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Die Uberwachung der AuRenluftqualitét wird durch europaische Richtlinien und nationale Gesetze
und Verordnungen geregelt. Neben den eigentlichen Immissionsmessungen ist ein hoher Aufwand
an Qualitatskontrolle notwendig, um zeitlich und 6rtlich vergleichbare Daten Uber Jahre hinweg zu
erzeugen. Als Methode der Qualitatskontrolle in den Luftgiitemessstationen hat sich z. B. eine

vierteljahrliche Priifung der Gas-Analysatoren mit mobilen Priifgasstandards bewahrt.

Die Bestimmung der Anzahl ultrafeiner Partikel in Ergdnzung zur Messung von PM1, oder PM_s
eroffnet neue Moglichkeiten, die Luftqualitdt zuklnftig besser beurteilen zu kénnen. Die
Anzahlkonzentration von ultrafeinen Partikeln wird als zweckmaRiger Indikator z. B. fir die positive
Wirkung einer Umweltzone in Luftreinhalteplanen oder die allmahliche Verbesserung der
straRennahen Luftqualitdt durch die Modernisierung der Fahrzeugdflotte und Verscharfung der
Abgasnormen angesehen. Eine gesetzliche Reglung zur Uberwachung ultrafeinen Partikeln gibt es
noch nicht. Ultrafeine Partikel werden beispielhaft in zwei Luftglitemessstationen in Sachsen nach
dem Vorsorgeprinzip gemessen. Es ist jedoch noch eine zu etablierende Messaufgabe, deren
Erfolg u. a. davon abhangig sein wird, wie die Qualitatskontrolle und Qualitatssicherung der Daten
zuklinftig gestaltet werden kann. Im sachsischen Luftmessnetz werden die Partikel zdhlenden
Messsysteme i. d. R. einmal pro Jahr in ein Aersosollabor transportiert, dort repariert und kalibriert
und wieder in die Messstation eingebaut. Im Zeitraum zwischen diesen so genannten
Jahreswartungen ist eine Qualitatskontrolle nur bedingt durch z. B. Prifung der Volumenstrome

u.a. Parameter maoglich. Die zeitliche Liicke im Qualitatsmanagement soll geschlossen werden.
Das Sachsische Landesamt fiir Umwelt, Landwirtschaft und Geologie hatte deshalb ein Projekt mit

dem Ziel vergeben, einen mobilen Aerosolstandard fir ultrafeine Partikel zur Qualitédtskontrolle der

Messsysteme in den sachsischen Luftgitemessstationen zu entwickeln.
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Zusammenfassung. Entwicklung eines mobilen Aerosolstandards

Dr. Wolfram Birmili, André Sonntag, Dr. Thomas Tuch, Prof. Alfred Wiedensohler,

Ein mobiler Aerosolstandard wurde als Methode zur Qualitatssicherung von atmspharischen
Messungen der Partikelanzahl und der PartikelgroRenverteilung entworfen und konstruiert. Das
System besteht aus einem Zerstdubungsgenerator zur Herstellung von Ammoniumsulfat- bzw.
Latexpartikeln, einem Diffusionstrockner zur Entfernung des restlichen Wassers, einer Verdin-
nungsstufe zur beliebigen Einstellung der Anzahlkonzentration, einem Neutralisator zur Herstellung
eines definierten Ladungsgleichgewichts im Testaerosol und schlieRlich aus einem Kondensations-
partikelzahler (CPC, Typ TSI 3772) zur Erfassung der Gesamtpartikelanzahl. Die mit dem CPC
erfasste Gesamtpartikelkonzentration wird hierbei als Referenzpunkt definiert. Erste Laborversuche
mit Testpartikeln und auch AuRenluftaerosol bestatigten die Eignung des mobilen Aerosolstandards

fur die geplanten Zwecke.

Jedoch sind auch einige Fragen zur letztendlichen Eignung der Ammoniumsulfatpartikel (system-
atische Diskrepanz zwischen den Zahiraten des CPC und der Mobilitdtsspektrometer), sowie der
Einbindung der UFP-330 und TSI-3031-Geréate in die Qualitatssicherung offen geblieben.

Derzeit ist der mobile Aerosolstandard im ausgedehnten Feldeinsatz zur Qualitatssicherung von
Mobilitdtsspektrometern. Hieraus werden praktische Hinweise zum Einsatz des Aerosolstandards

unter den Bedingungen im Messnetz abgeleitet werden.

Zuséatzliche Labormessungen werden in naher Zukunft (Herbst 2009) durchgefiihrt, um die
Verbleibenden Fragen zum Testaersosol zu beantworten. Ab Mitte 2009 wird der mobile
Aerosolstandard systematisch zur Qualitatssicherung der anzahimessenden Messinstrumente im

Luftqualitadtsnetz von Sachsen eingesetzt werden.
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Abstract. Development of a mobile device to convey a standardised number concentration

of aerosol particles

Dr. Wolfram Birmili, André Sonntag, Dr. Thomas Tuch, Prof. Alfred Wiedensohler,

The standardisation of atmospheric aerosol measurements is of high relevance within government
air quality networks and atmospheric observation networks. Although mobile standards have been
well established, for instance, in the quality control of trace gas analysis, analogous methods have

proved difficult to establish for aerosols.

Within this research and development project, a mobile device was developed to convey a
standardised aerosol number concentration between different laboratories and/or measurement
stations. The portable system consists of an aerosol nebuliser that generates, in a first step,
inorganic salt particles or monodisperse latex particles. A dilution unit allows to prescribe a range of
particle concentrations. Particles are also dried in an adsorption dryer, and brought to charge
equilibrium in a charge neutralizer. This aerosol generation unit makes sure that particles of defined
morphology can be tested. A condensation particle counter (CPC 3772, TSI Inc.) is supplied to

measure the total number concentration of the test aerosol.

We conducted preliminary tests of the mobile test device using ammonium sulphate and latex
particles, and in conjunction with several electromobility spectrometers (differential mobility particle
sizers). These tests confirmed the applicability of the test device in the quality assurance of
electromobility spectrometer measurements. More extensive tests remain, however, required to

ensure practical applicability in the laboratory and field.
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1 Problemstellung

Aerosolpartikel in der Erdatmosphare haben zum einen eine hohe Bedeutung im Hinblick auf das
Klima — in Form ihrer Wechselwirkungen mit der Sonneneinstrahlung, aber auch ihrer Fahigkeit,
Wolken zu bilden (SCHNEIDER ET AL., 2007). Zum anderen wirken Umweltaerosole auf die mensch-
liche Gesundheit, weil sie nach ihrer Inhalation in der menschlichen Lunge deponiert werden und
anschlieBend zur Entwicklung von Lungen- und Kreislauferkrankungen beitragen kénnen (WHO,
2004). Die Immissionen von Feinstaub sind seit 2005 in der EU in Form der Richtlinie fir PM4g
(1999/30/EU) gesetzlich reglementiert. Gleichzeitig ist jedoch bekannt, dass PM1q (d.h. die Massen-
konzentration aller Partikel in einem Kubikzentimeter AuRenluft) nur ein ungenauer Indikator fiir die
wahren Gesundheitsrisiken der entsprechenden Aerosole darstellt (HEI, 2002; LANZENDORF ET AL.,
2005). Daher sind in letzter Zeit eine Reihe weiterer Messmethoden, die eine prazisere Charakter-
isierung der Aerosolpartikel erlauben, in den Brennpunkt des Interesses geriickt.

Eine dieser Messmethoden ist die Zahlung der Partikelanzahlkonzentration sowie — in erweiterter
Form, die Bestimmung der PartikelgréfRenverteilung mit Elektromobilitdtsspektrometern. Letztere
Methode liefert eine Klassifizierung der Partikelanzahl nach GréRe und erfreut sich zunehmender
praktischer Anwendung bei der Uberwachung von AuRenluftaerosolen auf nationaler als auch inter-
nationaler Ebene (BIRMILI ET AL., 2006, 2007; 2009; EUSAAR, 2008, UFIPOLNET, 2008). Eine
Schwierigkeit bei der Messung der Partikelanzahl und AnzahlgréRenverteilung ist jedoch die Riick-
fihrung einer Messung auf Standards. Die Rickflihrung auf Standards ist stets wesentlicher Teil
der Qualitatssicherung experimenteller Messungen und garantiert eine bestimmte Absolutgenauig-
keit von Messwerten, innerhalb von Messnetzen auch die Vergleichbarkeit von Messwerten. Im
Gegensatz zur Messung der Konzentration von Spurengasen kann eine Anzahlkonzentration
luftgetragener Aerosolpartikel nicht in Behalter abgefullt und transportiert werden. Durch
Koagulation, Sedimentation und Wandverluste verringert sich einen gegebene Partikelanzahl-
konzentration in der Regel binnen Minuten, sodass ein raumlicher Austausch von Standards der
Partikelanzahlkonzentration zwischen Institutionen kaum mdglich erscheint. In praktischer Form
wurde Qualitatssicherung bisher vor allem durch den Austausch von Messgeraten (Kondensations-
kernzahlern, PartikelgréRenspektrometern) zwischen verschiedenen Labors und Messstationen
(HERRMANN ET AL., 2007) bzw. durch Vergleichsmessungen verschiedener Gerate anhand eines
vorgegebenen Test- oder Umweltaerosols in einem Zentrallabor (BIRMILI ET AL., 2007, EUSAAR,
2008) realisiert.

2 Losungsansatz

Als neue Mdglichkeit zur Qualitatssicherung von Umweltmessungen der Partikelanzahl sowie
PartikelgroRenverteilungen wurde ein mobiler Aerosolstandard entwickelt. Konkretes Anwendungs-
ziel war die Qualitatssicherung der Partikelgrofienverteilungsmessungen im Luftiberwachungsnetz
des Landes Sachsen (betrieben durch die Staatliche Betriebsgesellschaft fir Umwelt und Land-
wirtschaft — BfUL), wobei eine spatere vielfaltige Anwendung bewusst nicht ausgeschlossen
werden sollte. Die qualitatszusichernden Messungen in Sachsen umfassten zum Zeitpunkt der

Projektkonzeption ein Doppel-PartikelgroRenspektrometer (Twin Differential Mobility Particle Sizer,
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TDMPS) sowie einen vereinfachten Prototyp zur Messung der Partikelanzahlkonzentration in sechs
GroRenfraktionen, das UFP 330 (UFIPOLNET, 2008). Inzwischen ist ein drittes Messgerat hinzuge-
kommen, der Partikelanzahlmonitor Typ 3031 (TSI GmbH, Aachen), welcher die kommerzialisierte
Variante des UFP 330 darstellt. Der zu entwickelnde mobile Aerosolstandard soll zum einen eine
Anbindung der BfUL-Instrumente an einen externen Standard gewahrleisten und zum anderen eine

Vergleichbarkeit der Messungen zwischen den sachsischen Messstationen gewahrleisten.

Als Anforderungen an den zu entwickelnden mobilen Aerosolstandard wurden definiert:
e Hinreichende Genauigkeit bezliglich eines gegebenen Konzentrationsstandards
e Langzeitstabilitat
o Unmittelbare Einsatzfahigkeit an den Containermessstationen der BfUL
e Einfache Bedienbarkeit

e Tragbarkeit durch eine Person

Als Losung wurde ein integriertes System konzipiert, welches aus folgenden Komponenten besteht:
o Ein Partikelgenerator nach dem Prinzip der Zerstdubung einer Salzldsung
o Ein Diffusionstrockner zur Entfernung des Wassers aus den erzeugten Partikeln
e Eine Verdiinnungsstufe zur manuellen Einstellung beliebiger Anzahlkonzentrationen
e Ein Neutralisator zum Abbau der wahrend der Zerstdubung aufgebauten elektrischen
Ladungen auf dem Aerosol

e Einen Kondensationspartikelzahler zur prazisen Erfassung der Gesamtpartikelanzahl

Die Erzeugung von Partikeln nach dem Zerstdubungsprinzip soll die Einheitlichkeit der Partikel bei
der Ubertragung des Standards gewahrleisten. (Ein Umgebungsaerosol kann bekanntlich
hinsichtlich seiner Partikelzusammensetzung stark von Ort zu Ort und als Funktion der Zeit
variieren.) Diffusionstrockner, Verdinnungsstufe und Neutralisator dienen der optimalen Auf-
bereitung der Testpartikel. Kondensationspartikelzahler bestimmter Bauarten haben sich als
robuste Instrumente zur langzeitstabilen Zahlung von Aerosolpartikeln erwiesen. Gleichzeitig sind
sie gut transportabel und leicht zu bedienen. Zur Unterbringung aller Komponenten des mobilen

Aerosolstandards wurde der Einbau in einen Schalenkoffer angestrebt.
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Abbildung 1: Gesamtansicht des mobilen Aerosolstandards mit Aerosolerzeugungseinheit,
Kondensationskernzdhler (CPC) und CPC-Zubehdorkoffer.

3 Beschreibung des mobilen Aerosolstandards

341 Schematischer Aufbau und Funktionsweise
Eine Frontalansicht des mobilen Aerosolstandards ist in Abb. 1 wiedergegeben. Abb. 2 vermittelt
die Einzelheiten seiner Funktionsweise. AuRerlich setzt sich das Gerét aus folgenden Modulen
zusammen (siehe Abb. 1):

o Die Aerosolerzeugungseinheit, in einer Zarges-Kiste untergebracht

e Ein Kondensationskernzahler (CPC) vom Typ TSI 3772

e Der CPC-Zubehorkoffer (mit Handbichern, Einlesesoftware, Verbindungskabeln, einer

Speicherkarte, einem Kartenlesegerat und Ersatzteilen)

Zum Aufbau eines transportablen und einfach zu bedienenden mobilen Aerosolstandards wurden
alle Einzelkomponenten der Aerosolerzeigungseinheit innerhalb einer Zarges-Kiste untergebracht.
Das erzeugte Testaerosol wird seitlich  herausgeleitet und gleichzeitig dem
Kondensationspartikelzahler (CPC 3772) und dem jeweils zu prifenden GroéRenspektrometer
zugefuhrt.

Landesamt fur Umwelt, Landwirtschaft und Geologie 7



CPC |15

16
3772

TDMPS/
5 UFP 330/
TS13031

|

© o ¥ (Al

14

13

—

Abbildung 2: Schematische Skizze von Aufbau und Funktionsweise des mobilen
Aerosolstandards. (1) Druckluftzufuhr, (2) Druckregler, (3) Partikelfilter, (4)
Kleines Nadelventil, (5) 3-Wege-Hahn, (6) Partikelgenerator (Zerstauber), (7)
Behilter mit Zerstauberlésung, (8) Mischkammer, (9) Silikagel-Trockner,
(10) Verdiinnungsstufe, bestehend aus Partikelfilter (a) und groBem Nadel-
ventil (b), sowie einem einzelnen groRBes Nadelventil (c), (11) Druckaus-
gleich mit vorgeschaltetem Filter, (12) Neutralisator, (13) Aerosolentnahme-
moglichkeit innerhalb der Box, (14) 3-Wege-Hahn, (15) Kondensationsparti-
kelzdhler, CPC 3772, (16) zu priifendes Messgerit (SMPS, TDMPS, UFP 330)

Zum Betrieb des mobilen Aerosolstandards wird Druckluft mit einem konstanten Eingangsdruck von
mindestens 3 bar bendtigt (Abb. 2, Markierung 1). Diese wird an einen Druckregler (Markierung 2)
auBerhalb der Geratebox angeschlossen und in den Systemaufbau gefiihrt. Uber einen dem
Druckluftanschluss nachgelagertes Partikelgesamtfilter (Markierung 3) gelangt partikelfreie Druck-
luft in den Zerstauber (Markierung 6). Durch den entstehenden Unterdruck beim Durchstrémen des
Zerstaubers wird Testaerosollésung aus dem unterhalb angebrachten Vorratsbehalter (Markierung
7) angesaugt und durch die Dise zerstdubt.

Der so erzeugte Tropfenstrom gelangt in eine Mischkammer (Markierung 8), in welcher trockene
Druckluft zugemischt wird. Die daraus resultierende Abnahme in der relativen Feuchte fihrt zu
einer unmittelbaren Abnahme der TropfengroRen. Die Druckluftzufuhr wird Uber ein vorgelagertes
Nadelventil (Markierung 4) eingestellt, wobei der entsprechende Durchfluss Uber den

normalerweise unbenutzten Ausgang des nachfolgenden Dreiwegehahns (5) gemessen werden
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kann. Nach Durchquerung der Mischkammer wird das Testaerosol in einem Silikagel-Trockner
(Markierung 9) in den endguiltigen Trockenzustand Uberfiihrt, der durch relative Feuchten unterhalb
von 30 % charakterisiert ist.

In einer zweigleisigen Verdlnnungsstrecke (Markierung 10), bestehend aus einem
Gesamtpartikelfiter (a) und zwei Nadelventilen (b,c) kann die Aerosolkonzentration beliebig
reduziert werden: Uber Strecke 1 mit Filter und Ventil wird ein partikelfreier Fluss erzeugt, welcher
bei der Zusammenfiihrung den Aerosolstrom aus Strecke 2 verdiinnt. Somit ist Gber Ventil 10c die
Aerosolkonzentration beliebig regelbar.

Anschliefend wird ein Strdomungsgleichgewicht zwischen Aerosolstandard und den auferhalb
angeschlossenen Geraten hergestellt, indem ein offener Stutzen an der Verbindungsleitung geoff-
net wird. Der Aerosolzerstauber driickt stets Probenaerosol in die Verbindungsleitung, wahrend die
Aerosol-Messinstrumente Probenaerosol heraussaugen. Uberschiissiger Aerosolstrom kann daher
Uber den offenen Stutzen und eine Gesamtpartikelfilter (Markierung 11) entweichen. Dieser kann
mit einem Blasenflussmesser (Gilibrator) Gberwacht werden.

Bevor der Aerosolstrom die Aerosolerzeugungseinheit verlasst, wird ein Neutralisator (Markierung
12) passiert, in welchem die wahrend der Zerstdubung aufgebauten elektrischen Ladungen auf
dem Aerosol abgebaut/neutralisiert werden.

Nach dem Durchgang durch den Neutralisator besteht schon innerhalb der Zarges-Kiste die
Maoglichkeit, Uber ein T-Stiick (Markierung 13) den Aerosolstrom abzugreifen. Ansonsten wird das
Aerosol aber generell nach aulen geleitet, wo es Uber eine Installation mit Zweiwegehahn
(Markierung 14) dem Kondensationspartikelzahler, CPC 3772 (Markierung 15) sowie dem zu
prifenden Messgerat (Markierung 16) zugefuhrt wird. Durch Umlegen des 2-Wege-Hahns ist es
bei entsprechender Installation zudem maoglich auf Auflenluft-, Innenraum- oder Nullmessung

umzustellen.

Abbildung 3: Draufsicht auf die Aerosolerzeugungseinheit

Landesamt fur Umwelt, Landwirtschaft und Geologie 9



3.2  Zerstauber

Dem Partikelgenerator (Abb. 4) besteht aus dem eigentlichen Zerstduber und einem
Vorratsbehalter mit der jeweiligen angemischten Testaerosollésung. Innerhalb des Zerstaubers
befindet sich eine Dise mit 0.2 mm Durchmesser. Dieser wird Druckluft von 3 Bar zugefiihrt, was
fur die Zerstdubung der angesaugten Losung sorgt.

Fir monodisperse PartikelgrofRenverteilungen empfiehlt sich eine Messung mit einer Lésung aus
Latexpartikeln und destilliertem Wasser. Dabei wird der Vorratsbehalter zu drei Vierteln mit
destilliertem Wasser gefillt und drei bis vier Tropfen der Latexpartikel zugegeben.

Fir polydisperse PartikelgroRenverteilungen kann man in einfacher Weise Ammoniumsulfatpartikel
nutzen. Hierbei empfiehlt es sich, im Voraus eine groRere Menge Losung vorzubereiten, mit einem
Mischungsverhaltnis von 1 Gramm (NH4).SO4 auf einen Liter destillierten Wassers. Hiermit ist der
Behalter zu drei Vierteln zu befllen.

Vor jeder neuen Messung sollte der Lésungsbehélter ausgebaut, mit destilliertem Wasser gereinigt
und mit neuer Lésung befiillt werden (siehe auch Bedienungsanleitung).

Der mobile Aerosolstandard verbraucht 6 + 3 = 9 I/min partikelfreie Luft. In 3 h sind dies etwas
mehr als 10001. Die Druckluft kann durch einen Kompressor, oder alternativ durch eine
Druckgasflasche bereitgestellt werden.

An den Zerstauber schliefdt sich eine Mischkammer (8) an, in welcher dem Aerosolstrom
partikelfreie trockene Druckluft beigemischt wird. Der Verdiinnungsfluss sollte mittels Nadelventil
(5) so eingestellt werden dass am Ausgang der Mischkammer geniigend Durchfluss anliegt. Im
Falle der Priifung eines Mobilitatsspektrometers (1-3 I/min) sollten 6 I/min aus der Mischkammer
kommen, fur die Prifung des UFP (5 I/min) dann entsprechend mehr, ca. 9 I/min, um auf der
sicheren Seite zu sein. Gepriift werden kann der Durchfluss aus der Mischkammer wiederum mit

einem Blasenflussmesser (Gilibrator).

3.3 Diffusionstrockner

Der Diffusionstrockner (Abb. 5) dient zum nahezu vollstdndigen Abtrocknen des Aerosols. Er ist mit
Silikagel befillt. Wenn die Aufnahmekapazitat des Diffusionstrockners erschopft ist, zeigt sich dies
durch einen Farbumschlag des Silikagels von braun nach wei? an. Zum Wechsel des Silikagels
kann der Diffusionstrockner ausgebaut werden.

3.4  Verdiinnungsstufe

Die Verdinnungsstufe (Abb. 5) schlieBt sich an den Diffusionstrockner an. Hierbei wird der
Aerosolfluss uber ein T-Stick in zwei Arme auf gespalten. Der erste Arm besteht aus einem
Partikelgesamiffilter (,a“ in Abb. 2) und einem nachgelagerten Nadelventil (,b“ in Abb. 2). Durch den
Filter wird aus dem Aerosol- ein partikelfreier Strom. Das anschlieBende Ventil bestimmt iber die
GrolRe der Verdinnung welche am Ende der Verdiinnungsstrecke dem Aerosolstrom aus dem

zweiten Arm zugefiihrt wird.
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Abbildung 4: Detailansicht des Partikelgenerators (Zerstidubers)

Beim praktischen Messbetrieb ist darauf zu beachten, dass beim Beginn jeder neuer Messung das

“«

Ventil im zweiten Arm (Nadelventil ,c* in Abb. 2) geschlossen und dasjenige im ersten Arm
(Nadelventil ,b“ in Abb. 2) weit gedffnet sein sollte. Hiermit wird gewahrleistet, dass die
Partikelkonzentrationen von niedrigen zu moderaten Werten hin regelbar sind und keine plétzliche
Uberlastung des CPCs mit Partikeln auftritt.

Uber den angeschlossenen CPC als Gesamtpartikelzahler und unter Benutzung des Ventils des

Aerosolflusses im zweiten Arm ist die Einstellung einer gewilinschten Partikelkonzentration méglich.

3.5 Neutralisator

Der Aerosolneutralisator (Abb. 6) wurde durch die radioaktive B-Quelle vom Typ 3077 A (TSI
GmbH; Starke 370 Bq m™). Die hohe Starke wurde gewahlt, um eine sichere Neutralisierung der
bei nach der Zerstaubung hoch aufgeladenen Partikel zu gewahrleisten. Der Aerosolneutralisator
befindet sich in einer abgesicherten Bleiummantelung.
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Abbildung 6: Detailansicht des Neutralisators
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Abbildung 7: Anschluss des Kondensationskernzihlers an die Aerosolerzeugungseinheit

3.6 Kondensationspartikelzahler (CPC 3772)

Der Butanol-Kondensationskernzéhler (Typ 3772 von TSI) z&hlt die Anzahlkonzentration und stellt
somit die Anbindung an den Konzentrationsstandard dar. Der CPC besitzt eine untere Nachweis-
schwelle von 10 nm. Wesentlich kleinere Partikel werden nicht gezahlt.

Wahrend der Aerosolerzeugung Uberwacht der CPC die Gesamtanzahlkonzentration. Zur
Vermeidung einer Uberlastung des CPC sollte man mittels der Verdiinnungseinheit von niedrigen
Konzentrationen zu moderaten Konzentrationen (Idealwert ca. 3000 cm™) hinregeln.

Wahrend der Messungen sollte die erzeugte Gesamtpartikelkonzentration beobachtet werden. Ggf.
kann die Konzentration auch wahrend der Messung uber die Ventile der Verdinnungsstrecke in
Richtung des Idealpunktes nachgestellt werden. Um die Nadelventile im Aerosolgenerator
bedienen zu koénnen, bleibt die Zarges-Kiste wahrend der Vergleichsmessung notwendigerweise

offen.
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4 Funktionsprifung des mobilen Aerosolstandards

41 GroBenverteilungen von Testpartikeln

Abb. 8 und 9 stellen beispielhafte Ergebnisse zu den Grofenverteilungen und Anzahlkonzentration-
en der mit dem mobilen Aerosolstandard erzeugten Testpartikel dar. Abb. 8 zeigt Partikelgréfien-
verteilungen der Aerosolerzeugungseinheit sowohl fir Ammoniumsulfatpartikel als auch mono-
disperse Latex-(Polystyren-)Partikel. GroRenverteilungen von Ammoniumsulfatpartikeln (schwarz)
zeigen ein Maximum bei 40 nm, aber auch eine breite, gauRartige Verteilung der Partikelgrofien.
Die Latexpartikelmessung (rot) zeigt eine markante Konzentrationsspitze bei 200 nm. Diese dient
beim Feldeinsatz des Aerosolstandards in erster Linie der Uberpriifung der GroRenklassifizierung
der Mobilitadtsspektrometer (TDMPS, SMPS). Neben den 200 nm-Partikeln finden sich im Latex-
Zerstadubungsaerosol aber auch kleinere Partikel mit einem Maximum bei 30 nm, die aus
Salzriickstanden im destillierten Wasser stammen. Die Anzahlkonzentrationen (Bereich 10-800 nm)
beliefen sich im konkreten Fall von Abb. 8 auf 3900 cm™ (Ammoniumsulfat), 2280 cm? (Latex) und
780 cm™ (AuRenluftaerosol).

Abb. 9 hingegen zeigt Zeitreihen der Partikelanzahlkonzentration von Ammoniumsulfatpartikeln
(links) und auch AuRenluftpartikeln (rechts). Die Partikelanzahl des CPC wurde direkt gemessen,
wogegen die Partikelanzahlen der Mobilitdtsspektrometer durch numerische Aufintegration der
GroRenverteilungen entstanden. Derartige Zeitreihen sollen dazu verwendet werden, die Genauig-
keit der Mobilitdtsspektrometer gegeniiber einem Anzahlstandard (in diesem Falle der CPC) zu
beurteilen. Der CPC Typ 3772 hat eine untere Nachweisschwelle von ca. 11 nm. (Kleinere Partikel
werden mit geringerer Wahrscheinlichkeit detektiert, groftere mit héherer Wahrscheinlichkeit — bei

11 nm ist die Sammeleffizienz gleich 50%).

10° ¢ _—40nm
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3
10 3 IT 4
> —
? 6000 |- s 0 nm
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2 Q) 4000 :
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Abbildung 8: PartikelgroBenverteilungen, erzeugt mit dem mobilen Aerosolstandard und ge-
messen mit einem Mobilititsspektrometer (TDMPS): Ammoniumsulfatparti-
kel, monodisperse Latexpartikel (200 nm), zum Vergleich AuBenluftaerosol.

Beide Bilder zeigen verschiedene Ordinatendarstellungen.
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Abbildung 9: Vergleich der Gesamtpartikelanzahlkonzentration: Mehrere Mobilitdtsspektro-
metern und der CPC 3772 des mobilen Aerosolstandards. Links: Ammon-

iumsulfatpartikel. Rechts: AuBenluftaerosol in Leipzig.

Ein Vergleich zwischen Mobilitatsspektrometer und CPC ist nur statthaft, wenn das Testaerosol
keine Partikel kleiner 11 nm beinhaltet, oder wenn die Partikelanzahlen <11 nm bei der
Aufintegration weggelassen wurden. Fir die gezeigte Abb.9 wurde die Integration der
Mobilitatsspektrometer stets auf den Bereich 10-800 nm begrenzt.

In Abb. 9 (rechts, AuRenluft) erkennt man eine sehr gute Ubereinstimmung in der Gesamt-
partikelanzahl zwischen den Mobilititsspektrometern und dem CPC (ber mehrere GréfRRen-
ordnungen in der Konzentration. Die Abweichungen liegen nur innerhalb weniger Prozent und
definieren die mit Mobilitdtsspektrometern erreichbare Messgenauigkeit. Eine ausfihrlichere Dar-
stellung dieses Instrumentenvergleichs mit AuRenluftpartikeln wird in einem weiteren Fachbericht
des LfULG gegeben (BIRMILI ET AL., 2009).

In Abb. 9 (links) sieht man zwar eine relative gute Ubereinstimmung zwischen den drei verwen-
deten Mobilitatsspektrometern (TDMPS; SMPS), aber eine Abweichung des CPC 3772 um 20%
nach unten. Dieser unerwiinschte Effekt ist zum Zeitpunkt dieser Niederschrift noch nicht erklart
worden. Es besteht eine Vermutung, dass die Ammoniumsulfatpartikel, welche den Zerstauber in
immer einem hochgeladen Zustand verlassen und anschlieRend neutralisiert werden missen, sich
bei der Messung im Mobilitatsspektrometer mdglicherweise noch nicht im erforderlichen
Ladungsgleichgewicht befinden. Abweichungen des Ladungsgleichgewichts von der idealen
Boltzmannverteilung wirden sich in einer Fehleinschatzung der endgiiltigen PartikelgroRen-
verteilung und damit der aus den Mobilitatsspektrometern bestimmten Partikelanzahl auRern.

Abb. 10 zeigt einen Wiederholungsversuch, bei dem das Zerstdubungsaerosol statt mit einem auch
mit zwei Neutralisatoren neutralisiert wurde. Dieser Versuch erlaubt eine Einschatzung, ob das
Testaerosol moglicherweise extrem aufgeladen ist. In beiden in Abb. 10 gezeigten Experimenten ist
kein Unterschied festzustellen. Daraus folgt, dass der Ladungszustand offenbar keine
entscheidende Rolle fur die beobachtbare Diskrepanz zwischen Gesamtpartikelzéhler und

Mobilitdtsspektrometer spielt und somit eine andere Ursache vorliegt.
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Abbildung 10: Vergleich der Gesamtpartikelanzahlkonzentration zwischen einem Mobilitéts-
spektrometer sowie dem CPC 3772 des mobilen Aerosolstandards fiir
Ammoniumsulfatpartikel. Teilweise  wurden ein, teilweise zwei
Neutralisatoren zur Herstellung eines definierten Ladungsgleichgewichts

verwendet.

Fir die Qualitatssicherung bedeutet diese Beobachtung jedoch eine Unwagbarkeit. Zur Klarung

des Sachverhalts werden daher 2009 weitere detaillierte Laborversuche vorgenommen werden.

4.2 Test der UFIPOLNET-Messgerate (UFP 330, TSI 3031)

Neben den Mobilitatsspektrometern soll der mobile Aerosolstandard auch dazu benutzt werden, die
bei der BfUL vorhandenen UFIPOLNET-Messgerate (UFP 330, TSI 3031) qualitatszusichern. Um
die Machbarkeit einer der den Mobilitdssspektrometern vergleichbaren Prozedur zu Uberprifen,
wurden Testaerosole aus dem mobilen Aerosolstandard mit Mobilitatsspektrometern und den
UFIPOLNET-Messgeraten parallel gemessen und verglichen. Ausfihrlich sind diese Messungen
vom Oktober und November 2008 wiederum in dem weiteren LfULG-Bericht dokumentiert (BIRMILI
ET AL., 2008) - hier sollen nur einige Hauptaspekte der erzielten Ergebnisse referiert werden.

Fir polydisperse Ammoniumsulfatpartikel konnte die Anwendbarkeit des mobilen Aerosolstandards
zum direkten Vergleich beider Gerateklassen weitgehend bestatigt werden. Schwierigkeiten traten
jedoch bei der Klassifizierung von monodispersen Latexpartikeln auf (siehe Abb. 11): Wahrend die
Mobilitdtsspektrometer die erzeugten 200 nm-Testpartikel scharf abbilden, hatten der UFP-Prototyp
und das TSI-Gerat 3031 Schwierigkeiten sowohl mit der genauen GréRenauflésung als auch mit
der Konzentrationsdarstellung der Partikel > 100 nm. Die Abweichungen sind aller Voraussicht
nach den konstruktiven Kompromissen geschuldet, die bei den UFIPOLNET-Messgeraten einge-
gangen (geringe GroRenauflésung; geringe Empfindlichkeit bei groReren Partikeln).

Landesamt fur Umwelt, Landwirtschaft und Geologie 16



10000 5
E8: Latex 200 nm
1000 5
o
a s
> 2 \
S 100 )
e ] A
median UFP B
median 3031 1 ;
mean TDMPS IfT
105 mean TDMPS DD
T T LR | T —
10 100 1000

Dp [nm]

Abbildung 11: Vergleich der PartikelgroBenverteilungen verschiedener Geréateklassen

(TDMPS, UFP 330, TSI 3031) an monodispersen 200 nm-Latexpartikeln.

Eine Schlussfolgerung ist daher allerdings, dass die UFIPOLNET-Gerate nicht befriedigend

bezliglich ihrer GréRenklassifizierung mit monodispersen Partikeln kalibriert werden kdnnen.

5 Anwendungsmodus an der Messstation
Die Arbeitszeit mit dem mobilen Aerosolstandard in der Messstation wird auf etwa 2 bis 3 h
veranschlagt. Fur eine Dauer von 2 h kann ein zeitlich stabiles Partikelspektrum erzeugt werden
(vgl. Abschnitt4). Wahrend dieser Zeit sind Messungen der GroRenverteilung mit dem zu
prifenden Mobilitatsspektrometer sowie eine parallele Erfassung der Partikelanzahlkonzentration
mit dem CPC 3772 vorzusehen (vgl. Abb. 7a bzw. 8a). Die Messwerte des Partikelzéhlers des
mobilen Standards sollten vom Servicepersonal per Laptop ausgelesen werden.
Wahrend der Prifung wird am zu priifenden Mobilitadtsspektrometer ein Wartungsschalter gesetzt.
Somit bleiben die Messwerte erhalten, werden aber mit einer Kennung ,ungultig“ versehen. Ein
Nullfilter direkt am Probenahmekopf auf dem Messcontainerdach kann ebenfalls zur Priifung des
gesamten Probenahmesystems verwendet werden. Hier ware denkbar, fir die begrenzte Zeit der
Kontrolimessung den PM1g-Probenahmekopf durch ein Nullfilter auszutauschen. Die Beschriebene
Prozedur ware eine einfache zukinftige Mdglichkeit der Qualitatskontrolle durch die BfUL.
Zu den routinemaRigen Uberpriifungen des Aerosolstandards gehéren:

e Leerung und Reinigung des Flissigkeitsbehalters (Zerstaubungsflissigkeit)

e Anmischung neuer Zerstaubungsflissigkeit

e Austauschen des Silikagels (wenn Umschlag auf weile Farbe)
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e Uberpriifung des Durchflusses des CPC 3772 (Sollwert 1,0 I/min). Nach langerem Betrieb

ist eine Verstopfung des freien Durchstroms denkbar.

Die vorgeschlagenen Wartungsarbeiten und —intervalle sind anschaulich in der dem Gerat
beigefiigten Bedienungsanleitung beschrieben.

Als routinemaBige Zusatzpriifung wird eine Uberpriifung der Nullzihlrate iber ein Nulffilter
vorgeschlagen. (Dies sollte Bestandteil der Funktionspriifung des Mobilitatsspektrometers sein.)
Generell achte man darauf, die Probenahme des Mobilitdtsspektrometers nach der Prifung mit
dem Aerosolstandard auf ,Aufenluftmessung” zurlickzustellen, um nicht versehentlich

Innenraumluft zu messen.

6 Zusammenfassung

Ein mobiler Aerosolstandard wurde als Methode zur Qualitatssicherung von atmsphéarischen
Messungen der Partikelanzahl und der PartikelgréRenverteilung entworfen und konstruiert. Das
System besteht aus einem Zerstdubungsgenerator zur Herstellung von Ammoniumsulfat- bzw.
Latexpartikeln, einem Diffusionstrockner zur Entfernung des restlichen Wassers, einer Verdln-
nungsstufe zur beliebigen Einstellung der Anzahlkonzentration, einem Neutralisator zur Herstellung
eines definierten Ladungsgleichgewichts im Testaerosol und schlieRlich aus einem Kondensations-
partikelzahler (CPC, Typ TSI 3772) zur Erfassung der Gesamtpartikelanzahl. Die mit dem CPC
erfasste Gesamtpartikelkonzentration wird hierbei als Referenzpunkt definiert. Erste Laborversuche
mit Testpartikeln und auch AuRenluftaerosol bestatigten die Eignung des mobilen Aerosolstandards
fur die geplanten Zwecke.

Jedoch sind auch einige Fragen zur letztendlichen Eignung der Ammoniumsulfatpartikel (system-
atische Diskrepanz zwischen den Zahiraten des CPC und der Mobilitdtsspektrometer), sowie der
Einbindung der UFP-330 und TSI-3031-Gerate in die Qualitatssicherung offen geblieben.

Derzeit ist der mobile Aerosolstandard im ausgedehnten Feldeinsatz zur Qualitatssicherung von
Mobilitatsspektrometern. Hieraus werden praktische Hinweise zum Einsatz des Aerosolstandards
unter den Bedingungen im Messnetz abgeleitet werden.

Zusatzliche Labormessungen werden in naher Zukunft (Herbst 2009) durchgefihrt, um die
Verbleibenden Fragen zum Testaersosol zu beantworten. Ab Mitte 2009 wird der mobile
Aerosolstandard systematisch zur Qualitatssicherung der anzahimessenden Messinstrumente im

Luftqualitdtsnetz von Sachsen eingesetzt werden.
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Anlage 1:
Entwurf einer SOP zur Uberpriifung eines Mobilititsspektrometers
(TDMPS), UFP 330 oder TSI 3031 mit dem mobilen Aerosolstandard

an einer Messstation.

1. Beflillung des Vorratsbehélters des Partikelgenerators mit der vorgefertigten Testaerosolldsung.

2. Anschluss des zu prifenden Mobilitdtsspektrometers (TDMPS), UFP 330 oder TSI 3031 sowie
des parallel messenden Gesamtpartikelzahlers TSI 3772 an den mobilen Aerosolstandard.
Zwei-Wege-Hahne bleiben noch auf Auenluftmessung-Stellung.

3. Anschluss der externen Druckluftzufuhr an den Druckregler aul’erhalb der Aerosolstandard-
Geratebox. Druckluftregler einstellen auf etwa 3 bar. Dies erzeugt Partikel.

4. Einstellen des Verdiinnungsflusses der Mischkammer Uber vorgelagertes Nadelventil. Je nach
bendtigtem Aerosolfluss der angeschlossenen Mobilitatsspektrometer, sollte am Ausgang
der Mischkammer ein Probenfluss zwischen 6 (TDMPS) und 9 I/min (UFP 330, TSI 3031)
anliegen.

5. Umsetzen des Wartungsschalters in der jeweiligen Systemsoftware auf ,Wartungsbetrieb®.

6. Umlegen der entsprechenden Zwei-Wege-Hahne auf Testaerosolmessung. Auenluftmessung
ist abzukoppeln!

7. Uberpriifung auf Anliegen eines stéandigen Uberschussflusses zwischen Aerosolstandard und
angeschlossenen Geraten mittels Gilibrator. Der Uberschissige Probenfluss wird am nach
aulen gedffneten Gesamtpartikelfilter hinter der Verdiinnungstrecke gemessen.

8. Einstellung der Gesamtanzahlkonzentration von ca. 3000 Partikeln/cm® tiber CPC 3772. Die
Regelung der Konzentration erfolgt Uber die Nadelventile der Verdiinnungsstrecke des
Aerosolstandards.

9. Die Parallelimessung der Partikelspektren und der Partikelanzahlkonzentration des Aerosol-
standards ist tiber eine Dauer von zwei bis drei Stunden durchzufihren.

10. Nach Beendigung der Testaerosolmessungen sind die Zwei-Wege-Hahne wieder auf Au3en-
luftmessung umzulegen und der Schalter ,Wartungsbetrieb im entsprechenden Programm
auszuschalten.

11. Auslesen der Messwerte des Partikelzahlers des mobilen Standards per Laptop.

12. Nachbereitung: Invertierung der gemessenen Grofenverteilungen der Mobilitatsspektrometer
und Vergleich der Gesamtpartikelzahl mit der Zahlrate des CPC 3772 des mobilen

Standards. Ggf. Korrektur der Mobilitdtsspektrometerwerte durch einen skalaren Faktor.
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