonkammare
fungerar dterfinns i bilaga 1.

Ett litet antal mitningar av filter i jonkammaren har genomférts
fér att kartlagga eventuella svirigheter och ge uppslag till
forbattringar. I figur 1 visas alfaspektra fran utomhusaktivitet
samlad pa membranfilter respektive metalltradssikt.
Energiupplésningen hos jonkammaren &r fullt tillracklig fér att de
bada radonddttrarna skall kunna upplésas, vilket framgir av
figuren. I figur 2 gérs en jimférelse mellan pulsjonkammarens
upplésning och den upglésning som erhdlles med en typisk
ytbarridrdetektor (900 mm“).

En slutsats fran dessa pilotférsék med miatning av kortlivade
radondéttrar 4r att pulsjonkammaren redan i sin nuvarande form &r
anvindbar foér filter och siktmitningar. Det bér dock noteras att
en stor del av “""Po- aktiviteten gir férlorad beroende pi att det
tar ca 5 minuter innan jonkammaren &4r redo £é6r analys. Denna
nackdel kan kringgds genom att anvidnda antingen flédesjonkammare
eller ansluta en evakueringsbar sekundirvolym till den befintliga
jonkammaren. Bida dessa méjligheter kommer att undersékas under
88/89.
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6. PLATERINGSMATNINGAR

Platering (eng.plate-out) utgdér en viktig eliminationsvig £ér
radonddttrarna. De idag existerande mitmetoderna miaste férbattras
om rumsmodeller skall kunna testas och eventuellt modifieras. Av
speciellt intresse ar mdéjligheten att skilja den aerosolbundna
fraktionens deponering fran den sk fria fraktionens. Ett siatt att
dstadkomma detta &r att gbéra f6rs8k under férhdllanden med dels
mycket lag och dels mycket hég partikelkoncentration.



Platering av radonddttrarna kan mitas med pulsjonkammaren och
dess mdjlighet att analysera en stor yta kommer verkligen till sin
ratt. En pliteringstest har under projektet genomférts i det
uppbyggda radonrummet. Vid forsdkstillfidllet har koncentrationen
av obundna och bundna radondéttrar bestdmts spektrometriskt och
aerosolens storleksférdelning har f6ljts med ett sk DMPS-system
(Differential Mobility Particle Sizer,TSI 3932).

Forsék har gjorts di4r en Al-skiva (area=210 cmz) exponerades
intill vaggen i radonrummet tills aktivitetsjamvikt pad ytan
uppnitts. Efter avslutad exponering placerades skivan i
pulsjonkammaren f6r analys av RnD-koncentrationen pa ytan. Med
utgangspunkt av dessa koncentrationer beriknades diarefter
pliteringshastigheten (cm/s) f£6r de olika radonddttrarna.

I tabell 1 nedan aterges de beriknade plateringshagstigheterna.
Dessa fir &n sd liange anses som preliminira, di de grundar sig pa
ett mycket begrinsat antal férsék.

Dessa forsok har ocksa skett under likartade férhidllanden avseende
partikelkoncentrationen och dirmed andelen obundna radondéttrar.
Féor att kunna wuppskatta plateringshastigheten fér bade de
aerosolbundna resp obundna déttrarna har vi didrfér antagit en
inbérdes relation foér dessa hastigheter:

v = 100*vp 1)

P,u ,8

vo= plateringshastighet fér obundna radondéttrar

v - - " - bundna - " .-

I fortsatta fo6rs6k kommer exponering att ske wunder olika
aerosolbetingelser vilket medger en bestidmning av relationen i
ekvation 1, och plateringshastigheterna.

Figur 3 visar ett typiskt energispektrum fran en
plateringsmitning.



Radondotter | Plateringshastighet (cm/s)

RaA 0.09 £ 0.02 (+ 1 sp)
RaB 0.21 + 0.11
RaC 0.17 £ 0.10

Tabell 1. Plateringshastigheter
fér obundna radonddttrar.

F6r RaB och RaC var den obundna koncentrationen mycket lig vilket

innebar stor osdkerhet i vérdena for respektive
plateringshastighet.
Counts
- -200
) L100
- ! J -
5, A

e
9

N

w4

Hd

o

O

-~

-]

©

Iy

o

Energy
MeV

Figur 3. Energispektrum fran
pliateringsmiétning.

De inledande férsdken visar att pldteringsmitningar pd stora ytor
4r m6jliga med den beskrivna metoden.



Innehavet av pulsjonkammaren har under fdrsdksperioden givit en
intressant och vardefull spin-off effekt eftersom den gett
mdjlighet att mita den mycket svaga polonium-210 aktivitet som
finns pa glasytor. Denna aktivitet har visat en god korrelation
med den kumulerade radonexponering som glaset utsatts f£oér.

7. MATNING AV RADONDOTTRARNAS STORLEKSFORDELNING

Att fa kunskaper om radonddttrarnas samverkan med rumsaerosolen &r
nédvandigt f8r att gbéra en beddmning av stridldosen till bronkerna
och inverkan av olika eliminationstekniska 16sningar.
Rumsaerosolens  partikelkoncentration och storleksférdelning
paverkar dels férhillandet mellan bundna och obundna radonddttrar,
dels partikelstorleksférdelningen av den bundna fraktionen, vilket
i sin tur paverkar deponeringsplats och deponeringshastighet.

Det 4r intressant att kunna mita bide snabba férdndringar (nagra
minuter) och kunna géra langtidsmitningar av
aktivitetsférdelningen. Den fdrsta typen av mitningar har till
syfte att genom att &ndra omgivande parametrar t.ex.
aerosolkoncentrationen f& svar pa hur aktivitetsférdelningen
forandras. Den andra typen av mdtningar syftar till att ge
underlag till bedémning av inverkan av aktivitetsférdelningen pa
stridldosen i olika typer av bostader.

Mitning med spirfilmsteknik

Under 4ret har fortsatta férsék gjorts med att mita
aktivitetsférdelningar genom att kombinera ett storleksuppdelande
aerosolinstrument med spidrfilmsteknik. De inledande férséken har
resulterat i ett publicerat arbete som presenterades vid 1988
European Aerosol Conference och som publicerats i Journal of
Aerosol Science (se bilaga 2). ‘

Staven i en Differential Mobility Analyzer, DMA (TSI mod 3071)
klés med en tunn remsa spadrfilm och filmen técks med ett
aluminiumfolie med lamplig tjocklek si& att samtliga alfapartiklar
fran radondéttrarna kan registreras av filmen. Genom att applicera
maximal spinning p4 staven (11000 V) kommer de laddade
aerosolpartiklarna, som tillfdrs utmed cylinderns ytterviaggar, att
avlénkas och fastna pi staven. De partiklar med hégst elektrisk
mobilitet (de sma partiklarna) fastnar i bérjan av staven och de
med lagre mobilitet langre ner. Pa detta satt fir man en
storleksuppdelning av aerosolen utmed staven. De aerosolbundna
radonddéttrarna emitterar ' alfapartiklar som registreras av
sparfilmen och en aktivitetsférdelning erhdlles pa sparfilmen.

Att utvdrdera dessa miatningar kompliceras av att en liten partikel
med en laddning hamnar pi4 samma stdlle pa staven som stérre
partiklar med tvd/flera laddningar. Fér att korrigera den erhillna
aktivitetsférdelningen fér denna effekt maiste samtigt som
insamlingen sker pa staven, den neutrala aerosolens
storleksférdelning registreras. Detta sker med ett DMPS-system.



Aerosolens medelfdrdelning under mitperioden anvidndes sedan f&r
att erhdlla en sann aktivitetsférdelning.I figur 4 visas ett
exempel pad aerosolen storleksférdelning.

Dessa korrektioner har hittills utférs manuellt. D& detta ar
mycket tidskrdvande kommer datorprogram att utvecklas som smabbt
kan utféra dessa rakneoperationer.

Under &ret har tvd mitserier utférts, en i en mindre radonkammare
vid avdelningen f6r Radiofysik och en i det nya radonrummet vid
avdelningen £6r Arbetsmiljéteknik. Insamlingstiden var i bada
fallen cirka fem dygn och radondotterhalten varierade mellan 1500
och 3000 Bq/m3. Aerosolhalten var extremt ldg vid den f8rsta
mitningen men mer normal f£&r en bostadsaerosol vid andra
mattillfallet. I bilaga 1 finns resultat fran mitningarna
presenterade.

Med demna typ av mitning &r det mdéjligt att fi battre kunskap om
p4d vilka partiklar radonddéttrarna fastnar. Vi kan f& fram
"attachmentkoefficienten" som funktion av partikelstorleken. Ar
denna kind racker det att mita partikelstorleksférdelningen pid den
neutrala aerosolen f6r att kinna aktivitetsférdelningen.
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Figur 4. Exempel pa storleksférdelning uppmitt
med DMPS-systemet.



Mitning med méngstrdleimpaktor

Féor att miata aktivitetsfédrdelningen av den aerosolbundna delen av
radondéttrarna har traditionellt anvints diffusionsbatteri (ref
3,5) eller impaktorer (ref 4). Diffusionbatteri har nackdelen att
de inte miter hela den intressanta férdelningen.
Undertrycksimpaktorer, vilka kan mita hela den intressanta
féordelningen, har nackdelen att fldédena genom impaktorn A&r
relativt laga (20-30 1/min) vilket medfdr svarigheter att bestimma

storleksfdrdelningen +vid normala bostadskoncentrationer av
radondbttar.

En ny typ av impaktorer,sk mingstridleimpaktorer (multi-jet
impactor), har beskrivits av Marple ( ref 2). Med denna impaktor
erhilles en jamn belaggning av provet pd impaktionsytan, vilket &r
en fdérdel om provet skall deponeras pd en ytbarriirdetektor. Mha
laserteknik har det blivit mé6jligt att tillverka plattor med minga
mycket smd (tiotals um) likformigt férdelade hal, vilket utgdr en
vidareutveckling av denna typ av impaktorer sa& att hela
féordelningen kan studeras vid ett fldde stdérre &n fér tidigare
impaktorer.

For att fa basta mdjliga detektionsgranser och tidsupplésning
skall maximal provmassa per tidsenhet erhillas pa provytan.
Hittills har undersékningar gjorts fér att finna maximal porositet
for munstycksplattan. Plattor med tre olika porositeter (1, 3 och
9 %) och med hialdiametern 50 um har undersékts.

En impaktorprototyp har utvecklats, se fig 5, i vilken de olika
munstycksplattorna har undersdkts. Vidare har en
experimentuppstidllning utvecklats, se fig 6. I en nebulisator
(atomizer) genereras en polydispers aerosol. Denna far passera en
elektrostatisk spektrometer (Differential Mobility Analyzer) som
ger ut partiklar med bestamd diameter. Efter att aerosolen
passerat impaktorn laddas partiklarna av en coronadiffusions-
laddare varefter den elektriska strdm som partiklarna fér med sig
detekteras. Denna strom &r di ett matt pd partikelkoncentrationen.
Impaktorns effektivitet foér en bestamd partikeldiameter erhalles
sedan genom att j&mféra elektrometerns utslag med utslaget nir
aerosolen passerat genom en referenskammare (dummy) med samma
tryckfall, men med smd partikelférluster.

10
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impaktorférsdken.
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Andras koncentrationen under experimentet kan normalisering gdras
med hjélp av mitdata frin kondensationskidrneriknaren (condensation
nucleus counter). Monodispers aerosol genererades med
partikeldiametrar fran 0.011 till 0.223 pm.

Impaktorns effektivitet fé6r olika porositeter visas i fig 7. For 1
% porositet har en avskiljningsdiameter wvid 0.04 um erhallits,
Okas porositeten till 3 & planar avskiljningskurvan ut och nar
aldrig 100 % insamlingseffektivitet. Detta 4&r férmodligen en
effekt av att luften mellan munstycksplattan och impaktionsplattan
fiar en foér hég tvarhastighet (crossflow-effekt) si att stridlarna
frin de yttersta munstyckena stdrs. Fér 9 & porositet kanske
ytterligare en effekt visar sig som stdr insamlingseffektiviteten,

nimligen att munstyckena ligger sid ndra varandra att strdlarna gir
in i varandra.

— [~ impactor nozzle plate No.l, porosity = 1%, Ap = 100 mmHg

—>»— impactor nozzle plate No.2, 3%, 186 mmHg

—. £ impactor nozzle plate No.3, 9%, 204 mmHg
collection
¥ efficiency

100

50 -

diameter

micrometer

Figur 7. Insamlingseffektiviteten som funktion
av partikeldiametern.

Fortsatta studier kommer géras av hur avstidndet munstycksplatta
och impaktionsplatta paverkar crossflow-effekten. Vidare skall
undersékningar gbéras som preciserar hur effekterna av f6r hog
tvarhastighet och av £f&r hég porositet pd munstycksplattan
paverkar avskiljningskurvans utseende.
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8 .SLUTSATSER

De tester som har genomférts under A4ret har visat att de
pulsjonkammare som byggts kan anvidndas fé6r att studera
radondéttrarnas pladtering. Med den nuvarande versionen tar det
dock alltfér lang tid mellan exponering och pabérjad matning
vilket innebar svarigheter att noggrant bestidmma
plateringshastigheten. Vi wunderséker fn en konstruktion dir
kammaren kontinuerligt genomstrémmas av raknegas vilket skulle
kunna avhjilpa de nidmnda svarigheterna.

Det radonrum som byggts har fyllt funktionen som
exponeringskammare men de inbyggda svagheterna (lackage) har
inneburit problem i de foérsék diar en noga kontrollerad
aerosolmiljé varit o6nskvdrd. I fortsatta studier kommer alla
laboratorieférs6k att genomfdéras i en fér &ndamilet specialbyggd
radonvagn. Denna vagn har helt andra egenskaper avseende tithet &n
radonrummet, och kommer férhoppningsvis att uppfylla vira krav pa
kontrollerbarhet.

Utvecklingen av instrument och metoder £&r att kartligga
radondéttrarnas férdelning pad rumsaerosolen har fortsatt enligt de
ursprungliga planerna. Metoden att kombinera ett
storleksuppdelande instrument med spirfilm har kommit si langt att
mitningar i verklig bostadsmiljé kan pabérjas.Tester av multi-jet
impaktorn kommer att fortsdtta och en fdrsta prototyp beriknas att
byggas under 88/89.
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