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Resumen

En el transcurso de esta Tesis Doctoral se han desarrollado y caracterizado dos
cargadores de aerosoles submicrométricos, de los tipos radiactivo y corona, para
el cargado de particulas en el rango de tamanos de 50 a 250 nm. Se ha optimizado
el diseno y las condiciones de operacion de los cargadores para su utilizacion en
técnicas de medida basadas en la movilidad eléctrica de las particulas, como las
que se emplean para la medida de la distribucion de tamanos de particula de

aerosoles polidispersos y para la generacion de aerosoles monodispersos.

Estas técnicas requieren el cargado eléctrico de las particulas del aerosol previa-
mente a su entrada en un clasificador electrostatico (DMA), el cual separa las
particulas segiin su movilidad eléctrica. La movilidad eléctrica es funcién del ta-
mano y de la carga de la particula, por lo que si se conoce la distribucion de carga
de las particulas a la entrada del DMA se puede conocer también su distribucion
de tamanos. Idealmente, las particulas del aerosol polidisperso deberian adquirir
todas carga unidad, en cuyo caso la conversién a distribucién de tamanos de la
distribucién de movilidades que proporciona el DMA es sencilla. En los cargado-
res reales, sin embargo, las particulas adquieren mas de una carga y el niimero de
carga aumenta con el tamano de particula. Asi, en la practica, la determinacion
de la distribucién de tamanos a partir de la distribucién de movilidades es un

proceso tedioso que requiere el desarrollo de algoritmos numéricos complejos.

La mayoria de los sistemas para la medida de la distribuciéon de tamanos de ae-
rosoles submicrométricos basados en DMA utilizan cargadores radiactivos. Los
cargadores radiactivos proporcionan una distribucion de carga estacionaria bien
conocida. Por el contrario, la utilizacion de cargadores corona en estos sistemas
es muy limitada, debido fundamentalmente al alto nimero de cargas que adquie-
ren las particulas. En esta Tesis Doctoral se introducen dos nuevos modelos de
cargadores, radiactivo y corona, para el cargado de particulas en el rango sub-
micrémetrico. En ambos cargadores el mecanismo de cargado de particulas es de
tipo difusivo; las particulas se cargan debido a las colisiones de los iones del gas

con la superficie de las particulas.



En primer lugar, se ha desarrollado y caracterizado un cargador bipolar radiactivo
basado en una fuente de **Am de baja actividad. Se ha probado experimental-
mente y mediante simulacién numérica que el cargador es idéneo para el cargado
de aerosoles submicrométricos (distribucién de carga estacionaria) con caudales
del gas de arrastre entre 0.5 y 2.5 I-min~! (valores tipicos del caudal de aerosol en
DMAS) y concentraciones numéricas de particulas hasta 2-10° cm™3. La actividad
de la fuente de 24! Am es inferior al limite de exencién que impone el Reglamen-
to sobre Instalaciones Nucleares y Radiactivas (Real Decreto 1836/1999) vigente
es Espana. Al tratarse de una fuente radiactiva exenta, no aplica a la misma el
Reglamento sobre Proteccién Sanitaria contra Radiaciones Ionizantes (Real De-
creto 783/2001). Asi, el cargador de **!Am presenta dos ventajas importantes
con respecto a los cargadores que utilizan fuentes radiactivas no exentas. En pri-
mer lugar, el coste del cargador de 2*!Am es notablemente inferior, debido a la
menor actividad la de fuente; entre tres y cuatro 6rdenes de magnitud inferior
a la actividad de las fuentes que utilizan los cargadores radiactivos que existen
actualmente en el mercado. Por otra parte, el cargador de 2! Am puede utilizarse
sin restricciones, al contrario de los cargadores que emplean fuentes radiactivas
no exentas, cuya manipulacién, transporte y almacenamiento ha de hacerse si-
guiendo estrictos protocolos, de obligado cumplimiento, que impone la normativa

sobre proteccion radioldgica.

En segundo lugar, se ha modificado un cargador unipolar de efecto corona ya
existente | Biischer et al. (1994)], para su aplicacién a la generacién de aerosoles
monodispersos en el rango submicrométrico, seguido de un DMA. En este caso,
el requisito fundamental es que las particulas de todos los tamanos presentes en
el aerosol polidisperso que entra al DMA adquieran una carga. Asi, se han in-
troducido modificaciones en el diseno y condiciones de operacién del cargador
corona original, encaminadas a minimizar el nimero de particulas que adquieren
multiples cargas en el cargador. En particular se ha optimizado la geometria del
electrodo interior y el voltaje aplicado a dicho electrodo. Este tultimo tiene forma
de onda rectangular de amplitud y frecuencia constantes. El iinico parametro va-
riable es la duracién del pulso; es decir la fraccion de tiempo, referida al periodo
de la onda, durante el cual se aplica un voltaje positivo al electrodo (D). El resto

del tiempo (1— D) el voltaje aplicado es cero. El pardmetro que determina el nivel

VI



de carga que adquieren las particulas en un cargador es el producto N;t, donde N;
es la concentracién de iones y t el tiempo de residencia del aerosol en el cargador.
En el cargador corona, la concentracién de iones aumenta con la duracion del vol-
taje pulso que se aplica al electrodo interior. Se ha verificado experimentalmente
que, fijado el caudal (y por tanto el tiempo de residencia) para cada tamano de
particula existe un valor éptimo de D para el cual la fraccion de particulas con
multiples cargas se hace despreciable frente a la fraccién de particulas con carga
unidad. Asi, el cargador corona puede utilizarse para la generacién de aerosoles
monodispersos en el rango submicrométrico seguido de un DMA. En la practi-
ca, el valor optimo de D debera determinarse para cada caso particular, segin
la distribucion de tamanos, la concentracion numérica de particulas y el caudal
del aerosol polidisperso de partida. Por ultimo, los resultados experimentales han
servido para la validacién de un modelo estado del arte de cargado de particulas
en un cargador unipolar corona [ Biischer et al. (1994), Biskos et al. (2005b)]. El
modelo tiene en cuenta el efecto de la carga de los iones en el campo eléctrico en
el cargador y se basa en la teoria de Fuchs (1963) de la probabilidad de cargado
de particulas por difusion. El trabajo de la Tesis incluye un estudio de sensibili-
dad de las predicciones del modelo a la incertidumbre asociada a las propiedades
de los iones, en particular la movilidad eléctrica y la masa, basado en distintos

valores de estos parametros encontrados en la bibliografia.
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Abstract

In the course of this PhD Thesis, two aerosol chargers, of the radioactive and
corona types, have been developed and characterized for the charging of submi-
cron particles in the size range of 50 to 250 nm. The design and the operating
conditions of the chargers have been optimized to be used in measurement te-
chniques based on the particle electrical mobility, like the ones employed for the
measurement of the particle size distribution of polydisperse aerosols and for the

generation of monodisperse aerosols.

These techniques require the electrical charging of the particles prior to their
entrance into an electrostatic analyser (DMA), which classifies particles according
to their electrical mobility. The electrical mobility is a function of the particle size
and charge. Thus, if the charge distribution of the particles at the entrance of
the DMA is known, the particle size distribution can be determined. Ideally, the
particles of the polydisperse aerosol should carry a single charge, which makes
easy the conversion of mobility distributions to size distributions. However, in
the real chargers, the particles acquire more than one charge and the number
of charges increases with the particle size. In practice, the determination of the
particle size distribution from the mobility distribution is therefore a tedious

process that requires the development of complex numerical algorithms.

Most of the DMA-based systems used for the measurement of the particle size
distribution of submicron aerosols contain radioactive chargers. These chargers
provide a well known stationary charge distribution. In contrast, the utilization
of corona chargers in these systems is very limited, basically due to the high
number of charges acquired by the particles. Two new models of chargers have
been introduced in this work for the charging of submicron particles: a weak
radioactive charger and a corona charger. In both of them the particle charging
mechanism is of diffusive type (particles are charged because of the collisions of

the gas ions with the surface of the particles).

In a first stage, a radioactive bipolar charger based on a **'Am source of low

activity has been developed and characterized. It is has been shown both expe-
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rimentally and numerically that the ionizer is suitable for the charging of submi-
cron aerosols (stationary charge distribution) at gas flow rates between 0.5 and
2.5 I'min~') (typical values of aerosol flow rate in DMAs) and particle number
concentrations up to 2-10% ecm=3. It is important to note that the activity of the
241 Am source is below the exemption limit, in accordance with the current Re-
gulation on Nuclear and Radioactive Installations (Real Decreto 1836/1999) in
Spain. Consequently, the Regulation on Sanitary Protection against lonizating
Radiations (Real Decreto 783/2001) does not apply to this charger. Thus, the
21 Am charger exhibits two major advantages with respect to the chargers that
use non-exempted high activity sources. Firstly, its cost is significantly lower due
to the reduced activity of the source (three or four order of magnitudes). And,
secondly, the 2! Am charger can be used without restrictions on handling, trans-
port and storage, avoiding to follow the obligatory strict protocols imposed by

the regulation on radiological protection.

In a second stage, an existing corona unipolar charger | Biischer et al. (1994)] has
been modified for its application to the generation of monodisperse aerosols with
particle sizes in the submicron range, followed by a DMA. In this case, the crucial
point is that particles of all sizes present in the polydisperse aerosol at the entrance
of the DMA carry at most a single charge. Thus, modifications in the design and
operating conditions of the original corona charger have been introduced, in order
to minimize the number of particles that acquire multiple charges. Particularly,
the geometry of the inner electrode and the voltage applied on it have been
optimized. The voltage is a rectangular wave of constant amplitude and frequency.
The only variable parameter is the pulse duration, i.e the fraction of the time
during which a positive voltage is applied on the electrode (D). The rest of the
time (1—D) the applied voltage is zero. The parameter that determines the charge
level acquired by the particles is the N;t product, where N; is the ion concentration
and t is the aerosol residence time. In the corona charger, the ion concentration
increases with the pulse voltage duration applied to the inner electrode. For a
fixed flow rate, i.e. the residence time, it has been proved experimentally that
an optimal value of D can be found for which the fraction of mutiply charged
particles is negligible with respect to the fraction of singly charged particles. In

practice, an optimal value of D must be determined for each particular case,



depending on the particle size distribution, the particle number concentration
and the aerosol flow rate. Furthermore, the experimental results have served to
validate a state of the art model for the charging of particles in a corona unipolar
charger [ Biischer et al. (1994), Biskos et al. (2005b)]. This model is based on the
particle diffusion charging theory of Fuchs (1963) and it takes into account the
effect of the space charge of the ions in the electrical field inside the charger. The
work includes a sensitivity study of the model predictions to the uncertainty in
the ion properties, mainly electrical mobility and mass, based on different values

of these parameters reported in the literature.
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Capitulo 1

Introduccion

Los procesos de cargado eléctrico de particulas tienen una importancia funda-
mental en el campo de la ciencia de los aerosoles. Se requieren, por ejemplo, para
la utilizacion de los equipos que permiten determinar la distribucién de tamanos
de las particulas de un aerosol, los Analizadores de Movilidad Eléctrica o DMAs
(acrénimo de Differential Mobility Analyzers). Son imprescindibles también en el
disenio y operacion de precipitadores electrostaticos o electrofiltros, dispositivos
utilizados en el control de la contaminacién ambiental a través de la retencion
de particulas cargadas. Ademas, tienen gran importancia para el recubrimiento
de superficies por deposicién electrostatica, para el control de la contaminacion
superficial en la fabricaciéon de semiconductores y circuitos integrados, asi como

para la captacién y toma de muestras de aerosoles.

Los procesos de cargado se llevan a cabo en dispositivos de disenos especiales
llamados cargadores de particulas, en los cuales un aerosol es expuesto a
una atmosfera gaseosa previamente ionizada en el interior del dispositivo, y las
particulas terminan cargandose como consecuencia de las colisiones de los iones

del gas con su superficie. Suelen denominarse también ionizadores.

El propodsito de la presente Tesis Doctoral es validar dos tipos de cargadores

de aerosoles para su aplicacion a un DMA. El analizador de movilidad eléctrica
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clasifica particulas cargadas, basdndose en la capacidad de éstas para migrar en
un campo eléctrico [ Knutson & Whitby (1975a,b)]. Bésicamente, el DMA opera
introduciendo una muestra de aerosol cargado en una corriente de gas limpio que
arrastra las particulas a través de dos electrodos entre los que existe un campo
eléctrico. En esta region las particulas se separan en funcién de su movilidad
eléctrica, la cual es funcién de la carga y el tamano de la particula. Asi, si se
conoce la distribucion de carga del aerosol que entra al DMA, se puede determinar
la distribucion de tamanos de sus particulas. En la practica, es deseable tener una
distribucién de cargas con fracciones muy altas de particulas con carga unidad,
para poder realizar una conversion directa entre movilidad eléctrica y tamano de

particula (ver ecuacién 2.15).

El cargador de particulas tiene entonces la finalidad de cargar el aerosol segin
una distribucion de carga conocida, aguas arriba del DMA. Cada cargador se ca-
racteriza segun la fuente de generacién de iones que contenga. Existen diferentes
fuentes de ionizacién de gases, entre ellas se encuentran principalmente las fuen-
tes radiactivas y las descargas corona. Estas fuentes pueden crear nubes idnicas
positivas y negativas o nubes de un solo signo, asi, segin el tipo de iones pro-
ducidos los cargadores pueden ser clasificados como bipolares o unipolares. Para
el diseno de estos dispositivos de cargado es importante determinar uno de los
parametros de cargado clave, el llamado producto N;t; éste corresponde al pro-
ducto de la concentracion de iones en el volumen activo del cargador y el tiempo

de residencia del flujo de aerosol pasando a través del mismo.

Los cargadores bipolares, especificamente los radiactivos, son los mas am-
pliamente usados en conjunto con los DMAs para la medida de la distribucién de
tamanos de las particulas de un aerosol, debido a que permiten alcanzar una dis-
tribucion de carga estacionaria; ademaés, la relacién de particulas de una carga a
particulas de cargas multiples es alta, y como ya se mencioné anteriormente, ésta
es una condicion deseable en las técnicas de analisis o separacién por movilidad
eléctrica. La funcion de equilibrio de Boltzmann ha sido utilizada frecuentemente
para aproximar la distribucién de carga proporcionada por las fuentes radiac-
tivas | Hinds (1999)]. Esta distribucién tiene una carga media de cero, ya que

las distribuciones de cargas positivas y negativas son iguales; por esta razon los




cargadores bipolares son llamados frecuentemente neutralizadores. Sin embargo,
existen modelos mas exactos que consideran las diferencias de las movilidades de
los iones positivos y negativos; estas diferencias conducen a leves desviaciones del

equilibrio de Boltzmann, en el cual domina una polaridad, como lo han indicado
Gunn (1955), Fuchs (1963), Marlow & Brock (1975b).

En este tipo de cargadores se da una ionizacién bipolar debido a la emision de
particulas o o (3 de la fuente radiactiva localizada en el interior del dispositi-
vo. Usualmente utilizan fuentes de 2! Am, 21%Po, **Cm (emisiones ) o ¥Kr,
03Ni, 20471, 90Sr, 1C (emisiones 3), con actividades que van desde 0.1 a 60 mCi.
La presencia de las fuentes radiactivas conlleva importantes inconvenientes tanto
econémicos como practicos. Ademas de incrementar el coste del aparato, obliga a
los fabricantes y a los usuarios del mismo a cumplir la normativa vigente en rela-
cion con el almacenamiento, transporte y manipulacion de isétopos radiactivos.
En la presente investigacion se ha disenado y validado un cargador radiactivo,
pero con una actividad tan baja que el dispositivo queda exento de clasificacion

(su actividad no sobrepasa los limites establecidos en la legislacion).

Basicamente, el cargador bipolar radiactivo de baja actividad desarrollado consis-
te de un tubo cilindrico con tres fuentes de ! Am instaladas en su periferia, con
entradas y salidas cénicas para el laminarizado del flujo de aerosol. Cada fuente
radiactiva tiene una actividad de 3 kBq (0.08 uCi), siendo la actividad total del
cargador de sélo 9 kBq (el limite de exencién para este tipo de fuentes es 10 kBq).
Este isétopo de americio posee una energia de radiaciéon «a bastante elevada y una
distancia méaxima de penetracién en el medio de unos pocos centimetros, por lo
que es posible aprovechar toda la energia de la fuente en un aparato relativamen-
te pequeno y manejable. El dispositivo presenta unas caracteristicas de disenio
que permiten alcanzar un producto N;t comparable al conseguido en cargadores
comerciales de actividades mucho mas altas. El diseno del dispositivo permite lo-
grar: a) una alta concentracién de iones dentro del volumen activo del cargador,
b) irradiar el aerosol que atraviesa la zona de carga por diferentes angulos, ¢) con-
seguir un flujo y una distribucién uniforme del aerosol sobre la seccién transversal
de la zona de carga, y d) alcanzar tiempos de residencia adecuados para lograr

un estado estacionario dentro del mismo. Con estas caracteristicas el dispositivo
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consigue alcanzar las mismas eficiencias de cargado/neutralizacién que los carga-
dores comerciales de alta actividad, para los caudales tipicos usados en analisis
de movilidad eléctrica, entre 0.5 y 2.5 I-min~!, y concentraciones de particulas en
el orden de 10* a 10° cm™3, para aerosoles monodispersos y polidispersos en el

rango de tamafos submicrométricos.

Los cargadores unipolares, concretamente los del tipo corona, se utilizan
principalmente para el limpiado eléctrico de gases por medio de precipitadores
electrostaticos y para la determinacién de la distribucién de tamanos a través
de medidas de movilidad eléctrica. Sin embargo, su uso es més limitado en esta
ultima aplicacion debido a que este tipo de cargadores proporciona fracciones
muy altas de particulas con cargas multiples, condicién no deseable en este tipo
de técnicas. Fundamentalmente, los cargadores corona constan de dos electro-
dos, en uno de ellos se aplica un potencial lo suficientemente alto para producir
una descarga corona, fenémeno por el cual se ioniza el gas a su alrededor. Los
iones producidos son dirigidos hacia el segundo electrodo, permitiendo que en
su camino colisionen con las particulas del aerosol que entra en el cargador, y
por ende terminen cargandolas. Por lo general, este tipo de cargadores produce
una concentracién de iones bastante alta, permitiendo obtener mayores eficien-
cias de cargado, en comparacién con los métodos de cargado bipolar (donde la
recombinacion de iones de signos opuestos es bastante significativa, reduciendo la

concentracion de los mismos).

Asi, la segunda parte de esta investigacion consiste en la validacién de un carga-
dor unipolar corona para su aplicacion a un DMA, reduciendo las fracciones de
particulas con cargas multiples y manteniendo eficiencias de cargado altas y pérdi-
das electrostaticas minimas. Para esto se partié del modelo de cargador disenado
por Biischer et al. (1994), el cual consiste en dos cilindros metélicos concéntricos
con un alambre muy fino localizado a lo largo de su eje, sobre el cual se aplica un
voltaje corona que genera los iones unipolares (positivos). El cilindro interior con-
tiene una rejilla metdlica sobre la cual se aplica un potencial que permite el paso
de los iones desde la zona de generacién hacia la zona de cargado (regién anular
entre los dos cilindros), por la cual fluye el aerosol. Este cargador fue concebido

originalmente para el cargado de particulas ultrafinas (tamanos por debajo de los




35 nm en didmetro), las cuales presentan un drea superficial muy pequena, por
lo que la probabilidad de que se carguen es también muy baja; ademas, su difu-
sividad y movilidad eléctrica son muy altas, por lo que una fraccién importante
de las particulas que entran en el cargador se deposita en los electrodos. Para
resolver esto, los autores aplicaron un voltaje de onda cuadrada sobre la rejilla
interna, con el cual se cambia periddicamente la polaridad del campo eléctrico en
el interior del cargador, de forma que las particulas describen un movimiento de
zig-zag que las mantiene alejadas de los electrodos, evitando asi las pérdidas por

deposicion.

El diseno original y modo de operacién de este cargador han sido adaptados en
este trabajo para el cargado de particulas submicrométricas, con el fin de propor-
cionar distribuciones de carga con altas fracciones de particulas con carga unidad.
Para lograr esto, se redujeron los valores del producto N;t a través de reducciones
en el area de paso de la rejilla interna y la aplicacién de un voltaje pulso sobre la
misma, permitiendo una disminucién de la concentracion de iones en la zona de
cargado. Con esto se han logrado conseguir distribuciones de carga comparables a
las distribuciones de particulas positivas obtenidas con un cargador radiactivo de
referencia; incluso se han logrado reducir aiin més los multipletes, manteniendo
eficiencias de cargado superiores a las conseguidas por las distribuciones positi-
vas del cargador bipolar. Las pérdidas electrostaticas bajo estas condiciones de
operacion son minimas. Los flujos de aerosol utilizados en este dispositivo fueron
de 1.5 y 2.5 I'min~!, y las concentraciones de particulas del orden de 10* a 103

cm~3, para aerosoles monodispersos en el rango submicrométrico.

El objetivo de esta Tesis Doctoral consiste en disenar, desarrollar y caracterizar
un cargador bipolar radiactivo de baja actividad y un cargador unipolar corona
para particulas monodispersas y polidispersas dentro del rango de tamanos sub-

micrométrico (entre 50 y 250 nm en didmetro), para su posterior utilizacién con

un DMA.

La estructura de la tesis consiste en un texto dividido en seis capitulos. Los

capitulos 1, 2 y 4 han sido redactados en espanol, mientras que los capitulos 3,
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5y 6) han sido redactados en inglés, por norma de la Universidad Carlos III de

Madrid para optar al Doctorado con Mencién Europea.

El capitulo 1, la presente introduccién, describe la importancia de los procesos de
cargado en el campo de la tecnologia de aerosoles, asi como los objetivos de esta
investigacion; ademas, describe brevemente la finalidad de los cargadores bajo

estudio, asi como su diseno, funcionamiento y logros obtenidos.

El Capitulo 2 describe los fundamentos del cargado de aerosoles. Inicialmente
se da una definiciéon de aerosol y de los pardmetros més importantes para la
caracterizacion del comportamiento de los mismos. Luego se describe el proceso
de cargado eléctrico de particulas por difusion, asi como el cargado unipolar y
bipolar. Se detallan las diferentes fuentes de ionizacién de gases, asi como los

diferentes tipos de cargadores existentes.

El Capitulo 3 describe los cargadores de aerosoles bajo estudio. Primeramente se
describe el cargador bipolar radiactivo de baja actividad disenado y validado en
este trabajo. Se detallan sus caracteristicas de disenio y funcionamiento; ademas
se realiza un estudio de la estimacién del parametro de cargado N;t para este
cargador y de las ecuaciones del cargado por difusiéon bipolar. Posteriormente se
describe el segundo de los cargadores bajo estudio, el cargador unipolar corona,
disenado originalmente por Biischer et al. (1994) y adaptado en esta investigacion
para el cargado de particulas submicrométricas. Se detallan las caracteristicas de
diseno del cargador, asi como su funcionamiento y modo de operacién, con el
fin de proporcionar distribuciones de carga con altas fracciones de particulas con
carga unidad; ademas, se presentan las ecuaciones para estimar el producto N;t

y las ecuaciones del cargado por difusién unipolar.

El Capitulo 4 describe el dispositivo experimental utilizado para la generacién de
aerosoles monodispersos y polidispersos, y para la validacion de los cargadores
bajo estudio. Ademas, se describe brevemente el funcionamiento de los principales
equipos utilizados. Luego, se presentan las variables experimentales utilizadas
para la caracterizacién de los cargadores, como son los métodos de medida de la

eficiencia de cargado y de la distribucion de carga.




El Capitulo 5 presenta los resultados experimentales y las predicciones tedricas so-
bre el funcionamiento de los cargadores bajo estudio. Primeramente, se expone el
analisis del cargador radiactivo de baja actividad, comenzando con la estimacién
del producto N;t en la zona de cargado. Luego, se muestran las distribuciones de
cargas obtenidas experimentalmente a la salida del ionizador. Ademads, se presenta
un modelo numérico para investigar el cargado bipolar de aerosoles en el cargador
de baja actividad. En segundo lugar se muestra el estudio del funcionamiento del
cargador corona a diferentes condiciones de operacién. Se estima la distribucion
radial del producto N;t en la region anular de cargado, utilizado para predecir los
niveles de carga de las particulas. Luego se presentan las distribuciones de cargas
y las eficiencias de cargado obtenidas experimentalmente. Finalmente, el nimero
medio de cargas por particula es comparado con las estimaciones tedricas basadas

en la teoria del cargado por difusién de Fuchs (1963).

Finalmente, el Capitulo 6 presenta las conclusiones de esta investigaciéon, desta-
cando las principales contribuciones realizadas con cada cargador. Algunas suge-
rencias para futuros trabajos en esta linea de investigacién también se presentan

en este capitulo.







Capitulo 2

Fundamentos del Cargado de

Aerosoles

El objetivo de este capitulo es describir los conceptos fundamentales para carac-
terizar el funcionamiento de los cargadores de aerosoles. Para esto el capitulo se
ha dividido en cuatro secciones. Inicialmente, en la seccion 2.1, se realiza una
pequena definicién de aerosol, se describen los parametros mas importantes para
su caracterizacion y se detalla una de las principales propiedades de las particu-
las, su movilidad. Luego, en la seccién 2.2, se estudian los diferentes mecanismos
del cargado eléctrico de particulas de aerosol, cuando éstas se encuentran en una
atmosfera ionizada tanto bipolar como unipolarmente. Las fuentes de ionizacién
de gases se describen en la seccién 2.3, donde se hace hincapié en las fuentes
de ionizacién radiactivas y las producidas por descargas corona. Finalmente, la
seccion 2.4, presenta la descripcion y funcionamiento de los tipos de cargadores
existentes. Se hace una primera clasificacién dependiendo de la polaridad de la
atmosfera idénica dentro del cargador, describiendo entonces a los cargadores bi-
polares y cargadores unipolares. Dentro de cada uno de estos tipos de cargadores,
se hace una segunda clasificacién dependiendo de la fuente de ionizacion utili-
zada, asi, los cargadores se clasifican en cargadores bi/uni-polares radiactivos y

cargadores bi/uni-polares corona.
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2.1. Aerosoles y sus Propiedades

Las particulas microscépicas que flotan en el aire pueden ser de diversos ti-
pos, particulas resuspendidas del suelo, humos procedentes de la generacién de
energia, particulas formadas fotoquimicamente, particulas de sal provenientes de
los océanos, y nubes atmosféricas de gotas de agua o particulas de hielo. Ellas
varian en su habilidad de afectar no solo la visibilidad y el clima, sino también
nuestra salud y la calidad de vida. Todas estas particulas en el aire son ejemplos

de aerosoles.

Un aerosol es definido en su forma maés simple como un conjunto de particulas
solidas o liquidas suspendidas en un gas. Por lo tanto, los aerosoles son sistemas
bifésicos formados por las particulas y el gas en el cual estdn suspendidas. Se
presentan en la naturaleza de diversas formas, como polvos, humos, neblinas,

nieblas, nubes y smog.

La palabra aerosol fue conocida alrededor de 1920, como una palabra analoga al
término hidrosol, una suspension estable de particulas sélidas en un liquido. Los
aerosoles son también referidos como materias particuladas suspendidas, sistemas
aerocoloidales, y sistemas dispersos. Aunque la palabra aerosol se utiliza popu-
larmente al referirse a los productos presurizados en latas (sprays), también es
el término cientificamente aceptado para suspensiones de particulas en un medio

gaseoso.

2.1.1. Parametros de Caracterizacion de Aerosoles

Para caracterizar un aerosol se requiere informacion acerca de su composicion
quimica, morfologia, y espectro de tamanos. El espectro involucra dos pardmetros
de caracterizacion muy importantes, el tamano de particula y la concentracion de

particulas, los cuales se describen a continuacion.
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2.1.1.1. Tamano de particula

El tamano de particula no es facil de definir, ya que por lo general las particulas de
aerosol presentan gran variedad de formas, como esferas, fibras, laminas, particu-
las porosas y agregados de particulas de forma irregular. En los casos en los que
las particulas no son esferas solidas compactas se utliza el término de didmetro
equivalente; la equivalencia significa que el comportamiento de una particula irre-
gular en una situacién determinada es el mismo que el de una particula esférica.
Para los casos en los que se utilizan los instrumentos que miden la distribucion de
tamanios de un aerosol (los DMAs) donde las particulas se seleccionan en funcién
de su movilidad eléctrica, el didmetro equivalente corresponde al didmetro de una
esfera de densidad unidad que en presencia de un campo elécrico tiene la misma

movilidad eléctrica que la particula real.

Todas las propiedades de los aerosoles dependen de este parametro, algunas muy
estrechamente. Los aerosoles cubren un amplio rango de tamanos, variando desde
1 nm a mas de 100 pm, como se observa en la Tabla 2.1. La linea de divisiéon de 1
pm marca el limite superior del rango de tamanos para particulas submicrométri-
cas (menores a 1 pum) y el limite inferior para particulas micrométricas (1 - 10
pm). En general, los polvos, las particulas provenientes del suelo y los pdlenes
estdn en el rango micrométrico o superior, y los humos y smog se ubican en el
submicrométrico. Las particulas de aerosol mas pequenas se acercan en tamano
a las moléculas grandes de gas, adquiriendo asi muchas de sus propiedades. Las
particulas ultrafinas cubren el rango de las moléculas grandes de gas, desde 1
a 100 nm. Las particulas menores a 10 nm usualmente son llamadas particulas

nanométricas o nanoparticulas.

Los modelos que describen los fenémenos de cargado de particulas dependen del
tamano relativo de las particulas con respecto al recorrido libre medio de las
moléculas del gas \', o en otras palabras, al régimen de transporte determinado
por el nimero de Knudsen de la particula K,,. Este se define como el cociente

entre el recorrido libre medio del gas y el radio de la particula, K, = 2\/d,. Para

1\ = 66 nm, a condiciones estandar.
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Table 2.1: Rango de tamanos de aerosoles y otros fenémenos (Hinds, 1999).
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K, « 1 se habla de transporte en el régimen continuo, K, » 1 indica el transporte

en el régimen molecular libre, y K, ~ 1 senala el régimen de transicion.

Los términos aerosol monodisperso y aerosol polidisperso se refieren a aerosoles
que tienen las particulas del mismo tamaino o que varian en un amplio rango de
tamanos, respectivamente. Ambos pueden ser producidos en el laboratorio para

el uso en pruebas de caracterizacion de aerosoles.

2.1.1.2. Concentracion de particulas

La concentracion de particulas se puede expresar en términos de masa o en térmi-
nos de numero. La concentracion mdsica corresponde a la masa de la materia
particulada por unidad de volumen de aerosol; mientras que la concentracion
numérica corresponde al nimero de particulas por unidad de volumen de aero-
sol. Usualmente, las medidas de concentracion masica son utiles y més faciles de
realizar para las particulas mayores a 1 pum, mientras que para particulas en el

rango submicrométrico comuinmente se utiliza la concentraciéon numérica.

2.1.2. Movilidad de una Particula

2.1.2.1. Movilidad mecanica

El concepto de movilidad mecéanica se deriva a partir de un anélisis de la Ley
de Stokes. Esta ley se refiere a la fuerza de friccion Fp experimentada por obje-
tos esféricos moviéndose en el seno de un fluido viscoso en un régimen laminar
de bajos numeros de Reynolds. En general, la ley es valida en el movimiento
de particulas esféricas pequenas moviéndose a velocidades bajas, por lo que es

aplicable al estudio de los aerosoles.

La ley de Stokes puede escribirse como

Fp = 3mpvrd, (2.1)
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Figure 2.1: Analisis de las fuerzas que actian sobre una particula suspendida en

un gas en reposo, bajo la accion de la gravedad.

donde d,, es el didmetro de la particula, v su velocidad terminal y p la viscosidad
del fluido®.

La velocidad terminal puede derivarse de un analisis de las fuerzas que actian
sobre la particula. Cuando una particula cae bajo la accién de la gravedad en el
seno de un gas en reposo, al movimiento de la particula se opone la fuerza de
friccion o resistencia del gas Fp, la cual actia en la misma direccion y sentido
opuesto a la fuerza gravitaroria Fg; (Figura 2.1). Debido a la gravedad la particula
se acelera y como consecuencia la fuerza de friccién aumenta. Cuando ambas
fuerzas se igualan, la particula cae con una velocidad constante, llamada velocidad
de sedimentacion terminal vrg, la cual puede determinarse a partir de la ecuacion

2.1, obteniendo

Fp
3mpd,

vrs = (2.2)

Con Fp = Fg = mgy teniendo en cuenta que la masa vienen dada por m = %ppdg,

la velocidad terminal toma la forma

e — gppdf)
TS 1851

(2.3)

La movilidad mecanica de una particula B se define como el cociente entre esta

velocidad terminal y la fuerza de friccion de Stokes

Urs
B =— 24
. (2.4)

1,u(uvre =1.81-107°N-s-m~2.
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Teniendo en cuenta 2.1 se obtiene

1
- 3rud,

para d, > 1pm (2.5)

La Ley de Stokes asume que la velocidad relativa del gas sobre la superficie de
la esfera es cero. Esta suposicion no se satisface para particulas pequenas cuyos
tamanos se acercan al recorriedo libre medio del gas. Estas particulas sedimentan
mas rapidamente que lo predicho por la Ley de Stokes, debido al ”deslizamiento”
del gas sobre la superficie de la particula. A condiciones estandar, este error llega a
ser significativo, para particulas menores a 1 pm. En 1910, Cunningham derivé un
factor de correccion para la Ley de Stokes para explicar el efecto del deslizamiento.
El factor, llamado factor de correcion de Cunningham C., es siempre mas grande

que uno, y reduce la fuerza de friccién de Stokes

_ 3mpvrsd,

Fp .

(2.6)

C. viene expresado en funcién del nimero de Knudsen de la particula K, [ Hinds
(1999)]

—0,78
C.(K,) =1+ K, [1,17 +0,525exp ( - )} (2.7)

n

Asi, la movilidad mecanica toma finalmente la forma

N 3mud,

para  d, < lum (2.8)

2.1.2.2. Movilidad eléctrica

En presencia de un campo eléctrico, una particula cargada experimenta una fuerza
eléctrica Fg, la cual actia en la direccion del campo eléctrico F y es proporcional

a la intensidad del mismo y a la carga de la particula
Frg =nekE (2.9)

siendo n el nimero de cargas elementales y e la carga del electron. La velocidad de

la particula resultante de esta fuerza se puede determinar de una manera similar
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Figure 2.2: Analisis de las fuerzas que actian sobre una particula suspendida en

un gas en reposo, bajo la accion de una fuerza eléctrica.

al caso anterior, donde la fuerza de friccion del gas F)p se opone al movimiento de
la particula, actuando en la misma direccion y sentido opuesto al campo eléctrico
(Figura 2.2). Cuando las fuerzas eléctricas y de friccion se igualan, la particula se
desplaza con una velocidad constante, llamada velocidad electrostatica terminal

vrg, la cual puede determinarse a partir de las ecuaciones 2.6 y 2.9

Fr = Fp (2.10)
el — STHUrdy (2.11)
Ce
nekC,
= 2.12
TE = S, (2.12)

Esta ultima ecuacién puede escribirse en términos de movilidad mecéanica
vrp = nek'B (2.13)

La movilidad eléctrica de una particula Z se define como el cociente entre la

velocidad terminal de la particula en un campo eléctrico y la intensidad del mismo

UTE

7z =— 2.14
z (214)
Sustituyendo 2.12 en 2.14 la movilidad eléctrica toma finalmente la forma
Ce
7 == (2.15)
3mpd,

Ambas movilidades estan relacionadas por la expresion

Z =neB (2.16)
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2.2. Cargado Eléctrico de Aerosoles

En los procesos de cargado convencionales se hace fluir una poblacién de particu-
las de aerosol a través de una nube de iones de ambos signos (bipolares) o iones
de un solo signo (unipolares). Las particulas ”capturan” los iones, conduciendo
a la aparicion de cargas eléctricas sobre las mismas. En ausencia de un campo
eléctrico, el mecanismo de captura ocurre principalmente debido al movimiento
térmico aleatorio de los iones y la colisién entre éstos y las particulas. El proceso
es usualmente referido como mecanismo de cargado por difusion. En presencia de
un campo eléctrico alto, los iones se mueven rapidamente a lo largo de las lineas
de campo, incrementando sus colisiones con las particulas. En este caso el proce-
so se denomina, cargado por un campo eléctrico. Ambos nombres fueron sugeridos
inicialmente por White (1951), para describir los diferentes mecanismos de car-
gado en estudios de precipitacion electrostatica. Existen otros mecanismos, como
el cargado por llama, cargado por electrificacion estatica, cargado electrolitico
(descritos por Hinds (1999)), o el cargado fotoeléctrico (descrito por Burtscher et
al. (1992)). En este trabajo sélo se hace referencia al cargado por difusién y por

accién de un campo eléctrico, describiéndolos a continuacion.

2.2.1. Cargado por Difusion

El cargado por difusiéon es uno de los métodos mas usados para el cargado de
particulas de aerosol. Ademas de su importancia en aplicaciones industriales y en
la fisica atmosférica, el fenémeno es de gran interés en la tecnologia de medicion

de aerosoles por analisis de movilidad eléctrica.

Este mecanismo de carga es el resultado de colisiones al azar entre iones y particu-
las, a causa del movimiento Browniano (movimiento térmico aleatorio debido a
la energia cinética de iones y particulas). Al presentarse estas colisiones, los io-
nes son atrapados por las particulas, y éstas adquieren su carga. El proceso se

presenta cuando hay un campo eléctrico externo bajo o igual a cero, y puede ser
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caracterizado como bipolar o unipolar dependiendo de la polaridad de los iones

presentes en el gas.

2.2.1.1. Cargado por difusion bipolar

El cargado por difusion bipolar ocurre cuando un aerosol interactia con gases que
contienen iones positivos y negativos. Las particulas de aerosol que son inicial-
mente neutras (sin cargas) ganardn cargas eléctricas por la colisén con los iones;
mientras que las particulas inicialmente cargadas perderan su carga lentamente
principalmente por la atraccion de iones de carga opuesta. Como resultado de la
competencia entre estos dos procesos, de carga y de neutralizacion, se alcanza
un estado de carga de equilibrio, con particulas neutras y particulas cargadas
positiva y negativamente. Las fracciones de particulas positivas y negativas son
comparables y comunmente se utiliza la Ley de Boltzmann para predecir la dis-
tribucién de cargas | Keefe et al. (1959), Rich et al. (1959), Whitby & Peterson
(1965), Takahashi (1971), Kudo & Takahashi (1972), Takahashi & Kudo (1973),
Liu & Pui (1974a,c)]. A continuacién se hace una referencia més detallada sobre

esta distribucién de equilibrio.
Distribucion de carga de equilibrio de Boltzmann

La carga minima que una particula de aerosol puede tener es cero; sin embargo,
en la naturaleza raramente se logra esta condicién, debido a las colisiones al azar
entre las particulas y los iones presentes en aire'. Las interacciones entre los iones
y las particulas permiten alcanzar eventualmente un estado de carga de equilibrio,
llamado distribucion de carga de equilibrio de Boltzmann, distribucion de carga
de equilibrio bipolar o estado estacionario. La distribucion de carga de equilibrio
representa entonces la distribucién de carga de un aerosol en equilibrio de cargas

con iones bipolares.

1A causa de la radioactividad natural y la radiacién césmica algunas moléculas del aire
llegan a ser ionizadas; cada centimetro ctibico de aire contiene alrededor de 10% iones, con

aproximadamente igual nimero de iones positivos y negativos [ Hinds (1999)].
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Para concentraciones de iones positivos y negativos iguales (N;" = N,7), la frac-
cion de particulas de un tamano dado f,, teniendo n unidades de cargas elemen-

tales positivas o negativas viene dado por
Kge?n?
exrp ( dpkT
n=-+o0 Kgn2e?
D oo TP ( dpkT

donde & es la constante de Boltzmann', T es la temperatura absoluta, y Kp =

fn = (2.17)

47e,

donde ¢, es la permitividad del vacio?. Para particulas mayores a 0.5 pm, la
ecuacion 2.17 llega a ser idéntica a la ecuacién que representa la distribucion

normal, escribiéndose de una manera mas sencilla para su uso como

Kge? 1/2 —Kge*n?
- —hpen 2.1
4 (wd,,sz) “P\ T4 kT (2.18)

Esta ecuacién se ajusta con la ecuacién 2.17 dentro de un 0.04 % para particulas

mayores a 0.06 pm. Para particulas menores a 0.05 pm ambas ecuaciones subes-
timan la fraccién de particulas cargadas, y deben utilizarse procedimientos mas
complicados [ Hoppel & Frick (1986)].

En la Tabla 2.2 se muestra el porcentaje de particulas de un tamano dado te-
niendo la carga indicada. La distribucion es simétrica respecto a cero; esto es, la
fraccién de particulas con n cargas positivas es igual a la fraccién con n cargas
negativas. De manera pratica, la distribucion de cargas para particulas menores
a 0.1 pum consiste de una fracciéon de particulas sin carga y una fraccion rema-
nente de particulas con carga unidad, con fracciones iguales de cargas positivas
y negativas. El nimero promedio de cargas indicado en la tabla corresponde a la
media calculada sin considerar el signo de las cargas. En la Figura 2.3 se compara
este equilibrio promedio de Boltzmann con otras condiciones de carga, como el
limite de Rayleigh?, el cargado por difusién unipolar o el cargado por un campo

eléctrico, que se estudiaran mas adelante.

k=138-10"2J. K1

2¢, =8.85-10712C2. N~ .m~2

3El limite de Raylegh se observa en particulas liquidas y depende de la tensién superficial
del liquido v. Cuando la repulsién mutua entre las cargas eléctricas de una gota excede la fuerza
que la mantiene junta (la tensién superficial), la particula se rompe en particulas més pequefias.
Cuando la gota se desintegra, los fragmentos quedan por debajo del limite de Rayleigh porque

la misma cantidad de carga se distribuye sobre una superficie mas grande.
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Table 2.2: Distribucion de cargas de equilibrio de Boltzmann sobre particulas de

aerosol.

Didmetro Nimero Porcentaje de Partlfculas Portando el Nimero de Cargas Indicado

de Partlcula  Promedio -

(um) daCagy “oog 3 2 -1 0 +1 +2 +3 >43
0.01 0.007 0.3 993 03

0.02 0.104 5.2 89.6 52

0.05 0.411 0.6 19.3 60.2 19.3 0.6

0.1 0.672 03 44 24.1 426 241 44 0.3

02 1.00 0.3 2.3 9.6 22.6 30.1 226 9.6 23 0.3
0.5 1.64 4.6 6.8 12,1 17.0 19.0 17.0 12,1 6.8 4.6
1.0 234 11.8 8.1 10.7 12.7 13.5 12.7 10.7 8.1 11.8
20 333 20.1 7.4 8.5 9.3 9.5 923 85 7.4 20.1
5.0 5.28 290.8 54 5.8 6.0 6.0 6.0 58 54 298

10.0 7.47 354 4.0 4.2 4.2 4.3 42 42 4.0 354

La velocidad a la cual un aerosol alcanza la distribucién de carga de equilibrio
de Boltzmann depende de la concentracion de iones bipolares N; y del tiempo
de exposicién de éstos con las particulas t. Estas dos variables constituyen un

parametro de cargado clave, el llamado producto N;t. Asi

nO o]

o exp (EZiNit) (2.19)

donde n es el numero de cargas sobre la particula con carga inicial n, en el tiempo
t =0y Z; es la movilidad eléctrica de los iones. La relacién n/n, es un indicador
de lo cerca que la distribucion de carga esta del estado estacionario y no depende
del tamano de particula ni de su carga inicial. Para muchas aplicaciones, un valor
de n/n, = 5% es considerado como bastante cercano, asi a partir de la ecuacién
2.19 puede aproximarse el valor de N;t minimo necesario para alcanzar el estado

estacionario

3€,
Nit = =%

= ~1.10%s-m3>~1-10%-em™3 2.20
Z s-m s-cm (2.20)

asumiendo una movilidad media de los iones del aire de 1.65 - 10~*m? - V1 .
s~ [ Adachi et al. (1993)]. Las movilidades eléctricas de los iones positivos y
negativos suelen ser diferentes; debido al menor tamano de los iones negativos
(electrones) con respecto a los iones positivos, su movilidad suele ser superior.
Los valores exactos son dificiles de determinar, como ha sido indicado por muchos
investigadores | Zeleny (1929), Huertas et al. (1971), Takebe (1974), Ungethiim

(1974)]. Haciendo un promedio de los datos publicados, los valores medios de
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Figure 2.3: Ntimero de cargas en funcion del didmetro de particula obtenidas para
3.

I

diferentes mecanismos de cargado. Cargado por difusién a N;jt = 107s - em™
cargado por un campo eléctrico a F = 5kV -cem, Nit = 107s-em™3 y € = 5,1;

limite de Rayleigh para agua con v = 0.073N - m~!.

movilidades eléctricas de iones positivos y negativos son Z; = 1.4 - 107*m? -
Vl.sTly Z7 =1.9-107"m? - V=1 . 57! respectivamente. Estos valores se han
considerado apropiados en el estudio de la ciencia atmosférica y de los aerosoles
[ Vohra et al. (1969), Mohnen (1974), Adachi et al. (1985)], por lo que se han

adoptado también en esta investigacion.

La distribucion de equilibrio de Boltzmann es véalida sélo cuando las movilidades
de los iones positivos y negativos son similares, y sus concentraciones numeéricas
son iguales (N;"Z:" = N; Z.). La diferencia en las movilidades de los iones que
se ha indicado conduce a una distribucién de carga levemente asimétrica, como
han indicado Gunn (1955), Fuchs (1963), Marlow & Brock (1975b). Basado en las
aproximaciones de Gunn y Fuchs, Wiedensohler (1988) ha propuesto una solucién
analitica para el calculo rapido de la distribucién de carga bipolar para aerosoles
en todo el rango de tamanos submicrométricos. Las ecuaciones que Wiedensohler

propone se utilizan para predecir la distribucion de cargas en el estado estacionario
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de los cargadores comerciales de referencia utilizados en esta investigacién, por
lo que también seran utilizadas en la aproximacién de cargas obtenidas con el

cargador bipolar radiactivo de baja actividad bajo estudio (ver seccién 3.1.3).

2.2.1.2. Cargado por difusion unipolar

En el cargado por difusiéon unipolar el aerosol interactiia con gases que contienen
iones de un solo signo. Las particulas al colisionar con los iones van acumulando
cargas, que producen un campo que tiende a repeler iones adicionales, reduciendo
la velocidad de cargado, es decir, reduciendo la probabilidad de colisiones ion-
particula. Mientras que las cargas en la particula aumentan, menos iones tienen
la suficiente energia térmica para superar la fuerza repulsiva, haciendo que la
velocidad de carga se acerque lentamente a cero; sin embargo, ésta nunca llega
a ser nula porque la distribucién de velocidades de Boltzmann no tiene limite

superior.

El proceso de cargado unipolar generalmente conduce a fracciones mas altas de
particulas cargadas (mayores eficiencias de cargado) que el proceso bipolar, debido
a la recombinacién de iones de signos opuestos que se presenta en este tultimo
mecanismo, y que por ende disminuyen su concentracion. Esto también explica
que con el cargado unipolar el porcentaje de particulas con multiples cargas sea

mayor que el obtenido en un cargado bipolar.

Este proceso de cargado ha sido estudiado teéricamente, disponiendo en la li-
teratura de varios modelos que lo describen. Usualmente, los modelos permiten
predecir la velocidad con que una particula adquiere cargas eléctricas, es decir,
el flujo de iones hacia la superficie de la particula [ White (1963), Fuchs (1963),
Boisdron & Brock (1970), Gentry (1972), Marlow & Brock (1975a)]. El proceso es
bastante complejo y no hay una teoria tnica que cubra todo el rango de tamanos
de particulas; por esta razon, los modelos suelen depender del tamano relativo
de las particulas con respecto al recorrido libre medio de las moléculas del gas, o

sea, dependen del régimen de transporte (definido en la seccién 2.1.1.1).
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Las ecuaciones para el cargado por difusion unipolar para el rango de tamanos de
interés en este estudio y la estimaciéon del parametro de cargado N;t se especifican
en la secciéon 3.2.2; donde se estudia en detalle el cargador unipolar corona bajo
estudio. Los modelos que predicen la distribucion de cargas obtenidas por las

particulas en este tipo de cargador se describe en la seccién 3.2.3.

2.2.2. Cargado por un Campo Eléctrico

Este mecanismo de cargado se da en presencia de un campo eléctrico moderado
a alto. El rapido movimiento de los iones inducido por este campo incrementa
la frecuencia de las colisiones de los iones con las particulas. Por lo tanto, este
mecanismo produce niveles de carga mucho mas altos que los obtenidos con el

cargado por difusion, cuando el tipo de iones y su concentracién son las mismas.

El mecanismo de cargado en una atmosfera idnica unipolar se esquematiza en la
Figura 2.4. Las lineas de campo representan la trayectoria de los iones. Cuan-
do una particula sin carga se encuentra en un campo eléctrico uniforme, ésta
distorsiona el campo, como se observa en la Figura 2.4(a). La extension de la
distorsion de las lineas de campo depende de la permitividad relativa o constante
dieléctrica € del material de la particula! y de su carga n. Para una particula sin
carga, cuanto mayor es el valor de €, mayor es el nimero de lineas de campo que

convergen en la particula.

Dentro del campo eléctrico, los iones viajan a lo largo de las lineas de campo
y colisionan con la particula donde las lineas interceptan a la misma. Todos los
iones sobre las lineas de interseccién, a la izquierda de la particula, colisionaran
con ella y le transferiran su carga. Como la particula llega a cargarse, tendera a
repeler nuevos iones. Esta situacién se muestra en la Figura 2.4(b), en la cual la
particula esta parcialmente cargada. La presencia de carga en la particula reduce
la intensidad del campo y el nimero de lineas de campo que convergen sobre el

lado izquierdo de la misma, aumentando estas dos cantidades a la derecha.

1 _ _ _ — —
€vacio = 17 €aire = 1000597 €ENaCl = 59, €aguapura = 807 €particulasconductoras — 0.
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Por ultimo, las cargas aumentan hasta el punto donde ninguna de las lineas de
campo converge sobre la particula y ninguno de los iones pueda alcanzarla (Figura
2.4(c)). Cuando la particula llega a esta condicién de carga méxima, se dice que

tiene la carga de saturacion.

Las teorias o modelos que predicen el nimero de cargas adquiridas por una
particula en el cargado por un campo eléctrico, originalmente propuesta por Paut-
henier & Moreaut-Hanot (1932), indican que éste es proporcional al cuadrado del
didmetro de la particula (n o d;), mientras que en el cargado por difusion es
proporcional al didmetro (n « d,). Asi, el cargado por un campo eléctrico es el
mecanismo dominante para particulas mayores a 1 um, y el cargado por difusion
es el mecanismo dominante para particulas menores a 0.1 um, incluso en presen-
cia de un campo eléctrico [ Friedlander (2000)]. Entre estos tamafios la situacion

es mas complicada ya que ambos mecanismos son operados.

En general, los modelos de cargado por difusién se utilizan para particulas pe-
quenas y/o campos eléctricos bajos, mientras que los modelos de cargado por un
campo eléctrico se emplean para particulas grandes y campos eléctricos altos. Para
las situaciones intermedias los resultados experimentales demuestran que ninguna
de estas aproximaciones dan predicciones razonables, por lo que se han ideado
modelos que combinan ambos mecanismos. Murphy et al. (1959) fue uno de los
primeros en fijar las bases de las teorias combinadas. Liu & Yeh (1968) y Smith &
McDonald (1976) propusieron teorfas similares en concepto a la de Murphy, pero
mucho mads faciles de implementar. Kirsch & Zagnit’ko (1990) han propuesto una
teoria que determina el ntimero de cargas adquiridas por una particula simple-
mente como la suma de las cargas obtenidas por el mecanismo de difusién y por
el de campo eléctrico; sin embargo, investigadores como Liu & Kapadia (1978)
y Lawless (1996) han propuesto aproximaciones mas complicadas, resolviendo el
problema numéricamente. Lawless ha contrastado las soluciones numéricas con
datos experimentales, precisando que los modelos combinados sobrepredicen los
niveles de carga para particulas menores a 100 nm. Por otra parte, Fjeld et al.
(1983) y Fjeld & McFarland (1986) han realizado estudios numéricos del cargado

combinado en atmosferas idnicas bipolares.
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l£1

Figure 2.4: Lineas de campo eléctrico para una particula en un campo uniforme
(iones negativos y electrodo negativo a la izquierda). a) particula sin carga; b)

particula parcialmente cargada; ¢) particula con carga de saturacién.
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El cargador unipolar corona utilizado en este trabajo emplea un campo eléctrico
muy débil para aumentar la concentracién de iones en la zona de carga (como se
verd en el capitulo 3). Por esta razon, en el resto de la tesis solo se estudiaran las
ecuaciones para el cargado por difusiéon, unipolar en el caso del cargador corona

(seccién 3.2.3), y bipolar en el caso del cargador radiactivo (seccién 3.1.3).

2.3. Fuentes de Ionizacion de Gases

La ionizacién es un proceso quimico o fisico mediante el cual se producen iones,
atomos o moléculas cargadas eléctricamente, debido al exceso o falta de electrones
respecto a un atomo o molécula neutra. En los procesos fisicos se suelen separar
los electrones de un dtomo o molécula neutra, al aportar un nivel de energia
necesario (energia de ionizacién). Esto es posible en forma de energia térmica,
por ejemplo con llamas, con radiaciones ionizantes (luz ultravioleta, rayos X,
fuentes radiactivas tipo alfa «, beta § o gamma =), aplicando campos eléctricos
fuertes (descargas coronas) o bombardeando una muestra con particulas. De esta

forma se genera una particula con carga positiva ademés del electrén liberado.

Las fuentes radiactivas y la descarga corona son los dos tipos de fuentes de io-
nizacion utilizadas en los cargadores desarrollados en el presente trabajo. Ambas
generan una produccién continua de iones en concentraciones suficientes para el
cargado de particulas de aerosol. A continuacion se detalla el proceso de genera-

cién de iones en cada uno de estos casos.

2.3.1. Fuentes Radiactivas

Los materiales radiactivos son capaces de producir la ionizacién de gases a través
de emisiones de ntcleos de helio (particulas «), electrones o positrones (particulas
B) o fotones (rayos «). Cuando estas particulas energéticas interaccionan con la
materia producen una serie de efectos, que son funcién del tipo de particula,

de su energia, y del medio material con el que interaccionan. A continuacién
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se describen las caracteristicas principales de los diferentes tipos de radiaciones
mencionadas, asi como los mecanismos de interacciéon con la materia. Ademas, se
definen dos pardmetros muy importantes utilizados en el calculo del diseno de los

cargadores de aerosoles, estos son el alcance y la ionizacién especifica.

2.3.1.1. Tipos de radiaciones

Radiaciones alfa

Las particulas o, particulas cargadas positivamente, no son mas que atomos de
helio doblemente ionizados, nucleos de helio-4, o la unién de dos protones y dos
neutrones. Las tres definiciones son completamente equivalentes. Los radionuclei-
dos emisores de particulas o son en general nticleos relativamente pesados (con
numeros atémicos iguales o superiores al del plomo gPb). Cuando un ntcleo
X se desintegra y emite una particula «, su nimero atémico Z (el nimero de
protones) y su numero de neutrones disminuyen en dos, mientras que su nimero
mésico A (nimero de protones més neutrones) se reduce en cuatro. El proceso

puede simbolizarse en la forma

2X =55 Y +a

a =% He

Por consiguiente, el nticleo descendiente Y corresponde a un elemento quimico
distinto, situado dos lugares hacia atras en la tabla peridédica. El nicleo residual
queda con Z — 2 protones y Z electrones, formandose asi un ion negativo que ten-
derd a expulsar dos electrones para alcanzar la neutralidad eléctrica. La particula

o captard esos dos electrones para convertirse en un dtomo neutro de *He.

Los emisores « corrientes emiten particulas con energias cinéticas entre unos
4 v 6 MeV. Sus espectros de energia son discretos. Son poco penetrantes, se
detienen con no méas de 5 centimetros en el aire o con una hoja delgada de
papel. Se necesitan particulas a con una energia de 7.5 MeV para penetrar la

epidermis (capa protectora de la piel, de 0.07 mm de espesor). Los emisores a no
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plantean por lo general ningun peligro de irradiaciéon externa, pero representan un
alto riesgo como contaminacién e irradiacién interna (via digestiva, respiratoria

y cutdnea).
Radiaciones beta

Una particula 3 es un electrén o positrén' muy energético. Los radionucleidos
emisores [ se extienden a toda la carta de nucleidos, desde los méas ligeros hasta
los més pesados. Dependiendo de la particula emitida, este tipo de radiacién se

puede dividir en desintegracién beta negativa (57) y desintegracién beta positiva

(67).

La desintegracion [~ consiste en la emision espontanea de electrones, llamados
en este caso particulas beta negativas, que emergen a velocidades muy proximas
a la de la luz. Ocurre en ntcleos que tengan exceso de neutrones en compara-
cién con nucleos estables del mismo nimero masico. La transformacién nuclear
que se produce es la conversion de un neutrén en un protén, un electréon y un

antineutrino®. Simbdlicamente puede expresarse como
n—pt+e +0

Puesto que un neutrén se transforma en proton, el nicleo descendiente tendra el
mismo numero masico que el precursor, pero su nimero atéomico sera una unidad

mayor. En consecuencia el proceso puede representarse por
A A .-
72X =70 Y + 07 +v

El nicleo precursor al emitir un electréon se convierte en ion positivo, con un
nucleo con Z + 1 protones y Z electrones en su corteza, que tendera a captar un

electron del medio ambiente para convertirse en atomo neutro.

'El positrén (et) es la antiparticula del electrén (e~). Tiene la misma masa y la mayoria
de las demas propiedades del electrén, salvo su carga, cuya magnitud es exactamente la misma
que la del electrén, pero de signo positivo.

2El neutrino (v), y su antiparticula, el antineutrino (), son particulas eléctricamente neu-

tras, de masa en reposo nula, que se mueven a la velocidad de la luz.
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La desintegracién 7 consiste en la emisiéon de positrones, llamados en este
caso particulas beta positivas. Se presenta en radionucleidos que tienen exceso
de protones en comparacion con nucleidos estables de niimero maésico similar al
suyo. El proceso elemental que tiene lugar en este caso es la conversién de un

proton en un neutrén, un positréon y un neutrino, segin el esquema

pt—=n+et+v

El ntcleo descendiente tiene el mismo nimero masico que el precursor, pero su

numero atémico disminuye en una unidad, segin el esquema global

AX =4 Y+ 8t +v

Al emitirse un positron, el nucleido descendiente queda con una carga nuclear Z —
1, pero con Z electrones. Se forma pues un ion negativo, del que espontaneamente

se desprende un electron cortical.

Las energias [ maximas tipicas oscilan entre 18 keV y 2 MeV. Sus espectros de
energia son continuos, y se extienden desde energia cero hasta un valor maximo
que depende del radionucleido considerado (Figura 2.5). La energia 5 media del
espectro es de alrededor de un tercio de la energia méaxima. Su capacidad de
penetraciéon es mayor que las particulas «, necesitandose unos 3.65 m por MeV de
energia cinética o algunos milimetros de aluminio para detenerlas. Se necesitan
particulas 3 de 70 keV de energia como minimo para atravesar la epidermis.
Representan problemas leves como irradiacion externa y un alto riesgo como

contaminacion interna.
Radiaciones gamma

La radiacion v es radiacion electromagnética emitida por un nicleo cuando expe-
rimenta una transicién de un estado de energia mas alta a un estado energético
mas bajo. El nimero de protones y neutrones del nticleo no varia en estas transi-

ciones. El niicleo puede haber quedado en el estado de mas energia después de una
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Figure 2.5: Espectro de energia de la desintegracién 5~ del 21°Bi.

desintegracién a o (8 anterior. Es decir, los rayos v se emiten a menudo inmedia-
tamente después de una desintegracién « o 3. Tiene gran poder de penetracion,
los mejores blindajes son los de plomo y hormigén. Son de alto riesgo como fuente
de irradiacion externa. La ionizacién que este tipo de radiacion produce en el aire

es tan pequena, que resulta no ser practica para el cargado o neutralizacién de

aerosoles.

2.3.1.2. Interaccién de las particulas con la materia

Cuando las particulas energéticas interaccionan con la materia producen una
serie de efectos, que son funcién del tipo de particula, de su energia, y del medio
material con el que interaccionan. Primordialmente, las particulas experimentan
una serie de colisiones con los atomos constituyentes. El proceso predominante
de colision es la interaccién coulombiana, proceso de interaccion debido a las
fuerzas eléctricas producidas entre la particula incidente, y los electrones y niicleos
del medio absorbente. Esta interaccién produce una pérdida casi continua de la

energia de la particula, hasta llegar a su detencién.

Los procesos que contribuyen a la pérdida de energia de una particula cargada en
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interaccién con medios materiales son fundamentalmente de tres tipos [ Ciemat

(2003)]:

Colisiones eldsticas, donde se conserva la cantidad de movimiento y la energia
cinética. En la colision, la particula cargada transfiere parte de su energia cinética

al &tomo, pero la estructura electronica y nuclear de éste se mantienen inalteradas.

Colisiones ineldsticas, donde se conserva la cantidad de movimiento pero no la
energia cinética. Como resultado de la colision, la estructura electronica del éto-
mo se ve alterada, produciéndose diversos fenémenos, la ionizacion, la excitacion
o la disociacion. Si en los choques de la particula con los electrones atémicos,
la energia transferida es superior a la energia de enlace del electrén colisionado,
éste abandona el atomo y en consecuencia crea un ion positivo, produciéndose el
fenémeno de ionizacién. Cuando en la colisién de la particula la energia trans-
ferida es insuficiente para producir ionizacién, el electron impactado puede ser
promovido a una érbita de mayor energia, generando la excitacion del atomo.
El electrén excitado puede volver a su estado fundamental, emitiendo energia en
forma de radiacion electromagnética o degradandose a calor. Finalmente, cuando
la energia cedida a una molécula por una particula alcanza cierto valor criti-
co, puede producirse el fenémeno de disociacion, que consiste en la ruptura de
enlaces quimicos moleculares, y produce transformaciones quimicas en las sus-
tancias irradiadas. Por ser la ionizacién el fenémeno de interés en este trabajo, se

estudiard detalladamente mas adelante.

Colisiones radiativas, donde la particula cargada interacciona con el nicleo de
los atomos del medio. Como consecuencia de la interaccién, la estructura nuclear
del atomo se ve alterada. Durante la colision, parte de la energia cinética de la
particula cargada se convierte en radiacion electromagnética, con la emisién de

fotones v y rayos X.
Interaccion de particulas o

Cuando una particula pesada cargada, tal como la particula «, penetra en un me-
dio material, interacciona fundamentalmente con los electrones atémicos. Como

la masa de estas particulas es miles de veces mayor que los electrones colisionados,
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sus trayectorias son practicamente rectilineas. Si el medio absorbente es un gas,
el proceso fundamental de pérdida de energia es la ionizacién, y en menor escala,
la excitacién. En medios condensados (sélidos y liquidos), hay un predominio de

disipacion energética en procesos de excitacién y disociacion.
Interaccion de particulas

Los mecanismos de interaccion de particulas ligeras cargadas son las colisiones
con los electrones atémicos, con la produccion de ionizacién y excitacion, en el
caso de particulas cargadas de baja energia. Como la masa de las particulas
[ de los electrones incidentes es idéntica a la masa de los electrones atémicos,
las trayectorias de estas particulas son muy sinuosas, con fuertes desviaciones

respecto a la tayectoria media.

2.3.1.3. Alcance

Se define el alcance de una particula cargada en interaccion con un medio material,
como la maxima distancia de penetracién en el medio absorbente. En el caso de
las particulas pesadas «;, el alcance coincide con la longitud de la trayectoria, ya
que ésta es practicamente rectilinea. Sin embargo, en el caso de las particulas
ligeras 3, la trayectoria es muy sinuosa, por lo que el alcance resulta ser muy

inferior a la longitud de su trayectoria.
Alcance de particulas «

El alcance R de una particula « en aire a condiciones estandar puede ser calculado
por la siguiente relacién [ Cooper & Reist (1973), Cember (1996)]

0,56 P, para P, < 4MeV

Rejplem] = { 1,24P, — 2,62 para4 < P, < 8MeV (2:21)

donde P, es la energia de la particula a en MeV. Alternativamente, Tsoulfanidis

(1983) ha planteado una férmula semi-empirica para el célculo del mismo

exp(1,61y/P,) para 1 < P, <4MeV

| _ 2.22
R { (0,05P, +2,85)Pa*  para 4 < P, < 15MeV 22
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Alcance de particulas

El alcance de las particulas 3 suele expresarse en forma de masa por unidad
de superficie. La razon es de indole préactica, ya que asi el alcance resulta inde-
pendiente de la naturaleza del absorbente. En efecto, el alcance de un electron
depende, ademas de su energia cinética, de la densidad de electrones del absor-

bente, que a su vez depende del nimero atémico y del nimero maésico, Z/A.

El alcance maximo independiente del material r,,,, de una particula 3 puede ser

calculado por la férmula empirica dada por Katz & Penfold (1952)

1,265—0,09541n(P3 maq)
Fnas]d - cm_2] _J 0412P ‘maz para 0,01 < Pg 4, < 2,5M€‘/(2'23)
0,530P3 14 — 0,106 para Pgpmae > 2,0MeV

donde Pgmq, €s la energia maxima del espectro 3 en MeV'. El alcance méximo

con dependencia del material R,,,, corresponde a

Rinaslcm] = T:“‘” (2.24)

donde p,, es la densidad del material en g - cm™3. Para aire a 20°C, la ecuacién

queda reducida a

Rinaz.airlem] = 83070z (2.25)

CON Tynae expresado en g - cm 2.

2.3.1.4. Ionizacion

Como se menciond anteriormente, un atomo puede sufrir una ionizaciéon si la
energia que la particula cargada transfiere al electron es suficiente como para sacar
a éste del orbital en el que se encuentra y alejarlo de la accién del nicleo atomico.
En estas condiciones, se produce a lo largo de la trayectoria de la particula,
un cierto nimero de pares de iones (bipolares), que en condiciones ordinarias
tenderan a la recombinacién, estableciéndose la neutralidad eléctrica del medio

absorbente.
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Este tipo de ionizacion originado por la transferencia de la energia de la particula
cargada a los electrones atémicos, recibe el nombre de ionizacion primaria. Existe
ademds otro tipo de ionizacion, generada por electrones producidos en la ioniza-
cién primaria, con energia suficiente para a su vez, producir nuevas ionizaciones

en el medio. Este fenémeno recibe el nombre de ionizacién secundaria.

El potencial de tonizacion W se define como el trabajo que es necesario realizar
para arrancar un electréon de un atomo, es decir, la energia media para producir
un par de iones, llevando el electrén desde el orbital en el que se encuentra en el
atomo y/o molécula hasta el infinito, fuera de la accién del nicleo. El valor de W
depende por una parte de la naturaleza y energia de la particula incidente y por
otra de la naturaleza del medio. Para gases, los valores tipicos de este parametro

son 35.5 eV /par de iones para radiaciones a y 34 eV /par de iones para radiaciones

3.

La ionizacion total I;, producida por una particula cargada a su paso a través de
la materia, es igual al ntimero total de pares de iones producidos por ionizacion
primaria y secundaria a lo largo de su trayectoria. Entonces llamando P, a la

energia cinética inicial de la particula incidente

I= ¢ (2.26)

donde W es el potencial de ionizacién de los dtomos y/o moléculas del medio.

La tonizacion especifica I, es igual al nimero de pares de iones producidos por la

particula incidente, por unidad de recorrido en el medio material. La ionizacion

especifica depende de la energia P de la particula y, por tanto, varia a lo largo

del recorrido = de ésta

_ dP/dx
%%

I,(P) (2.27)

Ionizacién especifica media de particulas «

Las particulas « producen una ionizacion especifica muy elevada, ya que pierden

la totalidad de su energia en un camino recto y muy corto, igual al alcance
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Figure 2.6: Ionizacién especifica relativa del ?*'!Am en funcién de la distancia

desde la fuente radiactiva (referido en Alonso y Alguacil, 2003).

de la misma. La forma de la curva de ionizacién depende de la variacién de la
velocidad de la particula « a lo largo de su recorrido. La Figura 2.6 esquematiza
la llamada curva de Bragg, que representa la ionizacién especifica en funcion de
la distancia recorrida. En la producciéon de pares de iones, las particulas pierden
energia y su velocidad disminuye; al moverse mas lentamente, permanecen mas
tiempo en la proximidad de moléculas de aire con que tropiezan, aumentando
asi la probabilidad de produccion de pares idnicos, lo que explica el incremento
de la ionizacion especifica. Tras alcanzar el maximo, la particula viaja ya tan lenta
que captura un electron, lo que explica el descenso brusco, y luego un segundo
electrén al final de la trayectoria, formando un atomo neutro de helio, incapaz de

producir ionizacién.

La ionizacién especifica media I de las particulas a puede ser determinada divi-

diendo la ionizacién total por el alcance de la particula
- I
Io== (2.28)
Por ejemplo, una particula o de 5.5 MeV de energfa (emitida por el 1 Am),
tendra un alcance en aire de 4 cm, producird 1.5 - 10° pares de iones y tendrd una

ionizacién especifica en aire de 3.8 - 10? pares de iones por centimetro.
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Ionizacién especifica inicial de particulas

Para las particulas 3 el caso es mas complicado puesto que la radiacion se emite
con un espectro de energia continuo, produciendo una ionizacion a lo largo de un
camino largo e irregular. Cooper & Reist (1973) han deducido una ecuacién para

el calculo de la ionizacién especifica inicial I, de las particulas (8

1 p0.14
L gmar___ (2.29)
3" 34eV /108 onpair

I,, glionpairs - em™'] =

con p,, expresado en g-cm™> y P ez en MeV. Para aire a 20°C, la ecuacion

queda reducida a

I, 3 .airlionpairs - cmfl] = 210pP; %14 (2.30)

B,max

Por ejemplo, una particula 3 de 0.67 MeV de energia (emitida por el ®Kr),
tendra un alcance en aire de aproximadamente 2 m y una ionizacién especifica

inicial de 220 pares de iones por centimetro.

2.3.2. Descarga Corona
2.3.2.1. Principio de operacién

Otra forma de producir un gran nimero de iones en fase gaseosa es a través de
la aplicacién de un campo eléctrico no uniforme, cuya fuerza debe superar un
valor critico. Para crear esta fuerza se debe aplicar un alto voltaje a un diseno
de electrodos especiales, como una aguja y un disco, o una alambre concéntrico
y un tubo. Cuando el voltaje aplicado excede un cierto valor, puede medirse una
corriente eléctrica entre los dos electrodos, indicando el inicio de una descarga
corona, como se oberva en la Figura 2.7. Un incremento en el voltaje conduce a
un incremento progresivo de la corriente, hasta que se origina literalmente una

chispa que marca el rompimiento eléctrico del gas.

Usualmente, un gas contiene el orden de 10' moléculas neutras por cm? | Par-

ker (1996)]. A causa de la radioactividad natural y la radiacién césmica algunas




2.3 Fuentes de lonizacion de Gases 37

punto de

] chispa
B

=

2

I

Y1 Iniclo de la

corona
0 voltaje =~ ——=

Figure 2.7: Relacién tipica entre voltaje y corriente.

moléculas llegan a ser ionizadas y recombinadas inmediatamente después. Si un
campo eléctrico estd presente durante esta ionizacién, el electrén serd acelera-
do y separado rédpidamente del ion positivo (Figura 2.8). A una corta distancia
el electron chocard con otra molécula de gas neutra y se producird un segun-
do electrén (siempre y cuando la energia cinética haya sido suficiente para la
ionizacién). Asi, comienza un efecto avalancha que produce una densa nube de
iones positivos y electrones libres, en las regiones donde el campo eléctrico es
suficientemente alto como para llevar a los electrones a los niveles de energia de
ionizacion. Esta region es llamada zona activa. Dependiendo de la polaridad del
voltaje corona aplicado al electrodo central, los iones del signo opuesto a esta
polaridad seran atraidos hacia el mismo, mientras que los iones del mismo signo
seran repelidos hacia el electrodo exterior, creando una atmosfera iénica unipo-
lar. Cuando, por ejemplo, los electrones repelidos llegan a la regién de més bajo
campo eléctrico, la zona pasiva, ellos no son capaces de ionizar ninguna nueva
molécula; sin embargo pueden unirse a las moléculas de aire (si esta presente un
gas electronegativo como el Os), formando un gas iénico negativo. La extension
espacial de la zona activa es s6lo un pequeno porcentaje de la zona pasiva. Los
iones migran desde el alambre hasta el tubo en concentraciones altas (de 10° a
10 em™3), y a velocidades altas (alrededor de los 75 m-s~!), para las condiciones
de la Figura 2.11.

Al introducir particulas de aerosol dentro del espacio entre el alambre y el tubo,
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zona paslva: electrén + molécula --> lon negatlvo
Figure 2.8: Principio de operacién de una descarga corona.

se producird el cargado (por un campo eléctrico) de las particulas de la misma
polaridad que el alambre, debido al campo eléctrico usado para producir la corona.
Si las particulas de aerosol entran a una region fuera del campo eléctrico, por
ejemplo en la regiéon anular de dos cilindros concéntricos, las particulas seran

cargadas por el mecanismo de difusion.

En general, los electrodos de descarga pueden ser operados con polaridad positiva
o negativa, generando coronas positivas o coronas negativas, respectivamente. La
Figura 2.9 muestra el mecanismo de ionizacién y carga de particulas producidos
en ambos tipos de coronas. Para una geometria dada el voltaje de iniciacion
de la corona y la rotura eléctrica del gas ocurre a voltajes mas altos para la
corona negativa que para la positiva. Por otro lado, las coronas tienen apariencias
y propiedades muy diferentes. En las coronas positivas, la regién alrededor del
alambre presenta una especie de cubierta estable e incandescente de un color
verde-azulado. En las coronas negativas, la incandescencia de la corona se presenta
sobre la superficie del alambre en forma de mechones o hilos en movimiento. La

temperatura, presion y composicion del gas también afectan la generacion de
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Figure 2.9: Mecanismo de ionizacion y carga de particulas en coronas positivas y

negativas.

la corona. La Figura 2.10 muestra fotografias de diferentes tipos de descargas

coronas.

2.3.2.2. Campo eléctrico de inicio de la corona

Un campor eléctrico existe en el espacio alrededor de un objeto cargado y hace
que sobre una particula cargada en este espacio actiie una fuerza, la llamada
fuerza eléctrica. La intensidad del campor eléctrico E se expresa en términos de

la magnitud de la fuerza eléctrica Fg sobre la particula por unidad de carga, asi

B=-r (2.31)

donde g es la carga de la particula, la cual suele expresarse como g = ne, donde

n es el nimero de cargas elementales y e es la carga del electron.
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Figure 2.10: Descargas coronas en electrodos tipo aguja.

Una definicion alternativa del campo eléctrico se basa en el voltaje o potencial,

un parametro relativamente facil de medir

AU
E="7 (2.32)

donde AU es la diferencia de potencial entre dos puntos, y Ax es la distancia
entre los puntos. Para geometrias simples, el valor del campor eléctrico se puede
determinar facilmente. Para un tubo cilindrico con un alambre a lo largo de su

eje, geometria de nuestro interés, el campo eléctrico viene dado por la expresién

AU

E= m (2.33)
donde AU es la diferencia algebraica de voltaje entre el alambre y el tubo, r es
la posicion radial en la cual se esta calculando el campo eléctrico, y d; vy d,, son
los diametros del tubo y del alambre, respectivamente. La ecuacion 2.33 indica
que el campo eléctrico tiende a infinito cuando r tiende a cero. El didmetro finito
del alambre conductor imposibilita el campo a r = 0; sin embargo, la maxima
intensidad de campo eléctrico sera sobre la superficie del alambre y se incremen-
tara cuando el didmetro del alambre disminuya. La ecuacién 2.33 también puede
utilizarse para el calculo del campo eléctrico en el espacio entre dos cilindros

concéntricos.

El campo eléctrico requerido para iniciar un proceso de ionizaciéon continuo de-

pende de la energia de ionizacion de las especies de gas presentes y del recorrido
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medio libre de las moléculas del gas A. Puesto que A se relaciona con el estado
del gas, el campo eléctrico de iniciacién de la corona F, es una funcién de la den-
sidad del gas p,. Una relacién semi-empirica propuesta por White (1963) expresa
E, como una funcién de la densidad relativa del gas d,, el didmetro del alambre
corona d,, y dos constantes empiricas, a y b, que caracterizan el gas. La relacion

S€ expresa Como

J

EJkV -em™] = ad, + b d_g (2.34)

con d,, expresado en cm y

5= P P2 11 (2.35)

P2 1 Ta
Usualmente la temperatura y la presion se relacionan con las condiciones norma-
les, asi T} = Ty = 273K y p; = po = lbar. Las constantes empiricas para el aire
son a = 30kV -em™t vy b = 12.7kV - em~'/2, por lo que la ecuacién de E, para

aire a condiciones estandar queda reducida a
By i [KV - em™1 = 30 + 12,7(d,,) "/ (2.36)

con d,, en cm.

La Figura 2.11 muestra el campo eléctrico alrededor de un alambre de 1 mm
de didmetro, mantenido a 50 kV en un tubo con un didmetro de 20 cm. Una
regién de 0.8 mm de espesor alrededor del alambre excede los 70 kV/cm (segun

la ecuacién (2.36)) y es la regién de descarga corona.

2.3.2.3. Voltaje de inicio de la corona

Como se estudié anteriormente, para el calculo del campo eléctrico de inicio de
la corona en una geometria alambre-tubo se requiere esencialmente el diseno del
electrodo de descarga (d,,). Sin embargo, el voltaje necesario para superar este

campo critico es fijado por la configuracion de los dos electrodos (d,, y d).

De la teorfa del campo eléctrico (ecuacion 2.33) se puede deducir la siguiente

relacion de voltaje de inicio de la corona U, para configuraciones de electrodos




42 2. FUNDAMENTOS DEL CARGADO DE AEROSOLES

Alambre

Corona
Pared del Tubo Pared del Tubo

Intensidad del
Campo Eléctrico

Intensidad del Campo Eléctrico (kV/cm)

I | 1 I A YU L Y T
10 8 (] 4 2 o 2 4 ] 8 10
Posicién Radial (em)

Figure 2.11: Intensidad del campo eléctrico en un tubo de 20 cm de didmetro con
un alambre concéntrico de 1 mm de didmetro a 50 kV. La regiéon corona no se

presenta a escala.

coaxiales

U, = E,(6,dy) - dy - In (j—t> (2.37)

Generalmente, incrementos del didmetro del tubo necesitan voltajes de inicio de
la corona mas altos. Alternativamente, el voltaje de inicio puede ser disminuido

reduciendo del diametro del alambre corona.

2.4. Tipos de Cargadores

Los cargadores de aerosoles se pueden clasificar segin la polaridad que presente
la atmosfera iénica generada dentro del mismo, ya que, como se ha estudiado en
la seccion 2.2, los procesos de cargado son muy diferentes cuando las particulas
interactiian con iones de ambos signos o con iones de un mismo signo. Asi, una
primera clasificacién divide a los cargadores en bipolares y unipolares. Dentro de
cada una de estas categorias, puede hacerse una segunda clasificacién de acuer-
do a la fuente de ionizacién empleada; las técnicas mas usadas son las fuentes

radiactivas y las descargas corona, como se ha detallado en la seccién 2.3. Los
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dispositivos de cargado pueden clasificarse entonces en cargadores bi/uni-polares
radiactivos y bi/uni-polares corona. En cualquiera de los casos, el objetivo princi-
pal de los cargadores es lograr una maxima eficiencia de cargado con una minima
pérdida de particulas. Al presentarse estas dos condiciones se pueden generar al-
tas concentraciones de particulas cargadas, necesarias en los equipos utilizados
aguas abajo del cargador, como los DMAs y los equipos de deteccion y conteo de

particulas (electrémetros y CPCs').

Basicamente, los cargadores radiactivos consisten en un recinto con una fuente
ionizante radiactiva a o (8 en su interior. El flujo de aerosol se pasa a través del
dispositivo, permitiendo que las particulas colisionen con los iones generados, y
por ende terminen cargédndolas. Como se ha estudiado en la seccién 2.3.1, las
fuentes radiactivas producen una ionizacion bipolar, sin embargo, segin el diseno
y modo de operacion de los dispositivos, se pueden obtener atmosferas unipolares
en el interior de un cargador radiactivo. Para lograr esto, usualmente se instalan
dos electrodos en el interior del cargador y se aplica un voltaje sobre uno de
ellos, el cual permite que se depositen sobre éste los iones del signo opuesto a la

polaridad del voltaje aplicado.

Los cargadores corona usualmente constan de dos electrodos que limitan un espa-
cio cerrado. Sobre uno de ellos se aplica un potencial lo suficientemente alto para
generar una descarga corona y ionizar el gas a su alrededor. Los iones producidos
son dirigidos hacia el segundo electrodo, permitiendo que en su camino colisio-
nen con las particulas del aerosol que entra en el cargador, y por consiguiente
terminen cargandolas. Los electrodos donde se aplica la descarga corona pueden
presentar diferentes formas, como alambres o agujas, y producen una ionizacion
unipolar, segin se ha visto en la seccién 2.3.2; sin embargo, estos cargadores,
generalmente los de aguja, pueden operarse también en modo bipolar, si se aplica

un voltaje corona de corriente alterna (AC).

Por lo general, los cargadores radiactivos en modo bipolar suelen ser los dispo-

sitivos de cargado mas usados en conjunto con los DMAs para la medida de

LCPC, acrénimo de Condensation Particle Counter. Los contadores de particulas se descri-

ben en el anexo ?77.
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la distribucién de tamanos de un aerosol, debido a que permiten alcanzar una
distribucién de carga estacionaria (sin depender de pardmetros de cargado ex-
ternos); ademads, la relacién de particulas de una carga a particulas de cargas
multiples es alta, y ésta es una condicién deseable en las técnicas de andlisis o
separacion por movilidad eléctrica, debido a que la conversion entre movilidad
y tamano de particula es directa (ver ecuacién 2.15). Los cargadores bipolares,
ya sean radiactivos o corona, también suelen utilizarse para la neutralizacién de
aerosoles o reduccion de excesos de cargas (caso que se presenta en los métodos
de generacion de muestras de aerosoles, como los atomizadores de Collison'). Por
su parte, los cargadores unipolares suelen producir concentraciones de iones mas
altas, en comparacién con los métodos de cargado bipolar, donde la concentra-
cion de iones se ve disminuida por la recombinacion que se presenta entre iones de
signos opuestos; asi con este tipo de cargadores se obtienen mayores eficiencias de
cargado, obteniedno también altas fracciones de particulas con cargas multiples,
por lo que su aplicacion en las técnicas de separacién por movilidad eléctrica es
mas limitada. Sin embargo, en cualquier tipo de dispositivo utilizado, los niveles
de carga vienen determinados por el parametro N;t que presente cada cargador.
Como se estudiara en las secciones 3.1.2 y 3.2.2, dependiendo de las caracteristi-
cas de diseno y del modo de operacién de cada dispositivo, el producto N;t puede
ser ajustado para proporcionar los niveles de carga necesarios en cada aplicacion;

un incremento en N;t conlleva a un aumento de los niveles de carga, y viceversa.

A continuacién se describen las caracteristicas de diseno y el modo de operacion

de los cargadores més representativos reportados hasta el momento.

2.4.1. Cargadores Bipolares

Como se ha mencionado anteriormente, los iones bipolares se pueden producir tan-
to por la irradiacion del aire con fuentes radiactivas como por descargas corona
de polaridad alterna. En estos cargadores ocurren dos procesos simultaneamente,
el cargado de particulas neutras y la neutralizacion de las que se han cargado;

este 1ultimo proceso ocurre principalmente por la atraccién de un ion hacia una

'El estudio de los atomizadores se presenta en el anexo ?7?.
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particula de polaridad opuesta, y en menor grado por colisiones entre particu-
las cargadas de diferentes signos | Herndndez-Sierra et al. (2003)]. El dispositivo
actuara entonces como ”cargador eléctrico” cuando las particulas iniciales se en-
cuentren mayoritariamente sin carga eléctrica, y actuard como "neutralizador
eléctrico” cuando la mayoria de las particulas porten un exceso de cargas compa-
radas con el estado de equilibrio. Algunos disefios representativos se presentan a

continuacion.

2.4.1.1. Cargadores bipolares radiactivos

Whitby & Liu (1968) fueron de los primeros investigadores en utilizar fuentes
radiactivas para la neutralizacion de particulas altamente cargadas generadas por
un atomizador de Collison, al realizar estudios sobre cargas eléctricas en particu-
las monodispersas de latex de poliestireno (PSL) entre 0.002 y 5 pm. Para este
estudio los autores utilizaron como neutralizador radiactivo una camara de alu-
minio cilindrica con una fuente de **Kr (gaseoso) de 0.5 mCi de actividad, sellada
en un tubo de acero inoxidable de espesor 0.076 mm, localizado a lo largo del eje
de la cdmara, como se observa en la Figura 2.12(a). La radiacién § producida
por la fuente es capaz de penetrar la delgada capa del tubo de acero inoxidable
para ionizar las moléculas del gas fuera de este recinto; por su parte, el cilindro
metalico exterior tiene la funcién de confinar la radiacién 3 de la fuente de ®Kr
y también de proporcionar el volumen de neutralizacién necesario para el aero-
sol. Més tarde Liu & Pui (1974a,b,c) utilizaron este neutralizador para realizar
estudios sobre la distribucion de cargas de equilibrio, observando buenos ajustes
entre las distribuciones de cargas obtenidas experimentalmente y las distribucio-
nes predichas por la Ley de Boltzmann. Liu & Pui (1974c¢) investigaron ademés
los procesos de neutralizacién utilizando el dispositivo original de Whitby & Liu
(1968) con cuatro actividades diferentes (0.5, 1, 2 y 10 mCi). Los autores han
indicado que el grado de neutralizaciéon depende del parametro N;t, encontrando
valores méaximos de 6-10%s-cm =3 y 1-10%s-cm ™2 para la correcta neutralizacién de
cargas eléctricas, sobre particulas en el régimen continuo y el régimen molecular

libre, respectivamente.
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En 1977 la compania Thermo-Systems, Inc. (TSI) comercializa este tipo de neu-
tralizador y saca al mercado los modelos 3077 y 3077A, con actividades de 2 y 10
mCi, respectivamente, localizando la fuente radiactiva sobre una de las paredes
internas del dispositivo (Figura 2.12(b)), y adoptando la Ley de Boltzmann para
determinar la distribucién de cargas (segun los estudios de Liu & Pui (1974a,c)).
Luego, TSI adopta las ecuaciones empiricas propuestas por Wiedensohler (1988)
para determinar la distribucién de cargas, ya que sus ecuaciones toman en cuenta
las diferencias en las movilidades de los iones positivos y negativos®. Este ultimo
modelo ha sido utilizado por Wiedensohler & Fissan (1988, 1991) para estudios
del cargado bipolar en atmésferas de argén y nitrogeno de alta pureza; por Ro-
gak & Flagan (1992) en estudios sobre particulas esféricas y aglomerados, para
determinar el efecto de la forma de la particula sobre los procesos de cargado
eléctrico; por Alonso et al. (2001a) para el estudio en particulas ultrafinas de los
efectos del cargado aguas abajo del neutralizador; y por Alonso et al. (2001b) en

estudios de deposicién de nanoparticulas sobre rejillas.

Por su parte, Kudo & Takahashi (1972) y Takahashi & Kudo (1973), estudiaron
los procesos de cargado eléctrico por iones bipolares utilizando camaras de vidrio
de diferentes voliimenes con fuentes radiactivas de 2! Am de 2 mCi. Los autores
examinaron las condiciones necesarias para alcanzar el equilibrio de Boltzmann,
indicando la dependencia con la fuerza de la fuente de iones y del tiempo de
retencién en el cargador. Han indicado, ademas, que para un cargado normal la
concentracién de iones deberfa exceder de 107 cm~3. Un dispositivo de ?*! Am fue
utilizado también por Adachi et al. (1980, 1983) y Kousaka et al. (1983) para el
estudio tedrico y experimental de los procesos de cargado y neutralizacién sobre
particulas finas de aerosol con y sin carga eléctrica inicial. Los autores han ob-
servado como la Ley de Boltzmann se desvia de los datos experimentales, por lo
que adoptan como buena aproximacion la teoria de Fuchs, al tomar en cuenta
las diferencias de los pardmetros fisicos de ambos iones | Fuchs (1963)]. En este
caso el cargador consiste en una cdmara plastica de seccién rectangular con una
pequena fuente de ?*'Am (100 y 10 uCi) localizada en el fondo del canal de 4

cm de profundidad, distancia que cubre el alcance en aire de las particulas «

Las ecuaciones de Wiedensohler (1988) estdan basadas en las aproximaciones de Gunn
(1955) y Fuchs (1963).
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proporcionado por esta fuente (Figura 2.12(c)). Las caras superior e inferior de
la cdmara son metalicas y actian como electrodos para medir la corriente iénica
generada en el interior, a través de un electrémetro. Mas tarde, Adachi et al.
(1985) realizan estudios del cargado bipolar y unipolar para particulas entre 4 y
100 nm, utilizando el mismo disenio de cargador para el modo bipolar; sin em-
bargo, para el cargado en modo unipolar los autores realizaron algunos cambios
(ver secci6én de cargadores unipolares 2.4.2.1). Por su parte, Reischl et al. (1996)
y Alonso et al. (1997) han realizado estudios sobre aerosoles nanométricos (< 10
nm) con cargadores similares; los dltimos autores mencionados han utilizado car-
gadores de 2! Am de 100 xCi variando los volimenes de cargado para determinar
el tiempo requerido para lograr el estado de equilibrio. Adachi et al. (1986) inves-
tigaron el cargado de particulas ultrafinas por iones bipolares de concentraciones
desiguales, utilizando para ello un dispositivo similar al de Adachi et al. (1985),
pero instalando otra fuente radiactiva de ! Am en la parte superior del canal;
los autores variaron la relacion entre iones negativos a iones positivos instalando
fuentes de diferentes actividades y aplicando sobre cada una campos eléctricos de

diferentes intensidades, como se muestra en la Figura 2.12(d).

Un cargador de 4! Am con geometrfa diferente y actividad mucho més alta que los
cargadores anteriores fue utilizado por Hussin et al. (1983) para el estudio experi-
mental del cargado bipolar en particulas de tamanos entre 4 y 30 nm. Los autores
utilizaron un cargador cilindrico cubierto internamente de material radiactivo con
una actividad de 6 mCi. Luego, Porstendorfer et al. (1984) ampliaron el estudio a
particulas entre 0.5 y 2 pum, utilizando una fuente de 2! Am de 6 mCi al trabajar
con concentraciones iguales de iones positivos y negativos, y una fuente de 4C de
0.75 mCi para concentraciones desiguales. Wiedensohler et al. (1986) investiga-
ron la influencia de la temperatura y de la composicién del gas sobre los procesos
de cargado bipolar, utilizando para ello un cargador similar al de Hussin et al.

(1983) pero con una fuente de ?'°Po.

Stober et al. (1991) realizaron estudios experimentales para determinar la efi-
ciencia de cargado en gases nobles (argén), en funcién de la concentracién de
iones. Para ello utilizaron un cargador radiactivo compuesto por dos cilindros

concéntricos de aluminio (como se muestra en la Figura 2.12(e)). El cilindro in-
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terior contiene ocho ranuras formando dos anillos. Sobre la pared interior del
cilindro externo hay localizadas ldminas de ®3Ni con una actividad total de 60
mCi, de las mismas dimensiones y sobre las mismas posiciones que las ranuras
del cilindro interno. La intensidad de la radiacion y la velocidad de produccion de
iones se pueden variar ya que los tubos de aluminio (que detienen completamen-
te la radiacién 8 de 67 keV que emite el %Ni) pueden girarse hasta la posiciéon

deseada.

Por su parte, Shimada et al. (2002), Han et al. (2003) y Lee et al. (2005) han estu-
diado el cargado bipolar y unipolar de nanoparticulas usando otro mecanismo de
cargado, la fotoionizacion por rayos-X; sin embargo los autores han comparado la
velocidad de generaciéon de iones y el proceso de cargado obtenido con el fotoioni-
zador con el producido con un cargadores de 2! Am de diferentes configuraciones
y actividades de las fuentes radiactivas. Uno de ellos se muestra en la Figura
2.12(f), donde hay dos fuentes radiactivas de 82 uCi cada una; la primera fuente
se localiza cerca de la entrada de aerosol y la otra cerca de la salida, ampliando

asi el espacio de ionizacion.

Los cargadores de ®Kr, ?'Po y 2! Am son los mas comtinmente usados en la
tecnologia de aerosoles. Covert et al. (1997) han realizado estudios comparativos
de estos dispositivos, estudiando las pérdidas por difusion y eficiencias de cargado
en los cargadores de **Kr de 2 mCi y de 2°Po de 0.5 mCi. Recientemente Ji et al.
(2004) han caracterizado estos dispositivos cuando se requiere la neutralizacién

de particulas con elevadas cargas iniciales.

2.4.1.2. Cargadores bipolares corona

Whitby (1961) desarroll6 uno de los primeros cargadores corona tipo aguja pa-
ra la produccién de iones en altas concentraciones. Su diseno se muestra en la
Figura 2.13(a) y consiste en una aguja metalica y un electrodo plano con un ori-
ficio, localizados dentro de una cubierta no conductiva. La aguja se conecta a un
potencial de corriente alterna (AC) o corriente continua (DC) lo suficientemente

alto para generar una descarga corona. Al aplicar un potencial AC, el ionizador
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genera iones positivos en la mitad positiva del ciclo y genera iones negativos en la
otra mitad, creando una atmosfera bipolar en el interior del dispositivo, mientras
que para un potencial DC se generan sélo iones unipolares. Una corriente de aire
limpio, junto al orificio sénico, son capaces de forzar a casi todos los iones pro-
ducidos a pasar través del mismo, obteniendo en la salida una concentracion de
iones libres del orden de 10 cm™3. Aunque los cargadores tipo aguja comparten
muchas similaridades con los cargadores tipo alambre, éstos han sido empleados
en instrumentos de medicion de aerosoles en menor escala que los cargadores de
alambre. Una razén es que los campos eléctricos producidos son generalmente
més altos (debido al mayor grosor de la aguja), produciendo mayores pérdidas
de particulas. Para reducir este efecto, en algunos cargadores de este tipo, el po-
tencial aplicado sobre la aguja se separa del compartimiento de cargado, como se

vera en los proximos disenos.

Zamorani & Ottobrini (1978) realizaron estudios de neutralizacién de particulas
finas de aerosol a través de una descarga corona AC en un dispositivo similar al
de Whitby pero incorporando una camara de cargado aguas abajo del orificio,
como se muestra en la Figura 2.13(b). La distancia entre la punta de la aguja
y el orificio se puede ajustar dando vuelta al tornillo sobre el cual se sostiene el
electrodo central. Los autores utilizaron dos orificios, de 0.26 y 0.65 mm, para
evitar una dilucién severa de la corriente de aerosol al realizar medidas de la
distribucién de cargas. Los iones bipolares fueron transportados a la zona de
cargado por una corriente de aire a través del orificio y fueron recogidos en una

trampa de iones (rejilla conectada a una resistencia).

Por su parte, Adachi et al. (1993) idearon un neutralizador corona de doble agu-
ja, como se observa en la Figura 2.13(c). Béasicamente, el dipositivo consta de
tres componentes: una camara de ionizacion, una unidad de mezclado de iones y
particulas, y una camara de cargado. La caAmara de ionizacion contiene dos ioniza-
dores unipolares de aguja, similares al cargador propuesto por Whitby (1961) (ver
seccién de cargadores unipolares 2.4.2.2), para producir iones positivos y negati-
vos, respectivamente. Los ionizadores consisten en una aguja localizada delante
de un orificio. En la punta de la aguja, se unen aproximadamente 50 alambres de

tungsteno de 0.01 mm de didmetro, los cuales permiten producir una concentra-
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cion estable de iones a voltajes entre 3 y 4 kV. Los iones positivos y negativos
generados en cada ionizador se mezclan en un pequeno espacio localizado después
de los orificios, para obtener una apropiada atmédsfera bipolar. Posteriormente, las
particulas de aerosol se juntan con los iones bipolares en la unidad de mezclado,
y son cargadas/descargadas eléctricamente por la colisién con los iones bipolares
en la cdmara de cargado subsiguiente. Como resultado de la ausencia de cam-
po eléctrico en la unidad de mezclado y en la cadmara de cargado, las pérdidas
de particulas cargadas se reducen al minimo. Una trampa de iones situada a la
salida del dispositivo elimina el exceso de iones que salen de la cdmara de carga-
do, evitando que las particulas puedan recargarse después del neutralizador. Los
autores encontraron que la distribucion de cargas a la salida de este dispositivo
depende de la relacién de la corriente eléctrica de iones positivos y iones negativos
(I/I7), y que éste valor debe ser igual a la unidad para lograr la distribucién

de carga de Boltzmann.

Recientemente, Stommel & Riebel (2004) han presentado un cargador para ae-
rosoles submicrométricos, logrando una distribucion de carga de equilibrio por
medio de una descarga corona AC directamente sobre el aerosol. Como se obser-
va en la Figura 2.13(d), el cargador consiste en dos electrodos y un condensador,
acoplados en un sosporte de PVC. El electrodo activo, una aguja delgada de acero
inoxidable, se conecta con el condensador puesto a tierra, mientras que el electro-
do pasivo es un agujero de latén (0.2 mm) encajadado en la cubierta de PVC. Los
autores utilizaron dos agujas de didmetros diferentes (1 y 3 mm); la aguja més
gruesa requiere voltajes mas altos para producir la descarga de corona, introdu-
ciendo por tanto el efecto del mecanismo de cargado por un campo eléctrico. El
condensador consiste en dos placas de metal separadas por un disco del teflon,
el cual se puede quitar para permitir un control directo del voltaje del electrodo
activo. Conectando el orificio del electrodo pasivo a un voltaje AC y manteniendo
el potencial del electrodo activo cerca de cero, la pequena curvatura de la punta
de la aguja permite la produccion de una descarga corona. El condensador es
cargado por esta descarga, por lo tanto su potencial medio cambia con el tiempo.
El voltaje de la aguja se ajusta hasta que la concentracién de iones de ambas
polaridades sea la misma. Con este dispositivo los autores han logrado alcanzar

la misma distribucién de cargas que el cargador comercial TSI-3077 para caudales
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entre 0.3 y 0.75 I'min~!, y concentraciones de particulas en el orden de 10° a 10°

Cm’?’.

2.4.2. Cargadores Unipolares

Los iones unipolares son generados comtunmente por descargas corona de corriente
directa (DC), sobre electrodos de diferentes formas (agujas o alambres). También
se pueden crear a partir de fuentes radiactivas, pero éstas generan nubes iénicas
bipolares; sin embargo, el uso de campos eléctricos apropiados sobre el cargador
radiactivo permite la separacién de los iones positivos y negativos, haciendo po-
sible la utilizacion de estos dispositivos en modo unipolar. Una breve revisién de

los diferentes disenos reportados se presenta a continuacion.

2.4.2.1. Cargadores unipolares radiactivos

Kirsch & Zagnit’ko (1981) realizaron estudios del cargado por difusién de aero-
soles submicrométricos con iones unipolares en presencia de vapores de diferentes
liquidos. Para ello utilizaron dos cargadores, uno corona tipo Hewitt y otro ra-
diactivo, bajo idénticas condiciones. El cargador radiactivo es por tanto de una
geometria similar al cargador Hewitt, en el que se ha sustituido el alambre corona
por dos fuentes radiactivas de 2°*T1 ubicadas en los extremos del cilindro, como
se observa en la Figura 2.14(a). El flujo de aerosol es rodeado por una corriente
de aire filtrado, fluyendo a su misma velocidad. Los iones son generados por la
emisién de particulas 3 de la fuente de 2°4T1, en presencia de un campo eléctrico
externo aplicado entre el electrodo inferior y la rejilla conectada a tierra. Los
iones de la polaridad opuesta al voltaje aplicado sobre el electrodo inferior se
depositaran sobre el mismo, generando una atmosfera ionica unipolar dentro del
dispositivo. Un pequeno voltaje es aplicado entre la rejilla y la placa metalica

superior, para conducir a los iones no precipitados a la zona de cargado.

Por su parte Adachi et al. (1985) investigaron el cargado por difusién unipolar

para particulas ultrafinas utilizando un cargador de ?*'Am (100 pCi) en mo-
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do unipolar. Este cargador, originalmente disenado por Takahashi & Kanagawa
(1983) (referenciado en Adachi et al. (1985)), consiste en una cdmara pléstica de
seccion rectangular con la fuente radiactiva localizada en el fondo del canal. Las
paredes superior e inferior del cargador son metélicas y actian como electrodos.
El electrodo superior se conecta a un electrometro, mientras que al electrodo infe-
rior (donde esté localizada la fuente radiactiva) se le aplica un voltaje DC de 450
6 900 V. Este débil campo eléctrico aplicado separa los iones positivos y negativos
dentro de la camara de cargado, asi, los iones del signo opuesto a la polaridad
del voltaje aplicado se depositan sobre el electrodo, y los iones del mismo signo
salen del alcance de las particulas o y se mezclan con la corriente de aerosol, en

la parte superior del cargador, como se observa en la Figura 2.14(b).

En un trabajo posterior Adachi et al. (1992) estudiaron el funcionamiento de
un cargador radiactivo de alta eficiencia para particulas entre 10 y 30 nm. El
cargador posee dos rejillas metdlicas (que actian como electrodos), localizadas
a la entrada y a la salida de un tubo cilindrico de plexiglds, como muestra la
Figura 2.14(c). Cerca de la rejilla de entrada, el cargador contiene una pequena
fuente radiactiva de 2'°Po con una actividad de 250 puCi. Aplicando un voltaje
positivo sobre la rejilla de entrada, y conectando la rejilla de salida a tierra,
se establece un campo eléctrico uniforme entre ambas. Los iones negativos son
atraidos hacia el electrodo de entrada, mientras que los positivos fluyen hacia el
electrodo de salida, llenando de iones unipolares el espacio subsiguiente a la zona
de generacion de iones. Asi el dispositivo presenta dos regiones de cargado: una
regién bipolar, con una longitud total de 6 cm (2 ecm de longitud de la fuente
radiactiva + 4 cm del alcance en aire de las particulas o emitidas por el ?1°Po),
y una regiéon unipolar que se extiende hasta la rejilla de salida. Una muestra del
aerosol cargado unipolarmente sale a través de un tubo metéalico instalado en el
centro del electrodo de salida. Este electrodo se conecta a un electrémetro que
mide la corriente idnica, dato requerido para el calculo de la concentracion de
iones. Los autores han conseguido con este dispositivo una eficiencia de cargado
del 50 % para particulas de 10 nm, con un 20 % de pérdidas electrostédticas. Un
cargador similar ha sido utilizado por Romay & Pui (1992) para el cargado por

electrones libres de particulas ultrafinas.
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Figure 2.14: Diferentes disenios de cargadores unipolares radiactivos.
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Para mejorar ain més el funcionamiento del cargador, Chen & Pui (1999) desa-
rrollaron un cargador unipolar de alta eficiencia, para particulas entre 3 y 50 nm,
usando una configuracién similar a la de Adachi et al. (1992). Como muestra la
Figura 2.14(d), el cargador presenta cuatro zonas: la zona de entrada, la zona
de generacién de iones, la zona de cargado unipolar, y la zona de salida. En la
primera zona se introduce una corriente de aire limpio que rodea y confina el flujo
de aerosol a la region central de la zona de cargado. Inmediatamente después de
la entrada de aire, se encuentra la zona de produccion de iones, que posee cuatro
pequenas cavidades (localizadas cada 90°) donde se localizan las fuentes radiac-
tivas de 2'°Po con 0.5 mCi de actividad cada una. Las cavidades de las fuentes
estan situadas entre dos anillos de acero inoxidable, que actiian como electrodos
para establecer un campo eléctrico entre ellos. El primer anillo estd en contacto
eléctrico con la rejilla de entrada del aire y es conectado a tierra, mientras que
sobre el segundo anillo se aplica un voltaje DC, que hace que los iones del signo
opuesto al voltaje aplicado se depositen sobre el primer electrodo. A través de to-
da zona de cargado se encuentran una serie de anillos metalicos que proporcionan
un campo eléctrico uniforme confinado en la regiéon central de la zona de cargado,
reduciendo la deposicién de particulas cargadas en las paredes del dispositivo.
Con este dispositivo los autores han logrado obtener eficiencias de penetracion de
particulas cargadas de 90 % y 95 % con eficiencias de cargado extrinsecas de 22 %

y 48 % para particulas de 3 y 5 nm, respectivamente.

Wiedensohler et al. (1990, 1994) han disenado un dispositivo de cargado unipolar
para aerosoles ultrafinos con pérdidas electrostaticas minimas. El cargador con-
siste en dos camaras de generacién de iones separadas por dos rejillas que limitan
la regién de cargado, como se muestra en la Figura 2.14(e). Cada cdmara contie-
ne una fuente radiactiva de ?**Cm de 2 mCi, localizada a 5 cm de la rejilla que
comunica a la zona de cargado. Esta distancia cubre completamente el alcance de
las particulas o emitidas por la fuente de 2#*Cm. En cada cdmara de generacién
se aplica un fuerte campo eléctrico entre el electrodo donde esta localizada la
fuente y la rejilla correspondiente. Este campo eléctrico separa los iones positivos
y negativos y previene que se recombinen. Las rejillas forman un canal rectan-
gular a través del cual pasa el flujo de aerosol, que ademas es rodeado por una

corriente de aire de arrastre. Un voltaje de onda cuadrada se aplica sobre cada
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rejilla permitiendo que los iones se muevan de las zonas de generaciéon a la zona
de cargado. Los voltajes de onda cuadrada estan desfasados, por lo que los iones
cargan a las particulas alternativamente desde la cAmara izquierda o la derecha.
Entonces, las particulas cargadas se mueven bajo la influencia del campo eléctrico
alterno, describiendo un movimiento de zig-zag que las mantiene alejadas de los
electrodos, evitando asi las pérdidas por deposicién. Con esta configuracion los
autores han logrado reducir las pérdidas electrostaticas por debajo de 8.5 % para

particulas menores a 7 nm.

2.4.2.2. Cargadores unipolares corona

Cargadores corona tipo alambre

Hewitt (1957) fue uno de los primeros en desarrollar e investigar experimental-
mente un cargador corona, al estudiar los procesos de cargado en precipitadores
electrostaticos. El cargador que Hewitt ided consiste en un tubo con un alam-
bre concéntrico localizado a lo largo de su eje, sobre el cual se aplica un voltaje
corona. El flujo de aerosol se transporta por un pequeno canal unido a la su-
perficie del tubo, donde una rejilla metalica separa la regién de cargado de la
region de ionizacién. Sobre la rejilla y el electrodo externo del canal se aplica una
diferencia de potencial AC que limita el movimiento transverso de las particulas,
evitando asi las pérdidas por deposicion. El autor ha reportado las condiciones
mas deseables para los procesos de precipitacion electrostatica, observando el ele-
vado nimero de cargas eléctricas obtenidas por particulas de tamanos entre 0.14
y 1.30 um, para diferentes valores del producto N;t. Al mismo tiempo, Penney &
Lynch (1957) investigaron los niveles de cargas obtenidos en un cargador similar
al de Hewitt para coronas positivas y negativas. El diagrama del cargador, que

luego fue conocido como cargador Hewitt, se ilustra en la Fig 2.15(a).

Whitby & Clark (1966) fueron los primeros investigadores en utilizar el carga-
dor Hewitt junto a instrumentos de medicion de aerosoles, para aportar cargas
eléctricas a las particulas antes de su entrada al clasificador por movilidad eléctri-
ca. Otros investigadores como Liu et al. (1967a, 1974), Smith et al. (1978), Kirsch
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Figure 2.15: Diferentes disenos de cargadores unipolares corona de alambre.
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& Zagnit’ko (1981, 1990) han usado disenos similares para investigar el cargado
por difusién unipolar de particulas de aerosol. Kirsch y Zagnit “ko introdujeron
ademads una corriente de aire limpio que encierra el flujo de aerosol coaxialmente
para prevenir las pérdidas de particulas cargadas en las paredes del cargador.
Liu & Pui (1975) realizaron algunas modificaciones sobre el cargador Hewitt.
Utilizaron dos cilindros metalicos concéntricos con un alambre muy fino loca-
lizado a lo largo de su eje. La zona de cargado se vio ampliada entonces a la
regién anular entre los dos cilindros. Este cargador se utiliza en el clasificador de
movilidad eléctrica comercial de T'SI modelo 3030, denominado EAA (acrénimo
de Electrical Aerosol Analizer). Su diagrama se muestra en la Fig 2.15(b). Liu
& Pui (1977), Hwang et al. (1986) y Pui et al. (1988) han utilizado este carga-
dor para realizar comparaciones entre datos experimentales y diferentes teorias
del cargado por difusién unipolar, como las propuestas por Fuchs (1963), White
(1963), Gentry (1972), Marlow & Brock (1975a), principalmente para particulas
con tamanos inferiores a los 75 nm. Liu & Gentry (1982) han utilizado el EAA en

modo bipolar para el estudio de la distribucién de cargas de aerosoles ultrafinos.

Biischer & Semidt-Ott (1990) y Biischer et al. (1994) han presentado un carga-
dor por difusién unipolar de onda cuadrada, con una configuracién geométrica
similar a cargador del TSI-EAA, pero con un rediseno de las tuberias de entrada
del aerosol y del aire de arrastre, logrando una alta penetracién de particulas y
un flujo laminar dentro del cargador. Este cargador fue concebido originalmen-
te para el cargado de particulas ultrafinas (con tamafnios por debajo de los 35
nm). Para reducir las pérdidas por deposicién de estas particulas tan pequenas
los autores aplicaron un voltaje de onda cuadrada entre los cilindros, con el cual
se cambia periddicamente la polaridad del campo eléctrico en el interior del car-
gador, haciendo que las particulas describan un movimiento de zig-zag que las
mantiene alejadas de los electrodos. La Figura 2.15(c¢) muestra un detalle del area
de cargado que ilustra el principio de este cargador. Para explicar las pérdidas de
particulas de una manera sistematica, Biischer et al. (1994) inrodujeron los con-
ceptos de eficiencia de cargado intrinseca y extrinseca; estos valores representan
la fraccién de particulas que se cargan dentro del dispositivo (eficiencia intrinse-
ca) y la fraccion de particulas cargadas que llegan a salir del mismo (eficiencia

extrinseca), por lo que su diferencia representa las pérdidas eléctrostaticas dentro
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del cargador (en la seccién ?7 se presentan en detalle estos conceptos). Con este
dispositivo los autores han logrado obtener eficiencias de cargado extrinsecas de
82 % y 40 % para particulas de 35 y 15 nm, respectivamente. Cheng et al. (1997)
han utilizado este tipo de cargador pero adaptado para el cargado electrostati-
co a altos caudales. Recientemente, Biskos (2004) y Biskos et al. (2005a,b) han
presentado un cargador similar para su aplicacion a un espectrémetro de movili-
dad diferencial a presiones subatmosféricas. En este cargador el voltaje alterno se
aplica sobre el electrodo exterior, y el aire de arrastre se hace pasar por la zona

de generacion de iones, como muestra la Figura 2.15(d).

Por su parte, Kruis et al. (1998) y Kruis & Fissan (2001) han presentado un disefio
de cargador Hewitt gemelo, donde la zona de cargado es un canal de seccion
cuadrada que separa dos zonas de descarga corona por medio de dos rejillas
metalicas. Las rejillas estan conectadas a dos generadores de onda cuadrada con
fases opuestas, donde se aplica una diferencia de potencial méxima de 600 V,
como muestra la Figura 2.15(e). La longitud de la zona de cargado se puede variar
recubriendo parte de las rejillas con hojas de aluminio. Con este dispositivo los
autores han logrado obtener una eficiencia de cargado extrinseca de 30 % para

particulas de 10nm.
Cargadores corona tipo aguja

Medved et al. (2000) desarrollaron un cargador tipo aguja, basado en el modelo
original de Whitby (1961), en el cual hay una cdmara de cargado central con dos
orificios subsonicos que permiten la entrada de dos flujos turbulentos opuestos,
uno de los flujos arrastra las particulas de aerosol y el otro los iones empujados por
una corriente de aire, los cuales han sido previamente generados por una descarga
corona sobre una aguja de platino. El mezclado de los dos flujos turbulentos,
combinado con el proceso de difusion, causa un cargado rapido y muy eficiente de
las particulas de aerosol. El dispositivo, tal como se muentra en la Figura 2.16(a),
se utiliza actualemente en el detector de aerosoles eléctricos de TSI modelo 3070A,

denominado EAD (acrénimo de Electrical Aerosol Detector).

Marquard et al. (2002, 2006a,b) han disenado un cargador corona de doble aguja,

como se muestra en la Figura 2.16(b). El dispositivo consiste en una camara de
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Figure 2.16: Diferentes disenos de cargadores unipolares corona de aguja.
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polietileno con dos modulos de generacion de iones localizados sobre paredes
opuestas, perpendiculares al flujo de aerosol. Cada mdédulo presenta una aguja
donde se produce la descarga corona, asi como un anillo y un disco donde se aplica
un voltaje alterno que permite establecer diferentes campos eléctricos dentro de
la zona de cargado. Los iones son transportados a la zona central a través de dos

corrientes de aire humidificado, que pasan a través de los anillos.

Hernandez-Sierra et al. (2003) han propuesto un nuevo diseno de cargador tipo
aguja para particulas nanométricas que, en contraste con los disenos descritos
anteriormente, el aerosol entra en contaco directo con el electrodo de descarga.
El cargador consiste en un tubo cilindrico con finales cénicos, dividido en tres
secciones: la primera y segunda (de izquierda a derecha en la Figura 2.16(c)) son
hechas de metacrilato, y la tercera es hecha de aluminio. Una pieza circular de
teflon, localizada entre las dos secciones de metacrilato, contiene una serie de
orificios a través de los cuales pasa el flujo de aerosol. Esta pieza central sirve
para sostener el electrodo de aguja, coaxialmente con el cilindro externo, a través
de una pieza roscada que permite localizar la punta de la aguja al final de la
seccién conica de salida o al final de la seccion tubular de salida. La cabeza
del electrodo se conecta con un tornillo, al que se le aplica un alto voltaje DC,
mientras que la seccién metdlica de salida se conecta a tierra. Con este dispositivo
los autores han logrado obtener eficiencias de cargado de 30 % para particulas de
10 nm, a pesar de que las pérdidas por deposicién fueron relativamente grandes a
voltajes corona altos. Recientemente, Alguacil & Alonso (2006) han investigado el
cargado multiple en particulas menores 35 nm en un cargador de aguja similar al
anterior, donde el aerosol también entra en contacto con el electrodo de descarga,
ubicado coaxialmente con el cilindro metalico que lo rodea, cuyas paredes internas
presentan una forma cénica. La distancia radial entre la punta de la aguja y la
pared interior del tubo de salida es 1.75 mm. El aerosol entra al cargador a través
de un agujero anular ubicado en la parte superior del dispositivo, como se muestra
en la Figura 2.16(d).







Capitulo 3

Submicron Aerosol Chargers

The objective of this chapter is to give a description of the two aerosol chargers
under study as well as of the theoretical models of the charging process in both
the weak radioactive bipolar charger and the corona unipolar charger designed
and characterized in this work. For each charger, the main design features and
drawings are provided. The method used to estimate the key charging parameter
(N;t product) in the charging zone is also given. Finally, the theoretical models

employed to describe bipolar and unipolar diffusion charging are covered.

3.1. Weak Radioactive Bipolar Charger

Many tasks in aerosol technology require establishing a well-defined charge distri-
bution on an aerosol. Bipolar chargers are attractive tools for this purpose, becau-
se a stationary charge distribution is reached, which does not depend on charging
parameters. Bipolar chargers may therefore be considered as self-calibrating. In
addition, the ratio of singly to multiply charged particles is rather high, which is
desirable in connection with mobility analysis or mobility separation. The Bol-
tzmann equilibrium function has often been used to approximate the charge dis-
tribution | Hinds (1999)]. This distribution has a mean charge of zero, and this

67
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is why bipolar chargers are often referred to as neutralizers. More precise mo-
dels consider the difference in positive and negative ion mobilities and lead to
deviations from Boltzmann equilibrium in which one polarity dominates [ Gunn
(1955), Fuchs (1963), Marlow & Brock (1975b)]. Models considering charger geo-
metry and losses in addition show that the charge distribution obtained is geo-
metry dependent and that it does not acquire a stationary state in a strict sense
[ Alonso & Alguacil (2003)]. Nevertheless, the approximate steady state makes

bipolar chargers useful tools for many applications.

The aerosol is exposed to ions of both polarities in a bipolar charger. Radioac-
tive materials are convenient and reliable ion sources, and they are widely used
for aerosol bipolar charging or neutralization purposes. However, regulations on
radioactive materials demand classification and restrict handling, transport and
use of these materials. In this section, a new bipolar charger concept, which uses

a very weak radioactive source, is presented.

3.1.1. Design Features

Figure 3.1 shows a frontal and a lateral view of the low activity radioactive
charger. It consists of a central cylinder (60 mm in diameter and 80 mm in length)
and two conical ends (60:6 reduction and 15° angle) made of stainless steel. The
central piece, where charging takes place, contains three disks ax-symmetrically
placed on its periphery. Each disk (25 mm in diameter and 0.5 mm in thickness)
is positioned in a holder, which is screwed to the central cylinder. The surface of
the disk that faces the volume of the charger, contains a thin layer of radioactive
material of 2! Am deposited by electro-deposition, with an activity of 3 kBq per
disk. Hence, the total activity of the ionizer is 9 kBq (0.24 pCi). This value is
inferior to the exemption limit imposed by the current regulation on radiation
protection®, which is 10 kBq for 2*!Am. In that way, the device is not classified
and in contrast to the commercial radioactive ionizers the current regulations do

not apply. The ! Am isotope has a half-life of 432.7 y and emits « particles with

n Spain the regulation is indicated in the Real Decreto 1836/1999: Reglamento sobre

Instalaciones Nucleares y Radiactivas.
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Figure 3.1: Layout of the weak radioactive bipolar charger: frontal view (top) and

lateral view (bottom).

Figure 3.2: Picture of the weak radioactive bipolar charger.
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Table 3.1: Characteristics of the radioactive sources used in this work.
Radionuclide SKr Wop, MAm
Physical state gas solid solid
Emission p- o o
Half-life 10.8 vears 138.4 days 432.7 years
Energy 0.687 MeV (100%) 4,520 MeV (10-3%) 5.443 MeV (12.7%)

5.305 MeV (100%)

5.486 MeV (86%)

Stopping distance

(in air) ~2Zm ~4 cm ~4 cm
Model TSI 3077 NUCLECEL™ p-2021 CIEMAT
Geometv cylinder cylinder digks (3)
R ¢=26mm, L=86.0mm | ¢=439mm,L=589mm =25 mm, w=0.5 mm
Activity 2mCi (74 MBq) 10 mCi (370 MBq) 0.24 nC1 (9 kBq)

10 kBq
10° kBq/kg

10 kBq
1 kBqg'kg

10 kBq

Exempt limit 1 kBq'kg

S g encapsulate no encapsulate no encapsulate
Classification
no exempt no exempt exempt
g : i uradiation nradiation
Risks irradiation

contamination contamination

a kinetic energy of about 5.5 MeV, which are stopped in a distance of about 4
cm in air. Table 3.1 summarize the characteristics of radioactive materials used
in this work, the 2*!Am source and the **Kr and ?'°Po commercial sources used

like reference in this work.

The charger includes specific features aimed at maximizing the N;t product in
the charging region. Thus, the dimensions of the central cylinder are in the order
of the stopping distance of the « particles, so leading to the highest production
of bipolar ions in the volume of the cylinder. Besides, the radioactive sources are

placed axi-symmetrically in the periphery of the cylinder (lateral view in Figure
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3.1), which favors the uniform distribution of the ions over the cross-section of
the cylinder (section AB in Figure 3.1). Also the aerosol particles must spread
out uniformly to ensure good mixing of the particles and the ions as well as a
uniform distribution of the residence time of the particles in the charging region.
For that purpose, two grids with very small squared holes (48 pm in side) were
placed at the entrance to the charging region, between the inlet conical part and
the central cylinder. The grids were chosen to induce a pressure drop high enough
for the flow to spread over the entire cross-section of the cylinder. A picture of

the ionizer is shown in Figure 3.2.

3.1.2. Estimation of the N;t Product

The N;t product is the product of the ion number concentration in the charging
volume of the ionizer and the residence time of the aerosol flow passing through. If
the ions distribute uniformly in the active volume of the charger, the concentration
of ions of the two polarities NZ-jE can be obtained by solving the ion balance
equations
dN*
dt

where F' is the ion production rate, «, is the ion recombination coefficient (1.6 -

=F —a,N; N; —n*NEN, — wi N (3.1)

10712 m?-s71), n* is the ion to particle attachment rate coefficient, w3 is the ion
depletion rate by diffusion to the walls, and N, is the particle number concentra-
tion in the gas. In general, n* is a complex function of the ion and particle charge,
as well as of the particle size, and a number of models have been developed to
determine this quantity [ Fuchs (1963), Hoppel & Frick (1986), Filippov (1993)]*.
When ion diffusion to walls and attachment of ions to particles are negligible with

respect to ion recombination, i.e. oz,,NZ-jE >> nin, wf:c), equation 3.1 reduces to

dN;
e F —a,N? (3.2)
with N;" = N;” = N;; and, in the equilibrium
F

!The equations to estimate the attachment coefficients are given in section 3.1.3.2.
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Theoretically, the ion production rate F' can be expressed through the activity of
the radioactive source A, as
Aol
V
where [; is the total number of ions pairs generated by the « particles (total

F = (3.4)

ionization) in the active volume of the ionizer V. Assuming that the « radiation
looses all its energy in the volume of the device and that it interacts with the
gas molecules causing only ionization events, I; can be calculated by the equation
2.26, again reproduced here

1=t (3.5)

where P, is the initial energy of the a particles and W is the ionization potential
of air (35.5 eV).

Experimentally, the ion production rate F' can be estimated by means of the
measured ion saturation current I, in the charger, by the expresion | Liu & Pui
(1974c), Adachi et al. (1980)]
Lsat
Y%
where e is the electron charge (1.602- 1071 C).

(3.6)

On the other hand, the average residence time ¢ of the aerosol in the charging
region can be estimated as the quotient of the charging volume V' and the aerosol
flow rate @)

=5 (3.7)

Details about how to measure I,,; and the experimental and theoretical values of

the N;t product in the weak radioactive charger are given in Section 5.1.1.

3.1.3. Theoretical Modelling of Bipolar Diffusion Char-
ging

The theories on the diffusion of ions to particles depend on the relative size

of the particles to the ionic mean free path, or in other words, the transport
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regime defined by the ionic Knudsen number K, (K,, = 2);/d,). In the continuum
regime (K, << 1) diffusion charging is well described by the diffusion-mobility
equation [ Fuchs (1934), Gunn (1954), Bricard (1949)] and many researchers have
experimentally validated it [i.e. Liu & Pui (1977), Kirsch & Zagnit’ko (1981)]. In
the free molecular regime (K,, >> 1) and in the transition regime (X, ~ 1), which
is the regime of interest in this work, the situation is not so simple and a number of
independent theories have been reported in the literature. One approach [ Keefe et
al. (1959)] extends the equilibrium gas kinetic theory to the collision of ions with
particles and postulates that the charge distribution follows Boltzmann statistics.
Since ion-aerosol interactions are steady-state processes and the Boltzmann law
applies only to equilibrium states, the use of the Boltzmann distribution has been
criticized | Fuchs (1963)]'. Another approach to the charging problem is based on
the calculation of the steady-state ion flux towards a spherical aerosol particle,
which must be determined for each particle charge level; this flux is related to the
combination probability of ion with particle (attachment coefficients). Bricard
(1962), Fuchs (1963) and Gentry & Brock (1967) have theoretically derived these
coefficients under some assumptions. Fuchs theory appears to be the most widely
used for particles in the transition regime, since it includes the effect of the
electrostatic force on the trajectory of an ion in the vicinity of a particle (image
force), which was considered by neither Bricard or Gentry and Brock. Besides,
a number of experimental works have supported its validity [e.g. Adachi et al.
(1985), Pui et al. (1988)]. Thus, Fuchs theory will be used here to estimate both
bipolar and unipolar (see Section 3.2.3) charging in the two aerosol chargers under

study.

In the next sections, the equations that govern bipolar charging of monodisperse
and polydisperse aerosol are described. After that, a brief description of the cal-
culation of the attachment coefficients based on the Fuchs’ limiting sphere theory
is presented (good reviews of it can be found in Wen et al. (1984), Adachi et al.
(1985), Hoppel & Frick (1986), Romay & Pui (1992), Reischl et al. (1996) and
Biskos et al. (2005b)).

!The Boltzmann distribution, however, is widely used still because it gives nearly the same
result as the diffusion-mobility treatment for particle sizes larger of 60 nm. Below this size, the

Boltzmann formula increasingly underestimates charging probabilities.
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3.1.3.1. Governing equations

The evolution with time of the ion (3.8) and particle (3.9) concentrations in the

atmosphere of a bipolar radioactive charger is governed by the population balance

equations
dN; +
R _ + + =
L = F -, NENT + §s En 0y N7 No(om) (3.8)
ANp(s,n)
# = n?;,nfl)Nj_Np(Svn*l) - ném)Nij(S:") +

+n(7s,n+1)Ni7Np(Sa”+1) - n(;,n)Niin(sm) (3-9>

where N;© is the concentration of ions of both polarities, Ny, is the concentra-
tion of particles in the size class s and charge class n, F' is the ion production rate
given by equation 3.6, a, is the ion recombination coefficient (1.6- 10712 m3-.s71),
and 17(“—;,”) is the ion to particle attachment rate coefficient. It is assumed that ions
and particles are well mixed in the atmosphere of the charger. Moreover, ion and
particle diffusion to the walls is neglected. Then, the particle concentration and
the charge density of the aerosol remain constant, from the inlet to the outlet of

the charger, and

Z Z Nysm) = N, (3.10)

NZ’JF_N;—’_ZZNp(s,n) = % (311)

where N, and p, are, respectively, the total particle concentration and the charge

density of the aerosol that enters the charger.

In this work, it has been considered both monodisperse and polydisperse aerosols.

In the monodisperse case, the equations above take the simple form

d‘]\[zi + ATF + a7t
— = F—aNINT + > nENEN. (3.12)

dNpn
d—? = 11 Ni Nyt = 10 Ni Ny + 0t Ny Nyt = 0, Ny Ny (3.13)
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> Npw=N, (3.14)

Ni—’—_Ni_—i_ZNp,n:% (315)

On the other hand, the particle size distribution of the polydisperse aerosols is

assumed to follow a log-normal distribution function [ Hinds (1999)]

PR S [_1 (1) )y

V2rin(o,) 2 In(oy) d (In(dy)) (3.16)

which gives the fraction of the particles having diameters whose logarithms lie

between In(d,) and In(d,) + d(in(d,)); d, and o, are, respectively, the geometric
mean diameter and the geometric standard deviation of the distribution. Then,
the size of the aerosol particles ranges from a minimum diameter d ., to a

maximum diameter dp q., given by

In(dpmin) = In(dy) — 4n(oy) (3.17)

In(dpmaz) = In(dy) + 4n(oy) (3.18)

and the particle size range is divided in a finite number of size classes S, for
which an upper diameter d, 5, a mean diameter d, ; and a particle concentration

N, s are defined, as follows

d max

In(dys) = In(dpmin) + * In ( b ) (3.19)
Smaz dp,min
§— % dp max

In(dy.s) = In(dpmin) + In| == (3.20)
Smaz dp,min

N, e () (@)Y
M= gt [ p[ ( )]d(z ) (321)

with s =1, ..., Smaz-
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3.1.3.2. Ion to particle attachment coefficients

The ion to particle attachment coefficients are calculated according to the Fuchs
theory | Fuchs (1963)]. This theory assumes that the motion of the ions can be
described by the continuum diffusion theory far away from the particle, whereas in
the vicinity of the particle, they move in free-molecular regime, without colliding
with gas molecules. Then, a limiting sphere concentric with the particle and
having a radius in the order of the ion mean free path is defined, and the flux of
ions towards the particle is calculated at the limiting sphere according to both the
continuum and kinetic theories. By matching the fluxes so obtained, the following

expression of the attachment coefficient 7 is found
myd%eexp ( ¢(6)>

1+7‘Sclexp< W)) 5 Xﬁxp( )dX

where 7 is the collision probability (fraction of ions that enter the limiting sphere,

(3.22)

n=

collide and transfer their charge to the particle), § is the radius of the limiting
sphere, ¢(x) is the electrostatic potential between the particle and the ion, at a
distance x from the centre of the particle, k£ is the Boltzmann’s constant, T is
the temperature, and ¢; and D; are the mean thermal velocity and the diffusion

coefficient of the ions, respectively.

The radius of the limiting sphere ¢ is obtained from geometric considerations as
[ Wright (1960)]

a |1 A\ 1 \2 A\ 2 A2\ °/2
d=—=|=(1+Z2) —=(1+2) (142 — 1+ = 3.23
A§[5(+a> 3(+a2)(+a>+15(+a2) (3:23)

where a is the radius of the particle and A; is the ionic mean free path.

The electrostatic potential energy ¢(x) of an ion in the field of the particle is
given by

1 a’
= () = K |2 (e 3.24
P(x) = de(X) + ¢i(x) = € Kp L\ = (3.24)
where Y is the distance of the ion measured from the center of the particle, e

is the electron charge (1.602 - 1071 C), Kg = ﬁ is the Coulomb’s constant




3.1 Weak Radioactive Bipolar Charger 7

(9-10° N-m2-C~2), and n is the elementary charge units. The first term on the
right-hand side of equation 3.24 is the Coulomb potential energy of the ion (£1)
in the electric field of a sphere of charge ¢ = ne, and the second term is the self-
image potential energy of the ion in presence of a perfectly conducting sphere of
radius a. The Coulomb potential can be either attractive or repulsive, depending
upon the relative sign of the charges of the ion and the particle, and it is zero for
uncharged particles. The self-image potential is always attractive and independent

of the particle charge.

The self-image interaction energy of a unit point charge in presence of a sphere
of radius a and dielectric constant € has the form [ Burko (2002), Messina (2002),
Rinke et al. (2004)]

e [1S me—n e
di(x,€) = e“Kg [_57%217”(6"' D+1 (X2m+2)] (3.25)

from which the self-image interaction energy ¢; in equation 3.24 is found in the

limit € — o0

$i(X) = 0i(X, €)oo = *Kp [—% (Xz(a—s)] (3.26)

X* — a?)
The expression above is considered to be a good approximation for metallic parti-
cles. In general, the self-image potential energy for dielectric and metallic spheres

are related through the expression

di(x;€) = K(x; €)9i(x) (3.27)

with

and introducing the variable x = a?/x?

Z m(e—1) e D) (gt = ch(e)a:j (3.29)

m(e+1)+1
with

cole) = (3.30)
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¢i(e) = U+D-1)  jle=1)
! G+D(e+1)+1  jle+1)+1

at distances much larger than the particle radius, i.e. x — 0, and at zero order in

for j > 0 (3.31)

x
e—1
€+2
then, substituting equations 3.32 and 3.26 in equation 3.27, the following expres-

K(x,€)p 0 = (3.32)

sion of the self-image potential energy is obtained [ Alonso et al. (2002)]

406 =Kz {_% (i :L ;) (xz(xgg— a2)>} (333)

furthermore, in the limit y — oo, the self-image potential for metallic particles

can be approximated by

$i(X)x—oo = ¢’ Kp [—% (i—z)} (3.34)

and equation 3.33 takes the form | Lushnikov & Kulmala (2004)]

¢i(x, €) = e Kp {—% (E J_r ;) (i—i)} (3.35)

expression of ¢;(x, €) that is also obtained by retaining only the first term in 3.25.

In this work, it is used the general form of the self-image potential, equation
3.25, without approximations and with a value of € equal to 6, which is the
dielectric constant of the particles of NaCl used in the experiments, as it will be
explained in Section 5.1.3. Another difference with respect to the Fuchs model
refers to the collision probability . Fuchs stated that for attractive ion-particle
encounters, the collision probability was equal to unity. In a later revision of
the theory of Fuchs by Hoppel & Frick (1986), the authors concluded that the
assignment v = 1 for attractive events was incorrect, as they found cases in
which v deviated significantly from unity, especially for very small particles, below
20 nm. In this work, the model of Hoppel and Frick is followed to calculate
the collision probability for both attractive and repulsive ion-particle encounters.
Thus, in the presence of electrical forces v is calculated from the equation that
relates the impact parameter b to the apsoidal distance x [ Natanson (1960)]

¥ =32 (14 222 (600) - 6(0) (3.30)
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Figure 3.3: Motion of ions inside the limiting sphere (Funchs, 1963).

The minimal apsoidal distance x,,;, must be found between the particle centre 0
and the trajectory of the ion emerging from the point A on the limiting sphere
(see Figure 3.3). This minimum apse is found numerically by requiring db*/dy = 0
[ Keefe et al. (1968)]. Thus, the minimal impact parameter b,,;, can be obtained
to calculate the collision probability of an ion and a particle of given size and
charging state. The fraction of particles that enter the limiting sphere and are

captured by the particle is therefore

o (bn;nf (3.37)

3.1.3.3. Ion properties

The Fuchs theory, explained in the previous section, requires five ion properties
to calculate the attachment coefficients: the electrical mobility Z;, the mass m;,
the diffusion coefficient D;, the mean thermal velocity ¢;, and mean free path ;.
Usually, Z; and m;, are measured experimentally and they are used to derive the
three others properties. A number of values of Z; and m; of air ions have been
reported in the literature. These values are listed in Table 3.2 together wit the
values of D;, ¢; and \; calculted with equations 3.38, 3.39 and 3.40. The collection
of these values shows that they are difficult to determine accurately, because the

composition of the ions and their physical properties mainly depend on their age
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Properties of air ions reported by different authors.

Table 3.2
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and the nature of the trace compounds present in the air [ Reischl et al. (1996)];
hence, it is expected that the air ions will change with time and they likely will

differ from work to work, as mentioned by Alonso et al. (2002).

The ion diffusion coefficient D; and the electrical mobility Z; are related through

the Stokes-Einstein equation

_kTZ,
N (&

D; (3.38)

while the ionic mean thermal velocity ¢; is derived from the kinetic theory of the

kT
L (3.39)
Tm;

Most works on aerosol diffusion charging [ Liu & Pui (1977), Pui et al. (1988),
Adachi et al. (1985), Romay & Pui (1992), Reischl et al. (1996)] use the Maxwell-

Chapman-Enskog theory to determine the ionic mean free path. According to

gases

this theory, \; is given by

8D; 1 m;m
N = — L9 3.40
3 \/ﬂ'kT (mi + mg) (340)

where m, is the mass of the gas molecules.

3.1.3.4. Stationary charging

In an atmosphere of bipolar ions, ion depletion occurs by recombination of ions
of opposite polarities. When an aerosol enters this atmosphere, ions are removed
also by attachment to the particles. The solution of the system of equations 3.12-
3.15 has been widely investigated for the particular case in which ion depletion is
dominated by ion recombination. Then, the particle balance equations decouple
from the ion balance equations, which solution is N;" = N, = N;. By substitu-
ting N; and making equation 3.13 equal zero, a stationary solution is obtained,

which is a function of the ion to particle attachment coefficients. Based on the




82 3. SUBMICRON AEROSOL CHARGERS

Table 3.3: Coefficients a;,, of the formula of Wiedensohler (1988) for the steady-

state bipolar charge distribution of submicron particles.

[ n=-2 n=-I n=0 n=+I =42
ag -26.3328 -2.3197 -0.0003 -2.3484 -44.4756
a; 35.9044 0.6175 -0.1014 0.6044 79.3772
2} -21.4608 0.6201 0.3073 0.4800 -62.8900
az 7.0867 -0.1105 -0.3372 0.0013 26.4492
ay -1.3088 -0.1260 0.1023 -0.1553 -5.7480
as 0.1051 0.0297 -0.0105 0.0320 0.5049

Fuchs theory, equation 3.22, these coefficients can be evaluated numerically. The
analytical formula of Wiedensohler (1988)

£, = 1015 0 unliog(d)'} (3.41)

reproduces with good accuracy the stationary charge distributions calculated nu-
merically by Fuchs for particles of sizes in the range of 1 nm to 1 ym and charges
0, =1 and £2. In the equation above, f,, is the fraction of particles with n elemen-
tary charge units, d, is the particle diameter in nm, and a; ,, is the approximation
coefficient given in Table 3.3. For higher charge states, Wiedensohler assumed the

expression of Gunn (1956)

B [n _ kT <N;‘Zj>r
e 2K pe? N7 Z;
fn = mexp d kT (342)
<”P_> Kpge?
Kg

with N;"/N; =1 and Z;/Z; = 0.875.

Equation 3.41 is valid for the following size ranges: 1nm < d, < 1000nm for
n = —1,0,1 and 20nm < d, < 1000nm for n = —2,2. Equation 3.42 is valid
for 70nm < d,, < 1000nm with triply and higher charged particles. These ranges
can be explained because for sizes less than 20 nm, the particles carry, at most,
one elementary charge, and for particles smaller than approximately 70 nm, they
carry, at most, two elementary charges. Table 3.4 shows the Wiedensohler’s values

of the charge distribution of bipolarly charged particles.
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Table 3.4: Distribution of charges on aerosol particles according to Wiedensohler

formulas.
Ju (%)
dp (1) <-5 -5 -4 -3 -2 -1 0 +1 +2 +3 +4 +5 > +5
1 0.48 9993 045
10 514 9124 411
20 002 1096 7931 846 0.01
a0 114 22.29 58.14 16.96 0.66
100 0.37 5.61 27.93 42,59 2138 317 017
150 013 168 954 27.90 3476 2148 5.53 075 0.05
200 005 0.53 3.40 12.11 2641 2991 2043 7.18 153 018 0.01
250 017 1T 5.07 13.65 24 65 26.55 19.11 821 2.27 0.40 0.05
300 041 1.56 6.49 14.50 22.98 2406 17.83 8.78 2.91 0.67 0.11

500 140 207 5.04 9.80 14.90 18.18 18.18 14.03 8.81 4.40 173 0.54 083

750 364 428 742 11.05 1372 1515 14.52 11.56 8.04 4.9¢ 255 1.13 199

1000 543 584 8.54 1113 12.61 12.85 12.35 10.39 7.54 5.00 2.93 1.54 2.86

3.2. Corona Unipolar Charger

As already mentioned, particle charging is a process of fundamental importance
in aerosol technology. Aerosol sizing techniques, i.e. differential mobility analysis
(in DMASs), requires previous electrical charging of the particles and the kno-
wledge of their charge distribution, due to the electrical mobility, the property
measured in this kind of instruments, which is a function of the charge and the
size of the particle (see equation 2.15). Thus, if the charge distribution of the
aerosol that enters the DMA is known, the particle size distribution of the aero-
sol can be determined. In the practice, it is desirable a charge distribution with
high fractions of singly charged particles, to carry out a direct conversion between
electrical mobility and particle size. In Section 3.1 has been mentioned that radio-
active bipolar diffusion chargers are commonly used in connection with mobility
analyzers (SMPSs), because a well-defined charge distribution (stationary charge
distribution) is reached; besides, the ratio of singly to multiply charged particles
is rather high. Corona unipolar diffusion chargers, however, have a more limited

application in these sizing instruments, because usually they provide very high




84 3. SUBMICRON AEROSOL CHARGERS

levels of charges; however, they have been used in instruments like the electrical
aerosol analyzer (EEA) [ Liu & Pui (1975)], and the differential mobility spec-
trometer (DMS) [ Biskos et al. (2003)]. In general, the mean number of charges
per particle increases with the particle size. Since particles larger than about 20
nm can acquire more than one charge, multiple charges must be reduced in order
to simplify the reckoning of size of the particles leaving DMAs. Essentially, the
number of charges acquired by a particle of a given size depends on the charging
conditions to which aerosol is exposed. The N;t product represents the key char-
ging parameter and a good estimation of it must be done in order to predict the

charging levels of the particles.

Basically, in corona chargers, the N;t product depends of the strength of the gas
ionization source (corona voltage), the design features of the charger (wire or
needle electrodes, length of the charging zone), the operation conditions of the
charger (internal electric fields to allow the movement of ions), and the aerosol
flow rate passing through the charger. In this section, we have adapted an existing
corona unipolar diffusion charger which was conceived originally for charging
nanoparticles of sizes below 30 nm [ Biischer et al. (1994)]. Modifications have
been introduced in both the design and the operational conditions of the device,
which are aimed at reducing multiple charging of submicron particles, mainly in

the size range of 50 to 250 nm.

3.2.1. Design Features

The corona unipolar charger used in this work is based on a model by Biischer
et al. (1994), which was conceived for charging of nanoparticles. In this work,
the inner configuration and the operating conditions of the original charger have
been modified for charging of submicron particles in the size range of 50 to 250
nm, in order to provide charge distributions with high fractions of singly charged

particles.

The charger is a Hewitt type wire corona charger [ Hewitt (1957)]. As Figure 3.4

shows, it consists of two concentric metallic cylinders (r; = 15 mm and r, = 24
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Figure 3.4: Layout of the corona unipolar charger by Biischer et al. (1994).

Figure 3.5: Picture of the corona unipolar charger and internal detail.
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mm) with a gold covered tungsten wire (d,, = 50 um) along the axis. The wire is
maintained at a positive high voltage Uy, to produce a corona discharge and the
subsequent generation of ions. The ions migrate toward the inner cylinder due
to the high electric field in the discharge zone. The inner electrode is made of a
metallic grid in order to allow ions to enter the charging zone, when a positive
voltage Ug is applied to it and the outer cylinder is grounded. Aerosol particles
flowing in this annular gap region are thus exposed to unipolar positive ions
and become electrically charged. In the design by Biischer et al., a particle-free
sheath air flow surrounds the inner electrode with the grid and prevents small
particles from entering the discharge zone. In addition, a positive-negative square
wave voltage is applied between the electrodes in order to reduce losses of ions
and small particles due to electrostatic migration toward the wall of the outer

electrode.

The charge acquired by a particle of a certain size is determined by the concen-
tration of ions N; and the residence time ¢ of the particle in the charging region.
More specifically, the performance of the charger is a function of the N;t product.
Therefore continuous monitoring of the ion current in the charging zone is ne-
cessary, because N; is approximately proportional to the ion current [;,,, flowing
between the cylinders®. To measure I, an insulated foil on the inner side of the

outer cylinder, opposite the grid, is connected to an electrometer.

The particles of interest in this work, with sizes between 50 and 250 nm, are
relatively large with respect to the nanoparticles used by Biischer et al.; hence the
use of the sheath air flow is not necessary. On the other hand, we intend to obtain
high fractions of singly charged particles and minor fractions of multiply charged
particles, which requires the control of the ion concentration in the charging
region. For that purpose, a positive-zero pulse voltage is applied to the grid. This
is characterized by two parameters: the pulse amplitude and the duty cycle D,
which is defined as the fraction of time during which the voltage operates

D= (3.43)

1Section 3.2.2 describe the estimation of the N;t product.
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Figure 3.6: Representation of the pulse voltage applied to the inner electrode
(grid).

where 7 is the pulse duration (when the voltage is non zero), and T is the period

of a rectangular waveform, as Figure 3.6 shows.

During the pulse, ions travel from the discharge zone into the charging region,
through the grid. Contrarily, when the voltage is zero, ions can not enter the
charging zone and they are trapped in the metallic grid. The movement of the
ions in the charging region is displayed in Figure 3.7. lons migrate in the radial
direction, from the grid toward the outer electrode, when the pulse operates
(Ug > 0), and they stopp migrating when the pulse does not operate (Ug = 0).
In both cases, the movement of the ions is affected by the convective flow of the

aerosol carrier gas in the axial direction.

3.2.2. Estimation of the N;t Product

In this section, a method to estimate the N;t product in the charging region (based
on ion current measurements) is described (good reviews of it can be found in
Biischer et al. (1994), Kruis & Fissan (2001), Biskos et al. (2005a)). The charging
zone occupies the annular gap region between the cylinders and it has a length
equal to the grid length Lg. The ion concentration N; in the charging zone is a
function of the distance r from the cylinder axis. The residence time t depends
on r when a velocity profile for stationary laminar flow is assumed. Thus, the

spatial distribution of the N;t product is calculated.
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Figure 3.7: Detail of the corona charger to illustrate the movement of ions in the

charging region when a positive/zero pulse voltage is applied to the grid.

Based on Maxwell’s theory, the electrical field in the charging region can be
described by
B P
divE = — (3.44)
€o
where E is the electric field, p is the space charge density, and ¢, is the vacuum

permittivity. Assuming no axial variations, the equation 3.44 can be expressed in

cylindrical coordinates as

1d p(r)
-—(rk = — 3.45
rdr (rE(r)) €o ( )
The space charge p defines the ion concentration N;
p = eN; (3.46)

and it is related with the ion current density j and the ion velocity induced by
the electric field v; by

J = pu; (3.47)

with

and  wv(r) = Z;E(r) (3.48)
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where I, is the measured ion current in a charging length L, and Z; is the
electrical mobility of the ions. Introducing 3.48 in 3.47, the space charge density
becomes

Lion

p(r) = Lo ZiE(r) (3.49)

Substituting 3.49 into 3.45 and solving, E(r) can be expressed by

I; c
Er)=4/—> 4+ — .50
(r) \/27T60L(;Z,» + 72 (3.50)

where ¢ is the integration constant. This equation describes the electric field

under space charge conditions'. The potential difference AU between the inner
and outer cylinders is equal to the integral of equation 3.50 along the radial

distance in the charging region
AU =Ug :/ E(r)dr (3.51)

for the specific case of our corona charger, Ug is the voltage applied to the grid.
. . . . Tion . . .

Integrating equation 3.51 and assuming A = Tretoz, to simplify the expressions,

the following equations allow determining ¢, by solving them iteratively for each

experimental pair (Ug, Lion)

rvA h
Ug = |VAr2 +c++/c In for  ¢>0 (3.52
¢ ve <\/E+\/Ar2+c> N (3:52)
1 [—e\|”
Ug = |VAr? + c++/—c arcsin (; f) for  ¢<0 (3.53)

Finally, the ion concentration N;(r) can be calculated by susbtituing equation
3.50 in equation 3.49 and the latter in equation 3.46
o Iion

- 2merLgZE(r)

Ni(r) (3.54)

The ion concentration N; in the charging zone is a function of the distance r

from the cylinder axis. Then, the residence time ¢t must be determined in order to

'If the space charge effect is neglected, the electric field can be determined by equation 2.33,
E(r)y=AV/[r In(r,/r)].
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obtain the spatial distribution of the N;t product. Assuming the velocity profile
v(r) for stationary laminar flow between concentric cylinders, ¢(r) is given by!

L¢
v(r)

At the low operating flow rates used, a parabolic velocity profile develops very

tr) = (3.55)

quickly downstream of the aerosol inlet. This can be expressed as [ Bird et al.

(1994)]
> 2
r2 2y (ro T) lnT—OI (3.56)
Int r

where p is the air viscosity, and Ap is the flow pressure drop, which has the form

_ —Ap
N 4/LLG

v(r)

_ —8,U,LgQ 1

r2_pr2)2

Ap

(3.57)

whit () the aerosol flow rate.

The spatial distribution of the N;t product is obtained by multiplying equations
3.54 and 3.55. Then, the average value of this quantity in the charging region
N;(r)t(r) can be obtained by solving numerically the integral

N = / Qe Ny(r)E(r)dr (3.58)
for given values of the grid voltage Ug, the ion current I;,, and the aerosol flow

rate (). Details about how to measure [;,, in the corona charger and the values of

the average and spatial distribution of the N;t product are given in Section 5.2.2.

3.2.3. Theoretical Modelling of Unipolar Diffusion Char-
ging

As explained in section 3.1.3, Fuchs’ limiting sphere theory is used to estimate

the unipolar charge distribution established in the aerosol charger. Therefore, the

f the velocity profile is not taken into account, the residence time is given by t = V/Q =
T (7’3 - 1"12) Lg/Q.
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calculation of the attachment coefficients () and the ions properties (D;, ¢; and
A;) follow the same equations given in section 3.1.3.2 and 3.1.3.3, respectively.

The method to estimate the charge distributions is described subsequently.

3.2.3.1. Governing equations

The basic equations of the birth-death model for diffusion charging of particles

by unipolar ions can be written as follows [ Boisdron & Brock (1970)]

AN,
— = —noN; N, .
di To 0 (3 59)
dN,.,
d—? = nn—lNin,n—l — nnNin,n (360)

where N, and N, ,, are, respectively, the concentration of uncharged particles
and the concentration of particles carrying n elementary charges; and ny and 1,
are the attachment coefficients of a positive ion to, respectively, an uncharged
particle and a particle with n positive elementary charges. The model assumes
that ions and particles are uniformly mixed in the charging region and both ion

and particle losses onto the walls are neglected.

Biskos et al. (2005b) derived an analytical solution of the system of differen-
tial equations above, for the particular case in which a population of uncharged
monodisperse particles enter the charger, where they are exposed to given Nt

conditions. The solution has the form

exp(—n, N;t) forn =10
N, = e - 3.61
" =300 kjna [vZ—nJ [exp(—n; Nit) — exp(—n.Nit)]  for n # o 3:61)
with
1 for j=n=0
. Mn—1 ]
T [nj—nln} for j <mn (3.62)
7 - Z;:ol kjn for j=n+#0
0 for j >n

In the approach of Biskos et al. (2005b), the radial dependence of the N;t pro-

duct is not taken into account. Instead, the average value of this quantity in the
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charging region N;t is used as a model parameter. It is calculated as described in
section 3.2.2, for specific values of the voltage applied to the grid Ug, the con-

centration of ions in the charging region [;,, and the flow rate of the carrier gas

0.




Capitulo 4

Instalacion y Métodos

Experimentales

En este capitulo se describen la instalacién experimental y los métodos usados
para caracterizar los cargadores de aerosol bajo estudio. En primer lugar, se
describe la instalacion experimental utilizada para la generacion de aerosoles,
tanto polidispersos como monodispersos, asi como aerosoles con carga y sin carga.
A continuacién, se describe el funcionamiento y caracteristicas principales de los
equipos utilizados. Por tltimo, se presentan los procedimientos seguidos para la
caracterizacion de los cargadores, como son los métodos de medida de la eficiencia

de cargado y de la distribucion de carga.

4.1. Instalacion Experimental

Para la caracterizacion de los cargadores de particulas suelen utilizarse aerosoles
con todas las particulas del mismo tamano (monodispersos) y sin carga, para de-
terminar asi la distribuciéon de carga que éstos proporcionan para un tamano de
particula especifico. Sin embargo, en aplicaciones reales, los aerosoles suelen con-

tener particulas de un amplio rango de tamanos (polidispersos) y habitualmente

93
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las particulas estan cargadas. Asi, la caracterizacion de los cargadores objeto de
estudio en esta tesis, incluye también el estudio sobre aerosoles que presentan
una carga pre-existente (para el caso del cargador bipolar radiactivo), asi como

aerosoles polidispersos.

La Figura 4.1 muestra la instalacién experimental utilizada para investigar el
funcionamiento del cargador bipolar radiactivo de baja actividad y del cargador
unipolar corona. En el esquema se pueden observar los siguientes componentes

principales:

= Las muestras de aerosol polidisperso utilizadas en todos los experimentos se
generaron por ATOMIZACION de una solucién acuosa de cloruro de sodio.
El aerosol asi generado pasa a través de un DESECADOR por difusion,
para eliminar la humedad. En general, las particulas de aerosol generadas

por este método (camino 1 de la Figura 4.1) presentan altos niveles de carga.

= [Las muestras de aerosol monodisperso se obtienen al pasar el flujo de ae-
rosol polidisperso a través de un CLASIFICADOR ELECTROSTATICO
(EC) (camino 2 de la Figura 4.1). En particular, la muestra de aerosol pro-
veniente del desecador pasa en primer lugar a través de un neutralizador de
85Kr, en el que las particulas adquieren una distribucién de carga conocida.
Luego, el aerosol pasa a través de un clasificador de particulas por movi-
lidad eléctrica (DMAL1), el cual selecciona particulas de una determinada
movilidad, funcién del voltaje aplicado. El aerosol monodisperso generado

por este método presenta particulas con carga unidad (+1).

= El aerosol polidisperso o monodisperso generado por los métodos anterio-
res toma alternativamente uno de los caminos 3 6 4 de la Figura 4.1. Por
el camino 3, el aerosol es NEUTRALIZADO en un ionizador radiactivo
de 2 Am. La fraccién de particulas cargadas a la salida del neutraliza-
dor es removida de la corriente por medio de un PRECIPITADOR ELEC-
TROSTATICO (ESP1) logrando asf la generacién de un aerosol sin carga.
Por el camino 4, el aerosol mantiene las cargas pre-existentes mencionadas

anteriormente.
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Figure 4.1: Instalacion experimental empleada para la caracterizacion de los car-

gadores de particulas.
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= En este punto, el aerosol pasa alternativamente a través de uno de los
CARGADORES bajo estudio (cargador de *Am y cargador corona) o
a través de uno de los cargadores comerciales de referencia (cargador de
210Pg de 10 mCi y cargador de ®Kr de 2 mCi. Este tltimo fue utilizado
s6lo en el caso de aerosoles polidispersos, por disponer de s6lo una unidad
en el momento de realizar los ensayos experimentales). A la salida de los
cargadores, el aerosol posee la distribucion de carga caracteristica de cada

ionizador.

= La caracterizacién de los cargadores incluye la medida de la EFICTENCIA
DE CARGADO (camino 5) y de la DISTRIBUCION DE CARGA (camino
6). Para medir la eficiencia de cargado, las particulas cargadas son remo-
vidas de la corriente por un segundo precipitador electrostatico (ESP2).
Tanto la concentracién de particulas sin carga como la concentracion total
de particulas en el aerosol se miden con un CONTADOR DE NUCLEOS
DE CONDENSACION (CPC), al aplicar o no un voltaje sobre el ESP2.
Finalmente, la distribucion de carga de las particulas del aerosol a la salida
de los cargadores se mide con un segundo DMA (DMA2) seguido del CPC.

La instalacién experimental se complementa con un sistema de control y adquisi-
cién de datos instalado en un ordenador. El programa ha sido desarrollado en el
CIEMAT vy esta basado en el software comercial LabVIEW 6.1. Con este sistema
se controla la fuente de alto voltaje utilizada para hacer los barridos en el DMA2.
El usuario especifica los valores minimo y maximo del intervalo de voltajes que
se desea barrer, el incremento (razén geométrica) del voltaje y el tiempo de es-
pera antes de que comiencen a contarse los valores de la concentraciéon numérica
de particulas en el gas que mide el CPC, que son también registradas por el
programa. El nimero de valores y el intervalo de tiempo (frecuencia) entre me-
didas consecutivas son especificados por el usuario. El programa calcula también
el valor medio y la dispersion de estas medidas. Las variables anteriores, voltaje
aplicado al DMA y valor medio de la concentracién numérica de particulas, se

representan graficamente y son almacenados en ficheros de datos.
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Los ensayos experimentales fueron realizados en el Laboratorio de Tecnologia
de Particulas de Delft Univeristy of Technology. La fotografia de la Figura 4.2
muestra una vista del banco experimental instalado para la validacién de los
cargadores. En ella se especifican los componentes mencionados anteriormente,

los cuales se describen brevemente a continuacion.

4.1.1. Atomizador

Un atomizador es un nebulizador neumatico capaz de generar aerosoles polidis-
persos en el rango submicrométrico. En los ensayos experimentales se utilizé el
atomizador de salida constante de TSI modelo 3076 (Figura 4.3). La seccién de
atomizacion de este dispositivo puede verse detallada en la Figura 4.4, donde una
corriente de aire comprimido se expande a través de un orificio para formar un
chorro de alta velocidad. La solucion o suspension, depositada en un contenedor
de vidrio, se introduce en la seccién de atomizacién a través de un conducto ver-
tical y entonces es atomizada por el chorro. Las gotas grandes se remueven por
impactacién sobre la pared opuesta al chorro y el liquido en exceso se descarga al
resorvorio de liquido. Las gotas més finas (aerosol humedo) dejan el atomizador
a través de un conducto hacia el tope. El tamano medio de particula del aerosol

generado en este dispositivo se puede variar entre 20 y 300 nm.

El dispositivo se puede utilizar en dos modos diferentes, con recirculacién o sin
ésta. En el modo con recirculacién (recomendado para soluciones a base de agua),
el liquido se toma de la botella de vidrio y el exceso se descarga dentro del
mismo contenedor; mientras que en el modo sin recirculacién (recomendado para

solventes voldtiles), el exceso se descarga dentro de un contenedor separado.

En general, las propiedades del aerosol polidisperso (concentraciéon numérica y
distribucién de tamanos de las particulas) generado con este método dependen
de las condiciones de operacién del atomizador (presién de entrada y caudal del
aire de arrastre), y de la composicién quimica y concentracién de la solucién o
suspensién utilizada. En los ensayos experimentales se generaron aerosoles a partir

de soluciones acuosas de una sal inorgénica (cloruro de sodio), con concentraciones
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Figure 4.3: Atomizador de salida constante (TSI 3076).
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Figure 4.4: Principio de operacion del atomizador comercial de TSI.
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de 0.01, 0.1 y 1 % peso/volumen. La presién de atomizacién fue 2.5 bar. El caudal

de aire de arrastre, ajustado con un controlador de flujo, fue de 2.5 I-min—!.

4.1.2. Desecador

Un desecador es un dispositivo utilizado para eliminar, por difusién, la humedad
de una corriente. En los ensayos experimentales la corriente a secar esta consti-
tuida el aerosol que sale del atomizador, el cual estd compuesto por una corriente
de aire que arrastra gotitas de agua que contienen las particulas de soluto (sal).
Consta basicamente de dos cilindros concéntricos, el cilindro interior es una malla
metalica de acero inoxidable y el cilindro exterior es un tubo de vidrio o meta-
crilato que constituye la carcasa del desecador. El espacio anular entre los dos
cilindros est4 relleno de un material absorbente (gel de silice), que mantiene una
atmosfera seca en el conducto interior del desecador (Figura 4.5). A su paso a
través del cilindro interior, las gotitas van progresivamente perdiendo agua por
difusion hacia la regién anular con el material absorbente. Si el cilindro es sufi-
cientemente largo, las gotas se secan completamente, quedando suspendidas en

la corriente de aire las particulas de soluto totalmente secas.

El estado del gel de silice se debe examinar con cierta frecuencia, controlando
que siga en condiciones activas. Cuando el material absorbente se encuentra con
exceso de humedad, determinado por un cambio en el color, se introduce unas

horas en un horno a 120°C.

Malla Metalica

Gel de Silice

Figure 4.5: Desecador de particulas por difusion.
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4.1.3. Clasificador Electrostatico

Un clasificador electrostatico es un dispositivo que se utiliza para la generacion,
medida o muestreo de aerosoles. Introduciéndole un aerosol polidisperso, elec-
trostaticamente cargado o sin carga, el instrumento puede generar un aerosol
monodisperso de tamano conocido, o un aerosol polidisperso con una distribu-
cién de tamanos conocida. En los ensayos experimentales se utilizo el clasificador
electrostatico de TSI modelo 3071 (Figura 4.6), que consiste principalmente de
un cargador bipolar radiactivo, también llamado neutralizador (ver seccién 4.1.4),
seguido de un DMA (ver seccién 4.1.5). El cargador consiste en una fuente de 8°Kr
que produce iones bipolares, proporcionando una distribucion de carga estaciona-
ria al aerosol. Las particulas cargadas son clasificadas por el DMA, determinado

su movilidad eléctrica.

El clasificador electrostatico, operado a un voltaje fijo y en conjunto con un CPC,
genera aerosoles monodispersos de concentracién conocida, en un amplio rango
de tamanos, desde 10 nm hasta 1000 nm. Las particulas a la salida del dispositivo
son entonces del mismo tamano y con carga unidad (+1). Es importante hacer
notar que las particulas monodispersas producidas por este método, son separadas
de acuerdo al diametro equivalente de movilidad eléctrica, y no al tamano de
particula fisico. Por lo tanto, aparte de las particulas cargadas con carga unidad
asociadas a un tamano especifico, las muestras monodispersas también incluyen
particulas mas grandes que poseen mas de una carga elemental. La importancia
de este efecto aumenta con el tamano de particula, pudiendo despreciarse para

particulas por debajo de los 100 nm.

Por otro lado, haciendo un barrido a diferentes voltajes, es posible medir la dis-
tribucion de tamanos de particulas de un aerosol polidisperso. Conociendo la
distribucién de carga proporcionada a las particulas de aerosol con el cargador
bipolar y con un procesamiento apropiado de los datos, el dispositivo puede medir
exactamente las distribuciones de tamanos de particulas desde 5 nm hasta 1000
nm. Para hacer uso de esta aplicacién debe instalarse el software de TSI Scanning
Mobility Particle Sizer (SMPS), y utilizarlo en conjunto con un CPC.
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Figure 4.6: Clasificador electrostético (TSI 3071).

4.1.4. Neutralizador Radiactivo

El principio de operacion de un neutralizador radiactivo ha sido explicado en las
secciones 2.3.1 y 2.4. En los ensayos experimentales se utilizaron tres tipos de

ionizadores radiactivos:

- El ionizador comercial de T'SI modelo 3077, el cual contiene una fuente radiac-
tiva de ®Kr de 2 mCi de actividad (Figura 4.7). Este ionizador forma parte del

clasificador electrostatico TSI 3071 referido en la seccion anterior.

- El ionizador comercial de NUCLECEL modelo P-2021, el cual contiene una
fuente de ?'°Po de 10 mCi (Figura 4.8). Al momento de realizar los ensayos

experimentales, la actividad de este ionizador habia decaido hasta 0.63 mCi.

- Un ionizador de > Am de 0.24 uCi, de las mismas caracteristicas del cargador

radioactivo bajo estudio (Figura 3.1).

Las particulas de aerosol, al pasar a través de los neutralizadores, adquieren una
distribucién de carga estacionaria. En el caso del neutralizador de de TSI, los fa-
bricantes han utilizado el modelo propuesto por Wiedensohler (1988) (ecuaciones

3.41 y 3.42) para predecir la distribucién de carga adquirida en el mismo.
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Figure 4.8: Neutralizador de ?'°Po de 10 mCi (NUCLECEL P-2021).

4.1.5. Analizador de Movilidad Eléctrica

Un analizador de movilidad eléctrica (DMA) es un dispositivo que clasifica particu-
las cargadas, basandose en la capacidad de éstas para migrar en un campo eléctri-
co. La Figura 4.9 ilustra esquematicamente el funcionamiento de un DMA. Este
consta de dos cilindros metalicos concéntricos que actiian como electrodos, entre
los que se aplica una diferencia de potencial que genera un campo eléctrico radial
en el interior del instrumento. En la parte inferior del dispositivo hay un filtro por
el cual pasa el aire de arrastre (), fluyendo axialmente entre los electrodos. El
aerosol que se desea clasificar, polidisperso y previamente cargado ();, entra en el
DMA a través de una ranura que presenta el cilindro exterior. Tras la ranura, el
aerosol se mezcla con la corriente de aire limpio y las particulas se ven arrastradas
por dicho gas, moviéndose todas con €l en direccién axial y, aproximadamente, a
su misma velocidad. El campo eléctrico establecido entre los electrodos empuja
a las particulas (que estdan cargadas) en direccién radial hacia el electrodo in-
terior, con una fuerza proporcional a su movilidad eléctrica. De esta forma, las
particulas describirdan diferentes trayectorias (parabdlicas), bajo la accién de la
fuerza del gas de arrastre (axial) y la fuerza eléctrica (radial). La curvatura de las

trayectorias depende de la movilidad eléctrica de la particula. Sélo las particulas
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cuya movilidad eléctrica se encuentra en un estrecho intervalo, en torno a un valor
determinado por el potencial aplicado, son clasificadas y salen del DMA a través
de una ranura presente en el electrodo interior, arrastradas por un caudal de aire
prefijado @,. El exceso de aire (). arrastra consigo las particulas no seleccionadas
por el DMA, que abandonan éste por su parte superior. En el caso de que la
carga eléctrica transportada por cada particula sea la misma, el aerosol extraido

sera un aerosol monodisperso.

Knutson & Whitby (1975a,b) estudiaron la dindmica de las particulas en el
interior de un DMA de electrodos cilindricos, y derivaron la siguiente relacién
entre la movilidad eléctrica critica Z* de las particulas que alcanzan la ranura de
salida y son, por tanto, clasificadas por el DMA, el caudal del gas de arrastre @),

el voltaje aplicado U y el pardmetro geométrico A del DMA

* QS
Z = 2rAU (4.1)
con
L
A= —2 (4.2)

donde L es longitud de la zona de clasificacién, y r; v r, son los radios de los
electrodos interno y externo, respectivamente. En los ensayos experimentales se
utilizaron los DM As bala corta (L = 11.6 cm) y bala larga (L = 37.5 cm) de TSI
(modelos 3081 y 3085). En ambos DMAs, r; = 0.935 cm y 7, = 1.96 cm.

Para evaluar la respuesta de un DMA, se utiliza el concepto de funcién de trans-
ferencia. Esta se define como la probabilidad de que una particula de movilidad 2
que entra en la region de clasificacién a través de uno de los electrodos alcance un
punto situado aguas abajo a una distancia L en el electrodo opuesto. En la Figura
4.10 (tomada de Martinez-Lozano (2006)) se representa de forma esquemadtica la
funcion de transferencia del DMA. Un grupo de particulas con distintas movili-
dades entran en el DMA, atraviesan la regién de clasificacion y son finalmente
detectadas por un sensor (drea gris en el electrodo superior). Sélo una fraccién
de las particulas, aquellas de movilidades comprendidas en un estrecho intervalo

entorno a la movilidad critica (Z* — Z, Z* 4+ Z) alcanzan el sensor. Las particulas
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Figure 4.9: Esquema de funcionamiento de un DMA cilindrico.

Z*-AZ  Z*+AZ

Figure 4.10: Representacion esquematica de la funcién de transferencia de clasifi-
cacién de un DMA (izquierda) y funcién de transferencia triangular obtenida en
el desarrollo de Knutson y Whitby (derecha). Los circulos representan las particu-
las que logran alcanzar el sensor (area gris en el electrodo superior) mientras que
las lineas discontinuas representan las trayectorias de las particulas que impactan

aguas arriba y aguas abajo del sensor.
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de movilidad superior a Z* + Z impactan en el electrodo aguas arriba del sensor,
mientras que las particulas de movilidad inferior a Z* — Z alcanzan el electrodo

aguas abajo del sensor.

Para el caso ideal, con particulas no difusivas, Knutson y Whitby obtuvieron la

siguiente expresion analitica de la funcién de transferencia del DMA cilindrico

0UZ.6.0) = a2 = 1+ 8] +]Z = (1= )| -

231
1Z = (1+ By)| = |Z — (1= By)]) (4.3)

en la que Z, By ¢ son parametros adimensionales

Z _Q0+Qi _Qo_Qi
7 "Taxe Y YT o Y

siendo Q; v @, los caudales de entrada y salida del aerosol, Q)5 y Q. los caudales

7 =

de entrada y salida del aire de arrastre. En el caso en el que el DMA opera con
caudales simétricos, Q; = Q, y Qs = @, la movilidad critica Z* viene dada por

la ecuacién 4.1, 8 = Q/Qs, ¢ = 0 y la funcién de transferencia
_ 1 _ _ _
Q(Z,ﬁ):%[\Z—(1+ﬂ)}+\Z—(1—ﬁ)\—Z\Z—lu (4.5)

toma la forma de un triangulo isésceles centrado en Z* = 1, como muestra la
Figura 4.10.

El intervalo de movilidades entorno a la movilidad critica cuya probabilidad de

clasificacion es no nula AZ viene dado por

am ()
A7 = ——2~ 4.
2nUL (4.6)
y teniendo en cuenta (4.1) se encuentra que AZ es el producto de la movilidad

critica y el cociente entre los caudales de aerosol () y aire de arrastre (), en el
DMA

Q
ANZ = 7" = .
Z=75 (4.7)

s

La resolucién del DMA esta asociada a la funcién de transferencia. En general,

ésta se define como el cociente entre la movilidad correspondiente al maximo de la
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funcién de transferencia y la anchura a media altura de la funcién de transferencia.
La funcién de transferencia del DMA cilindrico ideal con caudales simétricos
aparece representada en la Figura 4.10. El maximo de la funcién de transferencia
corresponde a la movilidad critica Z* dada por la ecuacién 4.1 y la anchura a
media altura (FWHH, acrénimo de Full Width at Half Height). La funcién de
transferencia AZpy, ;5 es igual a la mitad de la base del tridngulo AZ. En este
caso, la resolucién es igual a la relacién entre los caudales de aire de arrastre y

aerosol

Zr Qs 1
AR (4.8)

siendo este el valor maximo tedrico que puede alcanzar la resolucién de un DMA

Resolucion =

de cualquier geometria, para particulas de cualquier movilidad.

En los ensayos experimentales, los DM As fueron operados con caudales simétricos.

Los los flujos de entrada y salida de aerosol variaron desde 0.5 hasta 2.5 l-min—!,

mientras que los flujos de aire de arrastre y de exceso variaron entre 5y 15 l-min—1.

Asi, los DMAs fueron operados con resoluciones entre 10 y 17.

4.1.6. Precipitador Electrostatico

Un precipitador electrostético (ESP) es un dispositivo que captura las particu-
las cargadas de una corriente gaseosa, por medio de fuerzas eléctricas. Consta
basicamente de un tubo, conectado a tierra, y un alambre a lo largo de su eje,
en el cual se aplica un voltaje (positivo o negativo) necesario para precipitar las
particulas con una movilidad igual o mayor a una cierta movilidad critica Z*. Las
particulas cargadas, al encontrarse con el campo eléctrico generado, son dirigidas
hacia el electrodo del signo opuesto, precipitando tanto en las paredes como en
el alambre central del precipitador, obteniendo asi una corriente de gas limpio
de particulas cargadas. En la Figura 4.11 se observa un esquema del precipitador
utilizado. En los ensayos experimentales se aplicaron voltajes por encima de los
8 kV, para garantizar la deposicién sobre los electrodos de todas las particulas

cargadas dentro del rango de tamanos de interés.
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Figure 4.11: Precipitador electrostatico.

4.1.7. Contador de Nucleos de Condensacion

Un contador de niicleos de condensaciéon (CPC) es un dispositivo utilizado para
medir la concentracion numérica de particulas en un gas. En los ensayos experi-
mentales se utilizé el CPC para particulas ultrafinas de TSI modelo 3025A (Figura
4.13). El aerosol accede a este dispositivo a través de una camara llena de vapor
saturado de n-butanol a una temperatura de 35 °C. A continuacién, la mezcla
de vapor y aerosol pasa a través de una seccién de enfriamiento, donde el vapor
condensa sobre las particulas a una temperatura en torno a los 10 °C, como se
observa en la Figura ??. El aumento de tamano que experimentan las particu-
las como resultado de la condensacion del vapor, hace que éstas sean facilmente
detectadas por el contador éptico que se encuentra a la salida de la seccién de
enfriamiento. En el contador 6ptico, las particulas atraviesan un haz de luz y al

hacerlo dispersan una fraccién de esta luz, que es recogida por un fotodetector.

El tamafio minimo de particula detectado por este dispositivo es 3 nm (con un
50 % de deteccién) y 5 nm (con un 90 % de deteccién). El rango de concentracion
de particulas se extiende desde 0.01 hasta 9.99 x 10* cm ™3, con una exactitud de
+10 %. El dispositivo fue operado a un caudal de 0.3 I-min~!, desviando el exceso

de aerosol a través de un filtro HEPA hasta la campana de extraccion de gases.
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Figure 4.13: Principio de operacion del CPC.
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4.2. Experimental Variables

4.2.1. Charging Efficiency

Frequently, the concepts of intrinsic and extrinsic charging efficiencies and particle
losses are used to characterize the performance of aerosol chargers [ Biischer et
al. (1994), Marquard et al. (2006a), Alonso et al. (2006)]. Figure 4.14 shows the
splitting of the concentration of uncharged particles /V;, inside the charger: some

and some remain uncharged N? . some particles

particles attain charges N out’

out»
are lost by diffusion to the walls Ng;¢r, and some charged particles are lost due to
electrostatic forces N,. These concentrations are either measured or calculated

as described in the following.

Ny is calculated as the difference between the particle concentrations measured
with the CPC at the inlet N;, and at the outlet N,,; of the charger, in absence
of ion source (Uy = 0). On the other hand, for measuring charging efficiencies,
an ESP is placed downstream the charger (route 5 in Figure 4.1). Then, the ion
source is started up (Uy > 0), and the total particle concentration N!% and

the concentration of uncharged particles N?  are measured with the CPC at

the outlet of the ESP, by turning the voltage applied to the ESP off and on,
respectively. In general, N is lower than N, since some charged particles are
lost by electrostatic migration to the wall of the outer electrode in the charger
Ng. Finally, the concentration of charged particles leaving the charger N2, is
calculated as the difference between the total concentration of particles N and

out

the concentration of uncharged particles NC ..

The intrinsic charging efficiency &;,; represents the true charging efficiency inside
the charger. This is defined as the ratio of the total concentration of charged

particles to the total concentration of particles inside the charger

Nel + Ngut

int = 4.9
Sins Nin, — Naisy (4.9)

The extrinsic charging efficiency &, is the magnitude of interest for practical
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Figure 4.14: Definition of particle concentrations in the corona charger.

purposes. It is defined as the quotient between the concentration of charged par-
ticles leaving the charger and the concentration of uncharged particles entering
the charger

N4

geact ]\;mt (410)

Particles are lost by diffusion and electrostatic migration to the walls, thus particle

losses are expressed as

Naisr + Na

Lossesiy =
Nin

(4.11)

4.2.2. Charge Distribution

The knowledge of the particle charge distribution provided by an aerosol charger
is very important since it determines the electrical mobility of a particle within
the DMA. Thus, if the charge distribution of the aerosol that enters the DMA
is known, the particle size distribution of the aerosol can be determined. For the
measurement of the charge distribution, the mobility distribution of monodisperse
particles downstream the charger is measured with the second DMA and the CPC

(route 6 in Figure 4.1). For a given particle size, the resulting distributions are
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multi-peak curves. Each peak corresponds to mobility values of the particles of a
specific size with different number of elementary charges. The fraction of particles
carrying n elementary charge units f,, are determined from the relative areas
under the corresponding peaks, multiplied by the extrinsic charging efficiency for
the particle size under consideration. The fraction of neutral particles (n = 0) is

calculated as one minus the extrinsic charging efficiency.




Capitulo 5

Results and Discussion

This chapter presents the experimental results and the theoretical predictions
of the performance of the aerosol charges under study. Section 5.1 shows the
analysis of the low activity radioactive charger, beginning with the estimation of
the N;t product in the charging zone. Next, the experimental results about the
particle charge distributions measured at the outlet of the ionizer on monodis-
perse and polydisperse aerosols are exposed. Subsequently, the numerical model
described in Section 3.1.3 is used to investigate aerosol bipolar charging in the
weak radioactive charger. Firstly, the experiments with both monodisperse and
polydisperse aerosols are simulated. Then, additional calculations in order to de-
termine the limits beyond which stationary charging is not attained in the ionizer
are performed. Section 5.2 presents the study of the performance of the corona
unipolar charger at different operating conditions, starting with the estimation of
the radial distribution of the N;t product in the annular charging region, which
is then used to predict the charging levels of the particles. After that, experimen-
tal particle charge distributions and charging efficiencies are shown for different
duty cycles of the pulse voltage applied in the inner electrode. Finally, the mean
number of charges per particles of a given size is compared with theoretical cal-
culations using the birth-death approach and using the Fuchs’ theory to estimate

the attachment coefficients.
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5.1. Weak Radioactive Bipolar Charger

5.1.1. Estimation of the N;t Product

The N;t parameter of the charger was experimentally estimated based on the
ion saturation current Iy, measurements on the charger, as already discussed in
section 3.1.2. The current between the cylinder where 2! Am sources are attached
and a wire (electrode) installed on the axis of the ionizer was measured by an
electrometer as a function of applied voltage. The current is seen to increase with
increasing voltage, attaining a saturation state of 66 pA at an applied voltage
of 250 V, as shown in Figure 5.1. From this saturation current, the ion pair

production rate I’ in unit volume of the ionizer can be determined.

]
B
R
61 ST
ﬁ
ﬁ*
* |_= 66 pA
=

lon current (x 10" A)

0 5|0 1 (I)O 1 éO 260 25;0 300
Voltage (V)

Figure 5.1: Current-voltage relationship in the weak radioactive bipolar charger
(**'Am, 9 kBq).

Values of N; equal to 1.1-10'? and 2.0 - 10'2 m~3 were obtained by substituting,
respectively, the experimental (equation 3.6) and the theoretical (equation 3.4)
values of F' in equation 3.3. The discrepancy between the values of N; predicted by
the theory and measured experimentally are attributed to the fact that the atoms
of 2! Am deposited on the surface of the disks emit o particles in all directions
of the space. The radiation forwards points to the interior of the central cylinder,

whereas the radiation backwards points to the walls of the cylinder. Thus, in
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practise, only one half of the total a particles emitted by the 2! Am sources is

able to ionize the atmosphere inside the charger.

In Table 5.1, the values of the N;t product estimated for the 2! Am ionizer under
study are compared to the values of this parameter measured for ionizers having
different designs and radioactive sources: **Kr ionizers with activities of 0.5, 1 and
2 mCi [ Liu & Pui (1974c¢)], and ?*' Am ionizers with activities of 10 and 100 uCi |
Adachi et al. (1983), Han et al. (2003)]. The values taken from the literature were
estimated as described above. It is worthy to notice that despite of the much lower
activity of the new 2! Am ionizer, up to four orders of magnitude, its N;t product
is only one order of magnitude inferior to the N;t product of the high activity
ionizers of ®Kr and ?*'Am or even less. This is due to the higher ionization
efficiency of the « radiation (?**'Am) with respect the 3 radiation (**Kr) and to
the longer residence times of the aerosol in the new ?*'!Am ionizer with respect
to those in the ! Am ionizer of Adachi et al. (1983) (see values in Table 5.1).
Another factor to be considered is that, substituting equation 3.4 in equation 3.3,
the ion concentration goes with the square root of A,. Thus, a higher N; is paid

for with a much higher A,.

5.1.2. Experimental Results

This section provides the experimental results obtained with the weak radioac-
tive charger. The performance of this new concept to neutralize and to charge
monodisperse and polydisperse particles in the size range of 50 to 250 nm is in-
vestigated experimentally and compared to radioactive bipolar chargers currently

used.

5.1.2.1. Monodisperse aerosols

The experiments were carried out with monodisperse particles of diameters 50,

100, 150, 200 and 250 nm, and number concentrations in the range of 10* to 10°

cm 3. The flow rate of the carrier gas was varied between 0.5 and 2.5 l-min—!.
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Table 5.1: Values of the N;t product of the weak radioactive charger of ?'Am

(this work) and of other radioactive chargers reported in the literature.
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Figure 5.2: Picture of the perforated plate (left) and the grid (right) used in the

weak radioactive charger.

Two series of experiments were performed. In the first series, the fraction of
uncharged particles at the outlet of the new ionizer and of the commercial ionizer
was measured, following route 5 in Figure 4.1. In the second series, the charge
distribution of the particles at the exit of the ionizers of ?*'!Am and 2'°Po was

measured, following route 6 in Figure 4.1.

The charger of 2*!Am was used with two different configurations, firstly with
perforated plates at the inlet and at the outlet of the central cylinder, and secondly
with two grids at the inlet. The perforated plates have circular orifices of 1 mm
diameter and the distance between consecutive orifices is 1 mm also, as Figure 5.2
shows in the left side. The grids have squared orifices of 48 pm side and wires of
45 pm diameter, as Figure 5.2 shows in the right side. The fraction of uncharged
particles f, measured at the outlet of the ionizers of 2! Am and 2!°Po is displayed
in Figure 5.25 as a function of the aerosol flow rate @), for particles of the various
sizes. The stationary values of the fraction of uncharged particles calculated with
the formula of Wiedensohler (1988) (equation 3.41) are shown for comparison also.
In the experiments, particles were either singly charged (n, = +1) or uncharged

(n, = 0) at the entrance to the ionizers.

The fraction of uncharged particles that leave the ionizer of 2!°Po reaches the
stationary values predicted by Wiedensohler for particles of all sizes, either un-
charged or singly charged, and all flow rates. With the perforated plates, the
ionizer of 2! Am exhibits the same performance as the one of 2'°Po for flow rates

up to 1 I-min~!. At higher flow rates, however, the fraction of uncharged particles
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Figure 5.3: Fractions of uncharged particles measured at the outlet of the ionizers
of 22'Am and 2!°Po in experiments with singly charged (a) and uncharged (b)

monodisperse aerosols, and stationary values of Wiedensohler (1988).

diminishes, as shown in Figure 5.25(a). This result is attributed to a non-uniform
distribution of the aerosol over the cross-section of the cylinder, which results in
residence times smaller than the average residence time given by equation 3.7.
This problem was overcome in the configuration with two grids at the entrance to
the cylinder, which cause a higher flow pressure drop than the perforated plates.
With the two grids, the fraction of uncharged particles at the exit of the ' Am
ionizer reaches the stationary values at flow rates up to at least 2.5 I-min~!, the
highest flow rate used in the experiments. Hence, the configuration with two grids
was chosen for the rest of the experiments with the weak radioactive charger of

241 Am reported hereinafter.

Then, the charge distributions of the particles at the outlet of the ionizers of
2 Am and 2'°Po were measured. Particles in the size range of 50 to 250 nm
should attain the stationary charge distribution at least in the ?'°Po ionizer for
the aerosol flow rates used here. Figure 5.4 shows the normalized particle mobility
distributions found at the exit of the two radioactive ionizers in experiments with
singly charged and uncharged particles of 200 nm at a flow rate of 1.5 l-min~!.
The peaks correspond to particles carrying +1, +2, +3 and 44 charges. It can be

seen that the peaks of particles with multiple charges measured with the ionizers
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Figure 5.4: Normalized mobility distributions of positively and negatively charged

particles measured at the outlet of the ionizers of 2! Am and ?'°Po in experiments

with uncharged (a) and singly charged (b) particles of 200 nm at a flow rate of
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Figure 5.5: Normalized mobility distributions of positively and negatively charged

particles measured at the outlet of the ionizers of 2! Am and 2'°Po in experiments

with uncharged particles of 200 nm at flow rates of 0.5 I'min~! (a) and 2.5 I-min~!

(b).
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Table 5.2: Particle charge distributions measured at the outlet of the ionizers of

21 Am and 2'%Po in experiments with uncharged and singly charged monodisper-

1

se aerosols at a flow rate of 1.5 I-min™", and stationary charge distributions of

Wiedensohler (1988).

f, (%
dy N, Chareer Ak
(nm) {(enx?) 1 -narget
-4 -3 -2 -1 0 +1 +2 +3 +4
- - Wiedensohler - - 1.14 | 22.20 | 58.14 | 16.96 | 0.66 -
Apy - - 0.66 | 24.38 | 58.33 | 16.42 | 0.40 -
4.4-104 0
50 24l Am - - 0.73 23.74 | 58.52 | 17.03 | 0.36 -
20pg - - 084 | 2588 | 58.23 | 1486 | 0.28 -
87104 +1
241 A - - 0.69 | 23.91 | 59.17 | 16.92 | 0.34 -
Wiedensohler - 037 | 561 | 2793 | 42,59 | 21.38 | 3.17 | 0.17
Aipg - 0.17 | 3.67 | 30.02 | 41.90 | 21.48 | 2.07 -
4.3-104 0
100 241 A - 0.23 4.09 | 3040 | 4270 | 20.70 | 1.99 i
Apy - 0.26 | 4.10 | 30.82 | 41.40 | 20.29 | 1.95 -
46104 +1
241 A1 - 0.21 | 393 | 30.35 | 41.37 | 21.03 | 1.90 -
Wiedensohler | 0.13 | 1.68 | 9.54 | 27.00 | 34.76 | 21.49 | 5.53 | 0.75 | 0.05
20py - 0.79 | 6.65 | 29.81 | 34.28 | 23.64 | 3.85 | 0.50
2.8-104 0
150 24l Am - 0.92 TA6 | 3247 | 3348 | 21.01 | 3.40 | 0.27
Apg - 0.81 | 6.63 | 32.17 | 33.84 | 22.01 | 3.29 | 0.33
87104 +1
24l Am - 081 | 6.52 | 32.46 | 33.58 | 21.66 | 3.47 | 0.31
Wiedensohler | 0.53 | 3.40 | 12.11 | 26.41 | 2091 | 20.43 | 7.19 | 1.53 | 0.18
20py 0.28 | 1.77 | 8.59 | 30.52 | 28.30 | 23.25 | 494 | 0.75
1.6-104 0
200 241 Am 044 | 2.19 | 983 32.83 | 29.50 | 2047 | 3.81 | 0.52
Apg 0.26 | 1.89 | 9.15 | 32.73 | 28.30 | 21.28 | 4.14 | 0.63
5.0-104 | +1
24lAm 0.25 | 1.85 599 | 32.20 | 29050 | 21.76 | 4.29 | 0.66
Wiedensohler | 1.17 | 5.07 | 13.65 | 24.65 | 26.55 | 19.11 | 8.21 | 2.27 | 0.40
20py 047 | 247 | 9.55 | 30.28 | 26.30 | 23.82 | 5.69 | 1.17 | 0.00
14104 0
250 Al Am 0.53 | 2.87 | 10.65 | 3245 | 26.10 | 21.28 | 4.77 | 0,91 | 0.00
Aipg 046 | 2.60 | 937 | 30.15 | 26.86 | 23.93 | 5.66 | 1.13 | 0.15
44104 +1
24l Am 043 | 245 | 936 | 31.80 | 26.69 | 22.75 | 5.44 | 1.05 | 0.16
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of 2!Am and ?'°Po are quite similar, for both positively and negatively charge
particles. The distributions of negative particles are higher than positive particles
(in the no-normalized case) because of the higher diffusivity of negative ions, as is
stabilised by theory of Fuchs (1963). On the other hand, the normalized particle
mobility distributions measured at the outlet of the two radioactive ionizers in
experiments with uncharged particles of 200 nm at flow rates of 0.5 and 2.5
I min~! are plotted in Figure 5.5. Differences can be noticed in the mobility
distributions obtained with uncharged particles at flow rates of 0.5, 1.5 and 2.5
I-min~!. This result may be attributed to the different resolution of DMA2 used

in the experiments with different aerosol and sheat flow rates.

The particle charge distributions measured at the exit of the ionizers of 2! Am
and 2°Po in the experiments with uncharged and singly charged monodisperse

L are compared to the stationary charge dis-

particles at a flow rate of 1.5 ' min~
tributions of Wiedensohler (1988) in Figure 5.6 and Table 5.2. It can be seen that
the particle charge distributions obtained with the ionizers of 24! Am and 2!°Po in
the experiments with uncharged and singly charged particles agree rather well for
all particle sizes, and they are reasonably close to the stationary charge distribu-
tions of Wiedensohler also. In the case of the ionizer of 2! Am, small differences
are observed between the charge distributions obtained with uncharged and sin-
gly charged particles, especially for large particle sizes. In general, the fractions
of negatively charged particles decrease and, correspondingly, the fractions of po-
sitively charged particles increase, when going from uncharged to singly charged

particles.

5.1.2.2. Polydisperse aerosols

The charging of polydisperse aerosols in the weak radioactive ionizer of 2! Am
was investigated and compared with two commercial ionizers containing radioac-
tive sources of *Kr (2 mCi) and ?'°Po (10 mCi). The polydisperse aerosol was
neutralized by means of an ionizer of ! Am similar to the one under study and,
at the outlet of the ionizer, charged particles were removed from the aerosol by

ESP1, following route 3 in Figure 4.1. Hence, the particles of the polydisperse
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21 Am and 2'°Po in experiments with uncharged and singly charged particles of
1.5 I'min~!, and stationary charge distributions of Wiedensohler (1988).

Figure 5.6: Particle charge distributions measured at the outlet of the ionizers of
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Figure 5.7: Particle size distributions of non-diluted and diluted polydisperse

acrosols at the entrance to the radioactive ionizers of *Kr, 2!°Po and ' Am.

aerosols that entered the ionizers of 2! Am, 8°Kr and ?!°Po were uncharged. Ex-
periments with aerosols having the same particle size distribution but different
particle concentrations were performed . In one case, the aerosol as it exits the
diffusion dryer was used and, in another case, this aerosol was diluted in order to
reduce the particle concentration. The particle size distributions of the unchar-
ged polydisperse aerosols measured at the outlet of ESP1 in the two cases are
displayed in Figure 5.7. The aerosols have a geometric mean diameter d, of 61
nm and geometric standard deviation o, of 1.77, and the particle concentration
N, of the non-diluted and diluted aerosols are, respectively, 2.5-10¢ and 1.5-10°
em 3.

Figure 5.8 shows the particle mobility distributions obtained at the outlet of
the three radioactive ionizers with the two aerosols above, at a flow rate of 1.5
I-min~!. The mobility distributions measured with the ionizers of **Kr and ?'°Po
agree reasonably well. However, the curves of the mobility distribution measured
with the ionizer of *!Am fall down below the curves of the ionizers of %°Kr
and 2'°Po, particularly for values of Z higher than 2 -107%m? - V! . 57!, which
correspond to singly charged particles of diameters inferior to 100 nm. This result
is attributed to particle losses in the ionizer of 2! Am, mainly in the grids placed

at the entrance to the charging region.
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Figure 5.8: Particle mobility distributions measured at the outlet of the ionizers

of ¥Kr, 1°Po and ' Am in experiments with diluted (a) and non diluted (b)

polydisperse aerosols at a flow rate of 1.5 -min1.

Particle losses in the ionizer of ?*' Am were measured for monodisperse particles

of various sizes (50, 100, 150, 200 and 250 nm) at different aerosol flow rates (0.5,

1.5 and 2.5 I'min~!). Besides, the fraction of particles retained in the grids (see

Figure 5.2) was calculated by means of the formula of Cheng & Yeh (1980)
_10,8(1 — 9)wPe‘2/3) (5.1)

m0dy
where 6 is the porosity or fraction of open area of the grid (0.266), w is the depth
of the holes (70 pm), dy is the diameter of the fiber (45 pm), and Pe is the Peclet

number given by

Particle [, osses = 1 — Penetration =1 — exp (

_df??
D

p

Pe (5.2)

where ¥ is the mean velocity of the flow in the holes, and D, is the particle
diffusivity given by 3.38, with electrical mobility of particle Z. The fraction of
particles lost in the ionizer measured experimentally and the fraction of particles
retained in the grids given by equation 5.1 are compared in Figure 5.9. The

formula fits rather well the experimental data.

On the other hand, the total concentration of particles in the polydisperse aero-

sols at the outlet of the ionizers of 8°Kr, ?1°Po and 2! Am is given by the area
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Figure 5.9: Particle losses in the ionizer of 2! Am measured experimentally (open
symbols) and calculated with the formula of Cheng and Yeh (1980) (dotted lines).

under the curves in Figure 5.8. The particle concentrations obtained with the
ionizer of 2! Am are between 16 and 20 % lower than the particle concentrations
found with the ionizers of 8Kr and ?'°Po. Then, the equation 5.1 was used to
estimate the total fraction of particles lost in the grids of the ionizer of ! Am in
the experiments with polydisperse aerosols, which particle size distributions are
shown in Figure 5.7. It was found that about 17 % of the aerosol particles that
entered the ionizer were lost in the grids. Hence, particle retention in the grids
is a plausible explanation for the lower particle concentrations measured at the
exit of the ionizer of ! Am, with respect to the commercial ionizers of ¥Kr and
210Po. The experimental results presented previously are discussed in more detail
in Section 5.1.3, in connection with a numerical model used to simulate bipolar

charging in the weak radioactive charger of 2! Am.

5.1.3. Experiments versus Numerical Simulation

The numerical model described in Section 3.1.3 was used to investigate aerosol
charging in the weak radioactive ionizer of 2! Am. The system of differential equa-
tions, equation 3.12 - 3.15, was solved numerically for given conditions, particle

number concentration N, and charge density p,, of the aerosols at the entrance
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Figure 5.10: Ion to particle attachment coefficients predicted by the theory of
Fuchs (open symbols, dotted lines) and calculated in this work (solid symbols,

solid lines).

to the ionizer. Firstly, the ion to particle attachment coeficients were calculated
for specific ion properties. After that, the experiments with both monodisperse
and polydisperse aerosols described in Section 5.1.2 were simulated. Then, addi-
tional calculations were performed in order to determine the limits beyond which

stationary charging is not attained in the ionizer.

5.1.3.1. Ion to particle attachment coefficients

To calculate the attachment coeficients n by the Fuchs theory, equation 3.22,
the ion properties must be known. The electrical mobility and the mass of the
air ions in our experiments were unknown; hence, we assumed the values of Z;
and m; used by Wiedensohler et al. (1986). These values are listed in Table 3.2
together wit the values of D;, ¢; and \; calculted with equations 3.38, 3.39 and
3.40, respectively.

Figure 5.10 shows the attachment coefficients of negatively charged ions and
particles of sizes in the range of 50 to 250 nm predicted by the original theory

of Fuchs and calculated in this work, with the modifications in the self-image
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potential and collision probability described in Section 3.1.3.2. The values of 7,
are slightly higher in our approach and the difference increases when decreasing
the particle size. The differences are also larger for repulsive events than for
attractive events. We found values of 7, between 1 and 8% higher than the

values predicted by Fuchs.

5.1.3.2. Monodisperse aerosols

The evolution with time of the fraction of particles of different charge states f,
inside the ionizer is plotted in Figure 5.11. They correspond to the experiments
with uncharged and singly charged monodisperse particles of 50 and 250 nm. The
simulations show that the time to reach stationary conditions in the charger of
241 Am is in the order of 2-3 s for the sizes (50-250 nm) and number concentrations
(10%-10° cm™3) of the particles used in the experiments with monodisperse aero-
sols. On the other hand, the average residence time of the aerosols in the ionizer
of 2! Am was larger than 5 s in all the tests. Thus, according to the simulations,
particles would have been charged to steady-state in the ionizer of ?*'!Am in the
experiments with uncharged and singly charged monodisperse particles of all sizes

at all flow rates.

The particle charge distributions measured at the outlet of the ionizer of 24! Am,
calculated numerically and predicted by Wiedensohler are compared in Table 5.3.
The numerical values correspond to a time of 9 s, which is the estimated average
residence time of the aerosols in the ionizer of 22! Am at a flow rate of 1.5 I-min—".
In the simulations, this time is sufficient to attain the steady-state; hence, the

numerical values in Table 5.3 are also the stationary values.

Firstly, differences are observed between the particle charge distributions obtained
with uncharged and singly charged particles of a given size, both in the experi-
ments and in the simulations. To figure out the reason for that discrepancy, two
series of calculations were performed. In the first series, the concentration of par-
ticles was constant (N, = 10* cm™3) and the initial charge of the particles was

varied (n, = 0,+1). In the second series of calculations, the initial charge of the
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Table 5.3: Particle charge distributions measured at the outlet of the ionizer of
241 Am in experiments with uncharged and singly charged monodisperse aerosols
at a flow rate of 1.5 l-min~?, particle charge distributions calculated with the

numerical model, and stationary charge distributions of Wiedensohler (1988).

£, (%
dy Ny hareer el
(1) (enr®) To Chirget
‘ -4 -3 -2 -1 0 +1 +2 +3 +4
- - Wiedensohler - - 1.14 | 22.29 | 58.14 | 16.96 | 0.66 = ¢
numerical model - - 093 | 21.71 | 59.22 | 17.53 | 0.60 - -
4.4-10% 0
50 HlAm - - 0.73 23.74 | 58.52 | 17.03 | 0.36 - -
numerical model - - 0.79 | 20.04 | 59.37 | 19.09 | 0.70 - -
8.7-10% +1
M Am - - 0.69 2391 50.17 | 16.92 | 0.34 - -
- Wiedensohler - 0.37 5.61 2793 | 42.59 | 21.38 | 3.17 | 0.17 -
nunmerical model - 0.31 5.14 | 26.83 | 43.16 | 21.20 | 3.20 | 0.15 -
4.3-104 0
100 Al Am - 0.23 4.09 30.40 | 42.70 | 20.70 | 1.99 - -
numerical model - 0.27 473 | 2579 | 4332 | 22.21 | 3.50 | 0.17 -
4.6 -10% +1
MlAm - 0.21 3.03 30035 | 41.37 | 21.03 | 1.90 - -
- Wiedensohler 0.13 | 1.68 9.54 2790 | 3476 | 21.49 | 5.53 | 0.75 0.05
numerical model | 0.10 | 1.39 9.09 | 26.70 | 3537 | 21.01 | 5.61 | 0.68 | 0.04
2.8-10% 0
150 21 Am - 0.92 7.16 3247 | 3348 | 21.01 | 3.40 | 0.27 -
numerical model | 0.07 | 1.09 7.69 | 24.67 | 35.67 | 23.13 | 6.74 | 0.89 | 0.05
87-104 | +1
MAm - 0.81 6.52 32.46 | 33.58 | 21.66 | 3.47 | 0.31 -
- Wiedensohler 0.53 | 340 | 1211 | 26.41 | 2991 | 2043 | 7.19 | 1.53 0.18
e TR " nomerical model | 0.42 | 3.01 | 11.82 | 25.58 | 3045 | 19.92 | 7.16 | 142 | 0.16
G-
200 HlAm 0.44 | 2.19 9.83 32.83 | 29.50 | 2047 | 3.81 | 0.52 -
mumerical model | 0.35 | 2,60 | 10.73 | 24.48 | 30.72 | 21.18 | 8.03 | 1.67 | 0.19
5.0 - 104 +1
21 Am 0.25 | 1.85 8.00 3229 | 2950 | 21.76 | 4.29 | 0.66 =
- Wiedensohler 1.17 | 5.07 | 13.65 | 24.65 | 26.55 | 19.11 | 8.21 | 2.27 | 0.40
numerical model | 1.01 | 469 | 13.53 | 24.25 | 27.02 | 18.72 | 8.06 | 2.16 | 0.36
14100 | 0
150 HlAm 0.53 | 2.87 | 10.65 | 3245 | 26.10 | 21.28 | 477 | 091 0.00
mumerical model | 0.85 | 411 | 12.42 | 23.35 | 2732 | 1985 | 897 | 2.52 | 0.44
44104 | +1
HMlAm 043 | 2.45 9.36 31.80 | 26.69 | 22.75 544 | 1.05 0.16
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Figure 5.11: Evolution with time of the particle charge distribution in the ionizer

of 2! Am in simulations with uncharged (a.1) and singly charged (a.2) monodis-

perse particles of 50 nm, and uncharged (b.1) and singly charged (b.2) monodis-

perse particles of 250 nm.
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particles was constant (n, = 0) and the particle concentration was varied (NN, =
10*,10° ecm~2). The results show that the concentration of particles has a larger
effect on the stationary charge distribution, as compared to the initial charge,
which played a minor role in the simulations. By increasing the particle concen-
tration, the fractions of negatively charged particles decrease and the fractions
of positively charged particles increase, for all charge states. This tendency was
confirmed experimentally, especially for large particle sizes. Figure 5.12 displays
the particle charge distributions found in the experiments and in the simulations
with low (n, = 0) and high (n, = +1) concentrations of particles of 200 and 250
nm. In the experiments with uncharged particles, the singly charged particles that
leave DMAT1 are neutralized and, then, charged particles are removed by means
of ESP1, following route 3 in Figure 4.1. That is the reason why lower particle
concentrations are attained in the experiments with uncharged particles than in

the ones with singly charged particles (route 4).

70 70
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Figure 5.12: Particle charge distributions measured at the outlet of the ionizer of
21 Am in experiments with uncharged and singly charged particles of 200 nm (a)
and 250 nm (b) at a flow rate of 1.5 I-min~!, and particle charge distributions

calculated with the numerical model.

On the other hand, the particle charge distributions found at the outlet of the
ionizer of 2! Am in the experiments with low (n, = 0) and high (n, = +1) particle

concentrations are compared to the charge distributions calculated with the nu-
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Figure 5.13: Particle charge distributions measured at the outlet of the ionizer of

241 Am in experiments with uncharged and singly charged particles of 50 nm (a),
100 nm (b), 150 nm (c), 200 nm (e) and 250 nm (f) at a flow rate of 1.5 I-min—*,

particle charge distributions calculated with the numerical model, and stationary

charge distributions of Wiedensohler (1988).
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merical model and to the stationary charge distributions of Wiedensohler in Fi-
gure 5.13. It can be seen that the numerical values agree rather well with the
stationary values of Wiedensohler. Larger deviations are observed, however, bet-
ween the experimental results and the predictions of Wiedensohler. We attribute
these differences to uncertainties both in the experiments and in the theory. In
particular, model parameters, like the electrical mobility and the molecular weight
of the air ions, must be determined experimentally. The values of these parame-
ters found in the literature vary significantly from one author to another. The
mobility or the molecular weight of the air ions were not measured either; hen-
ce, the values of these parameters in the experiments could differ from the ones

assumed by Wiedensohler.

5.1.3.3. Polydisperse aerosols

In the simulations with polydisperse aerosols, particle losses in the grids were took
into account. Thus, the aerosol particle size distributions measured at the inlet of
the ionizer of 2! Am was corrected (Figure 5.7) according to the formula of Cheng
& Yeh (1980). Then, the total concentration of particles in the diluted and non-
diluted aerosols that entered the charging region of the ionizer was, respectively,
1.24-10° and 2.06-10° cm~2. These values are lower than the values of the particle

concentration, 1.5-10° and 2.5-10° cm~2, measured in the aerosol upstream.

Figure 5.14 shows the evolution with time of the fraction of particles with different
charge states f, in the aerosol within the ionizer. They correspond to particles
of 50 and 250 nm in the experiments with dilution and with no dilution of the
aerosol. In the simulations, the time to attain stationary charging conditions
varies between 2 and 4 s for particles in the size range of 50 to 250 nm and for the
particle concentrations (10° - 2:10° cm™2) of the polydisperse aerosols used in the
experiments. Since the average residence time of the aerosols in the ionizer was 9 s,
correspondent to a flow rate of 1.5 I-min~!, particles were charged to steady-state

in the ionizer of 2! Am in the experiments with polydisperse aerosols.

The particle charge distributions at the outlet of the ionizer of 2! Am calculated
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Figure 5.14: Evolution with time of the charge distribution of particles of 50 nm

(a) and of 250 nm (b) in the ionizer of **!Am in simulations with diluted (left)

and non diluted (right) polydisperse aerosols.
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in the simulations with diluted and non diluted aerosols are compared to the
stationary charge distributions of Wiedensohler in Table 5.4 and in Figure 5.15.
The numerical values correspond to a time of 9 s. This time is sufficient to attain
the steady-state in the simulations; hence, the numerical values are the stationary
values too. The stationary charge distribution shows the same tendency with the
aerosol particle concentration NV, as in the simulations with monodisperse aero-
sols. For all particle sizes, the charge distribution shifts towards higher fractions
of positively charged particles when increasing the concentration of particles in
the aerosol. The largest differences between the fractions of negatively and po-
sitively charged particles correspond to the charge distribution of Wiedensohler.
This is the stationary solution of the population balance equations for very low
particle concentrations. The stationary charge distributions of the particles in
the ionizer of 2! Am calculated numerically deviate slightly from the solution of
Wiedensohler for aerosol particle concentrations of 10° cm™ (diluted aerosol),
whereas larger differences are observed for aerosol particle concentrations in the

3

order of 10° cm™ (non diluted aerosol).

5.1.3.4. Stationary charging

The influence of the aerosol particle concentration N, on the stationary charge
distribution in a radioactive ionizer of a given ion concentration /N; is investigated
in this section; V; is the concentration of bipolar ions in the atmosphere of the
ionizer in absence of aerosols. In this case, ion depletion occurs by recombination
of ions of opposite polarities. When an aerosol enters the ionizer, ions are remo-
ved from the atmosphere also by attachment to the particles. As mentioned in
Section 3.1.3.4, the solution of the system of equation 3.12-3.15 has been widely
investigated for the particular case in which ion depletion is dominated by ion
recombination. Then, the particle balance equations decouple from the ion balan-
ce equations, which solution is N;" = N;” = N;. By substituting N; and making
equation 3.13 equal zero, a stationary solution is obtained, which is a function of
the ion to particle attachment coefficients. Based on the Fuchs theory, equation

3.22, these coefficients can be evaluated numerically.
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Table 5.4: Particle charge distributions at the outlet of the ionizer of 2! Am in the
simulations with polydisperse aerosols at a flow rate of 1.5 I-min—!, and stationary
particle charge distributions of Wiedensohler (1988).

dy N, Charger £, (%)

(om) | (enr?) e MAm 4 3 2 -1 0 +1 +2 | 43 +4

- - Wiedensohler - - 1.14 | 22.29 | 58.14 | 1696 | 0.66 - -

50 1.5-10° 0 numerical model - - 090 | 21.52 | 5935 | 17.62 | 0.59 - -

2.5-108 0 numerical model - - 0.78 | 1993 | 59.48 | 19.10 | 0.69 - -

- Wiedensohler - 0.37 561 | 2793 | 4259 | 2138 | 3.17 | 0.17 -

100 1.5-10° 0 numerical model - 0.31 513 | 26.72 | 43.10 | 21.31 | 3.25 | 0.16 =

25108 0 numerical model - 0.25 | 440 | 2483 | 4331 | 2317 | 3.82 | 0.20 -

n
I
1
=
3
L
=]
=]
7

- Wiedensohler 0.13 | 1.68 9.54 2790 | 3476 | 21.49

150 15 10° 0 oumerical model | 0.11 | 1.44 | 9.14 | 26.56 | 3514 | 21.090 | 575 | 0.71 | 0.04

2.5-108 0 numerical model | 0.08 | 1.15 7.87 2474 | 3541 | 23.00 | 6.78 | 091 0.06

- Wiedensohler 0.53 | 340 | 12,11 | 2641 | 20091 | 2043 | 7.19 | 1.53 | 0.18

200 1.5-10° 0 oumerical model | 0.47 | 3.18 | 11.97 | 2531 | 30.00 | 19.90 | 7.39 | 1.54 | 0.18

2.5-108 0 nmumerical model | 035 | 2.53 | 1034 | 23.66 | 3033 | 21.77 | 875 | 1.97 | 0.25

- Wiedensohler 1.17 | 5.07 | 13.65 | 24.65 | 26.55 | 19.11 | 8.21 | 227 | 0.40

()
n
(=]

1.5-10° 0 oumerical model | 1.00 | 464 | 13.41 | 24.15 | 27.04 | 18.84 | 8.16 | 2.20 | 037

2.5-108 0 mumerical model | 0.74 | 3.72 | 11.63 | 2264 | 2743 | 2066 | 968 | 2.82 | 0.51
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and 250 nm (d) at the outlet of the ionizer of ! Am in simulations with diluted

and non diluted polydisperse aerosols at a flow rate of 1.5 I-min~!, and stationary

charge distributions of Wiedensohler (1988).
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In the approach proposed by Wiedensohler (1988) (equations 3.41 and 3.42),
which reproduces with good accuracy the stationary charge distributions calcu-
lated numerically by Fuchs, the stationary charge distribution does not depend
on the particle concentration N,. However, as the concentration of particles in
the aerosol increases, the rate of ion depletion by attachment to the particles
increases too, up to the point that the term niNpr must be retained in the ion
balance equations. We have studied the influence of the particle concentration N,
on the stationary charge distribution in the weak radioactive ionizer of 24! Am.
The study covers particle sizes in the range of interest in this work, 50 to 250
nm, and particle concentrations between 1072 and 10? times the concentration of
ions in the atmosphere of the ionizer of 2! Am, N; = 1.1-10° cm ™ (see Table 5.1).
Uncharged monodisperse aerosols were assumed at the entrance to the ionizer in

the simulations.

Figure 5.16 shows the stationary values of the concentration of bipolar ions N:*
and of the ratio of ion concentrations N;" /N, in the atmosphere of the ionizer
as a function of the particle to ion concentration ratio N, /N;, for particles of 50
and 250 nm. Besides, the ratio of positively charged ions to the maximum ion
concentration N;"/N; and the ratio of ion concentrations N;"/N; is plotted as a
function of the ratio NV,/N; for particles of all sizes in Figure 5.17. As a result of
the attachment of ions to particles, the concentration of bipolar ions starts de-
viating from its maximum value N; for values of the particle concentration in the
order of 1072 times N;. As it is observed in Figure 5.16, the larger is the particle
size, the faster is also the depletion of ions when increasing the particle concen-
tration. Moreover, since the negatively charged ions have a higher diffusivity than
the positively charged ones, negatively charged ions are removed faster from the
atmosphere too. This explains the increase of the ratio of ion concentrations with
the particle to ion concentration ratio shown in Figure 5.17. It can be seen that
the ratio N;" /N, reaches a maximum value of nearly 1.2 for particles of all sizes
[ Porstendorfer et al. (1984)].

As the ratio of ion concentrations N;" /N, increases when going from very low to
very high particle concentrations, changes are expected in the stationary charge

distribution of the particles in the ionizer of 2! Am too. The stationary charge
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Figure 5.16: Stationary values of the concentration of bipolar ions and of the
ratio of ion concentrations in the ionizer of ?*!Am versus the particle to ion
concentration ratio. Numerical predictions for uncharged monodisperse particles
of 50 nm (a) and 250 nm (b).
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Figure 5.17: Stationary values of the concentration of positively charged ions (a)
and of the ratio of ion concentrations (b) in the ionizer of 2! Am versus the particle
to ion concentration ratio. Numerical predictions for uncharged monodisperse
particles of 50, 100, 150, 200 and 250 nm.
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Figure 5.18: Stationary particle charge distributions in the ionizer of ! Am ver-
sus the particle to ion concentration ratio. Numerical predictions for uncharged
monodisperse particles of 50 nm (a) and 250 nm (b).

distributions predicted with the numerical model for uncharged monodisperse
particles of 50 and 250 nm are displayed in Figure 5.18, for three different values
of the particle to ion concentration ratio N,/N;. The simulations show that, in
the limit N,/N; << 1, the concentration of ions of both polarities is the same
(N;"/N;7=1) and the stationary charge distribution is asymmetric with non ze-
ro mean. For values of the ratio N,/N; nearly 10, the ion concentration ratio
N;"/N; reaches the maximum value of 1.2; then, the stationary charge distribu-
tion becomes symmetric with zero mean. For values of the ratio N,/N; above 10,
the stationary charge distribution remains symmetric but it gets narrower when

increasing the particle concentration.

The mean charge n,,¢qn of the stationary particle charge distribution in the ionizer
of 21 Am is plotted as function of the particle to ion ratio in Figure 5.19, for par-
ticles of all the sizes. The values of n,cq, are divided by the mean charge 7,ean.0
of the stationary particle charge distribution correspondent to N,/N; << 1. It
is concluded from Figures 5.17(b) and 5.19 that the mean charge of the statio-
nary particle charge distribution is determined by the ratio of ion concentrations
N;"/N; . On the other hand, Figure 5.20 displays the stationary values of the




142 5. RESULTS AND DISCUSSION

Figure 5.19: Mean charge of the stationary particle charge distributions in the
ionizer of 2! Am versus the particle to ion concentration ratio. Numerical predic-

tions for uncharged monodisperse particles of 50, 100, 150, 200 and 250 nm.
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Figure 5.20: Stationary values of the total fraction of charged particles in the ioni-
zer of ! Am versus the particle to ion concentration ratio. Numerical predictions

for uncharged monodisperse particles of 50, 100, 150, 200 and 250 nm.
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Figure 5.21: Time to attain the steady-state in the ionizer of 2! Am versus the

particle to ion concentration ratio. Numerical predictions for uncharged mono-
disperse particles of 50, 100, 150, 200 and 250 nm.

fraction of charged particles fenargeq as a function of the ratio N, /NN;, for particles
of all sizes. The values of f pargeqd are divided by the fraction of charged particles
feharged,o i the limit N,/N; << 1. The fraction of charged particles decreases
smoothly up to the point at which the particle charge distribution becomes sym-
metric, N,/N; ~ 10, and it falls down steeply when increasing further the particle
concentration. This explains the abrupt narrowing of the stationary charge dis-
tribution when increasing the particle concentration in an order of magnitude,

N,/N; = 10%, that is observed in Figure 5.17, especially for particles of 250 nm.

Finally, the dependence of the time to attain the steady-state ¢, in the ionizer
of 2! Am on the particle concentration was studied. The results are displayed as
a function of the particle to ion concentration ratio N,/N; in Figure 5.21, for
all particle sizes. In general, the rate at which the particle charge distribution
approaches the steady-state is determined by the concentration of ions in the
atmosphere of the ionizer N;*. As observed in Figure 5.17(a), for a given particle
size, the ion concentration decreases when increasing the particle concentration.
On the other hand, for a given particle concentration, the ion concentration de-
creases when increasing the particle size. Thus, the larger is the particle size and

the larger is the particle concentration, the lower is the rate of particle charging
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and, consequently, the larger is the time to reach the steady-state in the ionizer.

The results of the numerical study confirm the observations of the experiments on
aerosol charging in the weak radioactive ionizer of 2! Am. Particle concentrations

I were used in the

in the interval of 10* to 10° cm ™ and flow rates up to 2.5 l-min~
experiments with monodisperse aerosols. Hence, the particle to ion concentration
ratio N,/N; varied between 1072 and 107!, and the average residence time of
the aerosols in the ionizer was larger than 5 s. In these conditions, monodisperse
particles in the size range of 50 to 250 nm are charged to the steady-state in
the ionizer, as shown in Figure 5.21. Moreover, for values of N, /N; in the interval
1072-1071, the concentration of positively charged ions exceeds the concentration
of negatively charged ions, so the stationary charge distribution of the particles
in the ionizer of 2! Am differs slightly from the solution of Wiedensohler, which

was obtained under the assumption that the concentrations of bipolar ions in the

atmosphere of the ionizer are equal.

On the other hand, particle concentrations of 10° and 2:10° cm ™2 and a flow rate
of 1.5 I'min~! were used in the experiments with polydisperse aerosols. Thus,
the particle to ion concentration ratio N,/N; took values in the order of 107!
and 20, and the average residence time of the aerosols in the ionizer was 9 s.
Also in this case particles of sizes between 50 and 250 nm were charged to the
steady-state in the ionizer of ' Am. The simulations show that the stationary
charge distribution of the particles correspondent to a value of 20 of the ratio
N,/N; deviates largely from the solution of Wiedensohler, and it approaches a

symmetric charge distribution.
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5.2. Corona Unipolar Charger

5.2.1. Experimental Results
5.2.1.1. Optimal configuration and operating conditions

To reduce multiply charging of submicron particles, the configuration and the
operating conditions of the corona charger must be optimized. The aim is to attain
the value of the N;t product for which the fraction of singly charged particles and
the extrinsic charging efficiency are enhanced to the maximum, while multiply
charged particles are reduced to the minimum. In the corona charger under study,
the N;t product depends on four parameters: the corona voltage Uy, the grid
length L¢, the grid voltage Ug, and the flow rate ().

The corona onset voltage was measured experimentally and a value about 3.8
kV was found, as shown in Figure 5.22. This value is close to the theoretical
value of 3.6 kV calculated with ecuation 2.37. An increase in the voltage leads
to a progressively increasing current until spark over occurs, which shows the
electrical break-down of the gas. It was observed also that the minimum voltage
required to guarantee a stable and constant ion current was 4.5 kV. Thus, this

value was chosen for the operational corona voltage of the charger.

Then, several series of experiments were carried out in order to determine the
optimal grid configuration and the optimal grid voltage for singly charging of
submicron aerosols. A grid with squared orifices of 0.8 mm side and a length
of 15 mm was used in the first place. Different constant voltages Ug const and
pulse voltages Ug puise were applied to the grid. Figure 5.23 shows the normalized
mobility distributions measured at the outlet of the corona charger in experiments
with monodisperse particles of 80 nm and a flow rate of 1.5 l-min~!. It can be
seen (a) that the level of charging of the particles decreases when decreasing the
constant voltage Ug const applied to the grid. On the other hand, we used the
LabView programme to generate pulse voltages of amplitude +5 V| frequency 10

kHz and variable duty cycle. It is observed (b) that the level of charging of the
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Figure 5.22: Current-voltage relationship in the corona unipolar charger.

particles diminishes when reducing the duty cycle. The results show that for the
purpose of single charging, the most favourable situation is the one in which a

zero constant voltage is applied to the grid.

However, ideally, ions and particles should mix uniformly in the charging region.
To meet that goal, the ions that enter the charging zone through the grid have to
spread out and fill the free volume between the electrodes quickly, in times much
shorter than the residence time of the flow in the charging region. When a constant
zero voltage is applied to the grid, the electric field between the electrodes is null;
hence the ions move in the radial direction only by diffusion. In this case, the time
it takes the ions to migrate from the grid to the outer electrode can be estimated

by means of the expression
(ro —13)?

3D, (5.3)

tairsr =

on average, the residence time of the flow in the charging region is given by

m(rs —ri)Le

tcon =
Q@
For the values of the ion diffusivity D; in Table 3.2, a diffusive time ¢4y about 12

(5.4)

s is obtained, whereas for the flow rate used in the experiments (Q=1.5 I-min~1!),

the average convective time t.,, is nearly 0.7 s. It means that with a zero constant




5.2 Corona Unipolar Charger 147

5 2.0
d =80 nm +2 d =80 nm
’ UG,oonst (V) ’ +2 D
44 L =15mm ——15 15 Lg=15mm i ——1.0
L, =800 um —*—10 7 L, =800 pum —%-0.8
_ —%— 5 —%—0.2
N 3 U,=+45kV —%— 0 N U, =+45kv —%—0.1
c c
] |
= 1.0
E E UG‘pu\se =+ 5 V
Z 24 =z f=10kHz
k] °
0.5
14
0 i 0.0

Figure 5.23: Normalized mobility distributions of positively charged particles of
80 nm measured at the outlet of the corona charger in experiments with constant
voltage (a) and pulse voltage (b) on the grid of 15 mm length and a flow rate of
1.5 lmin~1.

voltage on the grid, the ions penetrate only a very short radial distance in the
region between the electrodes; hence, the mixing of ions and particles in that
region is very poor. This problem is overcome by applying a positive voltage to
the outer grid, which speeds up the movement of ions from the grid toward the
outer electrode. To estimate the migration time of the ions across the annular

gap due to the electrostatic field, we used the expression

() () in ()
el — ZZUG
then, the minimum voltage that needs to be applied to the grid is calculated by

(5.5)

assuming t. = teon, with the result

an ()

— 7 5.6
27TZ¢LG ( )
for the values of the ion mobility Z; in Table 3.2, a flow rate Q of 1.5 I-min~! and
a grid length L¢ of 15 mm, Ug iy is in the order of 1 V.

UG,min =

On the other hand, when a positive voltage is applied to the grid, the particles

that acquire positive charges as a consequence of the ion collisions migrate and
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deposit onto the wall of the outer electrode. For a given value of the voltage on the
grid, higher particle losses are expected in constant voltage mode than in pulse
voltage mode. The reason is that particles remain longer time in the charging
zone when a pulse voltage is applied, since radial migration is delayed a time
equal to the fraction of the pulse period in which the grid voltage is zero (see

Figure 3.7).

As Figure 5.23(a) shows, in the series of experiments in which a pulse voltage was
applied to the grid, a significant fraction of doubly charged particles was found
even when the duty cycle (duration of the voltage of +5 V) was only 10 % of the
pulse period, and higher fractions of multiply charged particles were observed for
particles larger than 80 nm. Then, it was decided to reduce both the open area and
the length of the grid, in an attempt to reduce the concentration of ions in the
charging zone N;. Experiments were performed with two grids having squared
orifices of 0.2 mm side and lengths of 7.5 and 3 mm. Figure 5.24 displays the
normalized mobility distributions measured at the outlet of the corona charger in
experiments with monodisperse particles of 250 nm at a flow rate of 1.5 l-min~!
and a pulse voltage on the grids. The mobility distributions of positively charged
particles correspondent to the commercial charger of 2'°Po are plotted also for
comparison. It can be seen (a) that the charge distribution that the particles of 250
nm acquire in the corona charger with the shortest grid (3 mm) and a duty cycle
of 0.1 matches closely the charge distribution of the positively charged particles
in the radioactive charger. Equation 5.6 was used to calculate the minimum grid
voltage Ug min necessary for the ions to reach the outer electrode before leaving
the charging region of 3 mm length; a value of 4.5 V was obtained. This value is
close to the value of 5 V supplied by the programmes used to generate the pulse
voltage in the experiments. The results showed that by using the grid of 3 mm
length and properly tuning-up the duty cycle of the pulse voltage, high fractions
of singly charged particles and minor fractions of multiply charged particles can
be attained. Then, it was decided to use the grid of 3 mm length for the rest of

the experiments reported in this paper.
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Figure 5.24: Normalized mobility distributions of positively charged particles of
250 nm measured at the outlet of the radioactive bipolar charger (*°Po) and at
the outlet of corona charger in experiments with pulse voltage on the grids of 7.5

mm length (a) and 3 mm length (b) and a flow rate of 1.5 I-min~".

5.2.1.2. Charging efficiency

The extrinsic charging efficiency &, is one of the quantities that are commonly
used to assess the performance of aerosol chargers. We measured diffusional losses
of particles in the size range under study (50-250 nm) in the corona charger.
Negligible particle losses were found in the device. Hence, Ny;r¢ = 0, and ecuations
4.9, 4.10 and 4.11 take the form

NO
it = 1 — —Nd‘f”“;; (5.7)
Ntot _ NO
et = outNA out (58)
Ntot
Lossesg =1 — NLM (5.9)

Equation 5.8 is used to calculate &.,; in the corona unipolar charger. In addition,

we measured the charge distribution of the particles at the outlet of both the
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Figure 5.25: Experimental values of the extrinsic particle charging efficiency in the
corona charger &.,; versus the duty cycle of the pulse voltage applied to the grid
(open symbols) and values of the total fraction of positively charged particles in
a radioactive charger calculated by Wiedensohler £* (solid symbols), for particles

of various sizes and flow rates of 1.5 I-min-1 (left) and 2.5 l-min-1 (right).

corona charger and the radioactive charger of 2°Po used as reference. The values
of &..+ obtained with the corona charger are plotted in Figure 5.25 as a function of
the duty cycle of the pulse voltage applied to the grid, for two values of the aerosol
flow rate typically used in mobility analysis, 1.5 I'min~" (a) and 2.5 I'min~! (b).
We determined the values of the duty cycle of the pulse voltage D* at which the
charge distribution that the particles acquire in the corona charger is similar to
the charge distribution of the positively charged particles in the charger of 2!°Po.
The later is usually well approximated by the stationary charge distribution of
Wiedensohler (1988). Thus, we used the Wiedensohler’s formula to calculate the
total fraction of positively charged particles in the radioactive charger £*, and
we compared it to the extrinsic efficiency &.,; measured with the corona unipolar
charger. The pairs (D*,£*) are represented by solid symbols in Figure 5.25. It
can be seen that D* diminishes when increasing the particle size and, for a given
particle size, it increases with the flow rate. An important result is that, for the
same distribution of positively charged particles in the two aerosol chargers (D*),

higher charging efficiencies are attained with the corona unipolar charger (&..;)
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than with the radioactive bipolar charger (£*), for all particle sizes and flow rates.

5.2.1.3. Particle charge distribution

The mobility distribution of the particles was measured at the outlet of the corona
charger, and from these distributions the fractions of particles carrying different
number of elementary charges were derived. The fraction of uncharged particles
was measured by turning the voltage applied to ESP2 off and on. The fractions
of uncharged particles and positively charged particles f,, (n =0,4+1,+2,+3,...)
are plotted in Figure 5.26 for all particle sizes under study and flow rates of 1.5
and 2.5 I'min~!. In the experiments, the number concentration of monodisperse
particles varied in the range of 10* to 10° cm™3. It can be seen that, for a given
particle size, the fractions of particles of all charge states decrease when the duty
cycle of the pulse voltage decreases and when the flow rate increases; in other
words, when the NN;t product diminishes (see Figure 5.29). A major advantage
of our corona charger is that it allows reducing multiple charging of submicron
aerosols to levels below the ones found in conventional radioactive chargers, just
by applying a pulse voltage to the inner electrode and tuning up the duty cycle,
which is a variable parameter. When reducing the duty cycle the fractions of both
singly and multiply charged particles diminish; hence the optimal value of this

parameter must be determined for any specific application.

5.2.2. Experiments versus Theoretical Model

5.2.2.1. Estimation of the N;t product

Estimations of the N;t product in the charging region allow predicting the char-
ging levels of the particles. As described in section 3.2.2, the ion concentration N;
can be estimated based on measurements of the ion current I;,,, which depends
on the corona voltage and on the grid voltage. To measure I;,, an insulated foil
was placed on the inner side of the outer cylinder of the corona charger, opposite

the grid, and connected to an electrometer. Then, we fixed the corona voltage to
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Figure 5.26: Charge distributions of particles of 50 nm (a), 100 nm (b), 150 nm
(c), 200 nm (d) and 250 nm (e) measured at the outlet of the corona charger
versus the duty cycle of the pulse voltage applied to the grid for flow rates of 1.5
I'min~! (left) and 2.5 I-min~" (right).
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Figure 5.27: Experimental values of the ion current versus the duty cycle of the

pulse voltage applied to the grid.

+4.5 kV and a pulse voltage of amplitude +5 V, frequency 10 kHz and different
duty cycle values was applied to the grid (0.2 mm side and 3 mm length). Then,
we measured the ion current [;,, as a function of the duty cycle of the pulse
voltage D, with the result shown in Figure 5.27. An increase in the duty cycle

leads to a progressively increasing ion current.

The radial distribution of the ion concentration N; and the radial distribution
of the N;t product in the charging region of the corona charger are displayed in
Figure 5.28, for several values of the duty cycle D. To calculate N;(r) equation
3.54 was used, with the electric field E(r) given by equation 3.50 and the values of
the ion current I;,, measured experimentally. To evaluate ¢(r) equation 3.55 was
used, with the flow velocity profile v(r) given by equations 3.56 and 3.57 and a
flow rate Q of 1.5 'min~!. As it can be seen in Figure 5.28(a), the concentration
of ions in the charging region varied in the range of 4-10'! to 4-10'3 m~3 for
values of the duty cycle between 0.1 and 1.0 (pulse voltage of +5V). Then, the
average value of the N;t product in the charging region N;t was estimated by
solving numerically equation 3.58. The values of N;t so obtained are plotted as a

function of the duty cycle in Figure 5.29 for flow rates of 1.5 and 2.5 I-min~*.
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Figure 5.28: Radial profiles of the ion concentration NN; (a) and of the N;t product
(b) in the charging region for several values of the duty cycle of the pulse voltage
applied to the grid and a flow rate of 1.5 l-min—!.
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Figure 5.29: Mean value of the N;t product in the charging region versus the duty
cycle of the pulse voltage applied to the grid, for flow rates of 1.5 and 2.5 I-min~".
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Figure 5.30: Ton to particle attachment coefficients predicted by the Fuchs’ theory

for values of the mobility and mass of air ions (+) reported by different authors.

5.2.2.2. Mean number of charges

Figure 5.31 shows the more important parameters in charging process as a fun-
ction of the particle diameter and the average of the N;t product established
in the charger. The first charging parameter represented in the left plots is the
mean number of charges per particle n, calculated as the average of the values
showed in Figure 5.26, for each specific operation condition and particle size. The
experimental values of 7 are compared with the theoretical values (dashed lines)
predicted by diffusion theory of Fuchs and using the equations that represent the
analytical solution of the unipolar diffusion charging (equations 3.61 and 3.62).
For the calculation of the attachment coefficients based on the Fuchs’ limiting
sphere theory we follow the equations written in section 3.1.3.2. As the electri-
cal mobility and the mass of the air ions in our experiments were unknown, we
assumed the values of Z; and m; used by three different authors, Adachi et al.
(1985)- Vohra et al. (1969), Wiedensohler et al. (1986) and Alonso et al. (2006),
listed in Table 3.2. Figure 5.30 shows the attachment coefficients of positively
charged ions and particles in the size range of interest predicted by the Fuchs’
theory. The second and third charging parameters represented in the right plots
are the extrinsic charging efficiency and the electrostatic losses corresponding to

each specific operation condition and particle size.
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Figure 5.31: Mean number of charge per particles (left) and extrinsic charging

efficiency and electrostatic losses (right) as a function of the Nt product, for
particles of 50 nm (a), 100 nm (b), 150 nm (c), 200 nm (d) and 250 nm (e). The

lines show theoretical calculations using Fuchs’ limiting sphere theory using atta-

chment coefficients calculated with ion properties assumed by different authors.
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Left plots in Figure 5.31 show for N;t conditions between 8-10'° and 6-10'* s-m =3,
the mean number of charges per particle are inferior to 1 for the two smallest
particle sizes under study (50 and 100 nm), and inferior to 2 for the biggest
particle sizes (200 and 250 nm). The measurements agree with the theoretical
predictions for highest N;t products and for the ion properties reported by Adachi
et al. (1985) (Z; = 1.40 cm?*-V~1.s7! and m; = 109 amu). The observed deviations
for the lowest N;t products can be explained due to the errors introduced when
ion current measurements were done for the lower duty cycles, because of those
were measured inside the minimum range of the electrometer. Right plots show
the extrinsic charging efficiency for each charging condition, and the electrostatic
losses produced inside the charger, which were inferior to 5% in all the cases and

particle sizes.







Capitulo 6

Conclusions

The main conclusions of the Thesis are summarised in this chapter. This work
was aimed at investigating the performance of two new aerosol chargers, a weak
radioactive bipolar charger and a modified corona unipolar charger, for charging
of aerosols in the submicron size range. The final objective is to use these devices
in DMA based applications such as the measurement of particle size distribu-
tions (radioactive charger) and the generation of monodisperse particles (corona

charger).

6.1. Weak radioactive bipolar charger

= The feasibility of weak radioactive sources for the charging of submicron
aerosols with relatively low particle concentrations has been proved. With
a proper election of the radioactive isotope based on the emitted radiation
(type, energy) together with an optimal design of the charging device (geo-
metry, volume, dimensions, flow distribution features, source location), low
activity sources (=~ pCi) allow for values of the N;t product comparable to
the ones attained with high activity sources (= mCi) in current radioactive

chargers.

» A radioactive ionizer based on a weak source of ?*' Am (0.24 Ci) has been
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developed and characterized. The N;t product ranges from 6-10'2 to 3-10'3
m~—3 - s, for aerosol flow rates between 0.5 and 2.5 l-min~!. It has been
demonstrated that the ionizer is suitable for charging polydisperse aero-
sols with particle sizes in the range of 50 to 250 nm. Stationary charging
conditions are attained in the charger provided that the particle number
concentration and the aerosol flow rate do not exceed, respectively, 2-10°
em™3 and 2.5 I'min~!. Then, the charger can be used followed by a DMA
for measuring size distributions of polydisperse particles in the size range

mentioned previously.

An inconvenience of the weak radioactive charger of 2! Am is the loss of
particles (mainly of sizes below 100 nm) in the grids which serve to dis-
tribute the aerosol flow at the entrance to the charger. To overcome that
problem it is recommended to operate the charger at low aerosol flow rates
(=~ 0.5 I'min~'). Otherwise, it has been found that the correlation of Cheng
& Yeh (1980) is adequate to estimate particle losses in the grids.

A numerical model based on the Fuchs theory of diffusion charging has
been validated againts the experiments with the charger of ?**Am. Good
agreement between the experimental results and the numerical predictions

was observed in all the cases.

The numerical model was used to gain an insight into the influence of the
aerosol particle concentration V, on the stationary charge distribution that
the particles attain in radioactive bipolar charger. Basically, two limiting
cases exist. When the particle concentration is much lower than the ion con-
centration (N,/N; << 1), the concentration of ions of the two polarities in
the gas is the same (N;"/N;” = 1) and the stationary charge distribution of
the particles is asymmetric with non-zero mean | Wiedensohler (1988)]. For
values of the particle concentration comparable to the ion concentration
(N,/N; =~ 1), negatively charged ions are depleted faster than posivitely
charged ions from the atmosphere due to ion attachment to the particles,
and the concentration of positively charged ions becomes higher than the

concentration of negatively charged ions (N;"/N; > 1). When increasing
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further the particle concentration (N,/N; >> 1), the ratio of ion concentra-
tions N;" /N~ reaches an asymptotic value of about 1.2 and the stationary
charge distribution of the particles becomes symmetric with zero mean |
Porstendorfer et al. (1984)]. This behaviour is general and applicable to

any radioactive bipolar charger.

» The charger of 2! Am shows two major advantages with respect to radioac-
tive chargers which use high activity sources. Firstly, the weak radioactive
charger is cheaper, because of the much lower activity of the 2! Am source
(0.24 pCi) as compared to the activity of the sources (**Kr, ?'%Po) used
in commercial chargers (1-10 mCi). On the other hand, the activity of the
241 Am source is below the exemption limit imposed by the current legisla-
tion; thus the weak radioactive charger is not classified as radioactive ma-
terial. It can be manipulated, transported and stored without restricctions,
which is not the case of the radioactive chargers containing non-exempted

sources.

6.2. Corona unipolar charger

= The feasibility of a corona unipolar charger for singly charging of submicron
aerosols has been demonstrated. For that purpose, an existing corona char-
ger [ Biischer et al. (1994)] has been modified. By optimizing the design and
the voltage applied to the inner electrode of the corona charger, the ion con-
centration (the N;t product) can be reduced to the desired level in order to
minimize multiple charging of the aerosol particles. A rectangular (positive-
zero) wave voltage is applied to the electrode. The pulse duration (fraction
of time of the wave period during which the positive voltage is applied) is
a variable parameter which allows for controlling the ion concentration in

the charger NV;.

= The modified corona charger has been developed and characterized. Mean
values of the N;t product in the charger are 810" and 6:10'2 m™3 - s for
aerosol flow rates of 1.5 and 2.5 I-min~!, respectively. It has been proved that

the corona charger is suitable for single charging of polydisperse aerosols
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with particle sizes in the range of 50 to 250 nm. Then, the charger can be
used followed by a DMA as a source of monodisperse particles in that size

range.

The experimental results have validated a state of the art model for charging
particles in a corona unipolar charger [ Biischer et al. (1994), Biskos et al.
(2005b)] based on the particle diffusion charging theory of Fuchs and taking
into account the charge of the ions in the electrical field inside the charger.
Also, it has been include a sensitivity study of the model predictions to the
uncertainty of the electrical mobility and the mass of the ions, based on

different values of theses parameters reported in the literature.
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