Goteborgs universitet
Naturvetenskaplig probleml6sning

28 maj 2001

PMlO - sot
- ett regressionstest for partiklar
mindre an 10um.

Pia Aspegren
Annika Berntsson

Peter Davidsson
Maria Ohlson

Handledare:
Bertil Dynefors GU
Karin Persson IVL

Sture Holm GU
Joachim Johansson GU



Sammanfattning

EU ger alla ldnder inom unionen direktiv fér PMig som ska vara
uppfyllt senast ar 2010. Partikelhalten méts och kartlaggs darfor i flera
av landets kommuner. De sotmétningar som har pagatt sedan 60-talet
visar en nedatgaende trend av partikelférekomst i luft. D4 bada typer
av partiklar r mindre &n 10um finns anledning att soka ett samband
dem emellan. Ett sambandstest har gjorts pd de tio kommuner inom
det s& kallade Urbanmétnéatet [5] ddr méatningar har skett parallellt
av sot och PMjq fran oktober till mars under vinterhalvaret 00/01.
Syftet var att finna en regressionskoefficient dem emellan. Det eventu-
ella sambandet skulle kunna anvindas fér trendanalys att uppskatta
halter av PMjy bakat i tiden och leda till att sotmétningar kan ersét-
tas med métningar av PMjg. Den statistiska undersékningsmetodiken
med Tukeytest for obalanserade problem gav en gruppindelning déar
varje grupp innehdll de métplatser vars métvirden ansags lika pa sig-
nifikansniva 0,95. Testet visar att méatvirdena for de 10 undersckta
stdderna kan delas in i 5 grupper och att det inte finns négot ge-
mensamt samband for hela landet, men diremot uppvisas tecken till
regionala samband.

Abstract

EU hands Sweden directives to accomplish Environmental air quali-
ty guidelines for PM;y by the year 2010. Particle concentrations is
therfore measured in several of the communities in Sweden. The black
smoke measurments that have been undergoing since the sixties show
decreasing trend of particle occurrence in the air. Since both types
of particles are less than 10um there is reason to seek a correlation
between them. An associative test has been done on the 10 commu-
nities within the Swedish Urban network where measurements have
been performed parallel from October till March during the Winter
00/01. The aim was to find a regressive coefficient between P M and
sot. The possible connection could be used for trend studies for P Mg
and hence could the black smoke measurements be replaced by me-
surements of PMjg. The statistical method for examination with the
Tukey test for unbalanced problems rendered a grouping in which each
group contained the sites were data was considered too be equal at a
significance level of 0.95. The test shows that the readings for the 10
examined cities could be divided into 5 groups and that there was no
common denominator for the whole country.



Naturvetenskaplig problemlsning P Mg sot

Innehall

1 Inledning 3
2 Fysikalisk beskrivning av partiklar 4
3 Maitplatser 5
4 Matapparatur 6
5 Undersékningsmetodik for regressionskoefficient 7
6 Resultat 10
7 Slutsats och diskussion 11




Naturvetenskaplig problemlsning P Mg sot

1 Inledning

Riksdagen har fattat ett beslut om att “luften ska vara sa ren att ménniskors
hélsa samt djur, vaxter och kulturvirlden inte skadas”[1], vilket betyder att
halterna av luftféroreningar inte far Gverskrida faststéllda lagrisknivaer for
cancer, 6verkinslighet och allergi eller sjukdomar i luftvigarna.

Som en f6ljd av Sveriges intrade i EU finns sedan den 1 januari 1999 en for-
ordning om luftkvalitetsdirektiv som ska uppnas. Inom EU finns ett direktiv
pa att halten av PM;, (Particulate Matter < 10um) pa 50ug/m3 per dygn
far 6verstigas hogst 35 ganger per ar och det ska vara uppfyllt senast 2005.
Fran ar 2010 far denna halt endast 6verskridas 7 dygn per ar. Sverige har i
dagsliiget en foreslagen Miljokvalitetsnorm for P My pa 30ug/m® per dygn,
som inte far 6verskridas mer &n 7 ganger per ar. P4 grund av att miljokvali-
tetsnormer infors sker troligtvis en Gvergang fran att mata sot till matningar
av PMi, och eventuellt partiklar av mindre fraktioner s& som PM;5 och
PM;.

I Sverige drivs sedan 1986 URBAN-projektet i vilket ett 40-tal kommuner
ingér. Projektet har till uppgift att méata luftkvalitet i tdtorter och ar ett sam-
arbete mellan kommunernas Miljo- och Hilsoskyddskontor och IVL Svenska
Miljoinstitutet AB. Inom URBAN-projektet finns kontinuerliga méatvarden
for sot sedan mitten av 80-talet [5] och luftkvaliteten har forbattrats sedan
maéatningarna pabdrjades. Det finns dokumenterade sotméatningar sedan 60-
talet som visar pa en klart nedatgdende trend. For att ta tillvara pa de
langa méatserierna och ocksa fa underlag till vidare studier har de kommuner
som ingar i URBAN-projektet erbjudits att parallellt méta sot och P Mg
under vinterhalvaret 00/01. Erbjudandet har antagits av foljande tretton
kommuner; Burlév, Tidaholm, Tranas, Katrineholm, Karlskoga, Sala, Upp-
sala, Sandviken, Timra, Ostersund, Ornskoldsvik, Boden och Overtornes.

Viss forskning om aerosolpartiklar menar att samband mellan sot och P Mg
inte bor finnas d& skillnaden i partikelstorlek och ursprung talar mot ett sa-
dant. Enligt institutet for experimentell fysik pa Universitetet i Wien visar
en undersokning, gjord i urban milj6, att majoriteten av sotpartiklar dr av
storleksordningen 0,1 — 0,4um [7]. UtifrAn URBAN-projektets métdata har
en undersokning gjorts for att finna ett eventuellt samband da intresset in-
om miljésektorn dr stort och da delar av tidiga méatningar tyder pa samband.
Om sambandet finns och en reggressionskoefficient k kan berdknas skulle sot-
métningsmetoden kunna ersdttas med PM;p-metoden och sotdata sedan 30
ar tillbaka i tiden anvindas for att uppskatta davarande halten fér P M.
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Dessutom kan regressionkoefficienten ge underlag till en trendstudie som kan
ge visst underlag till prognoser av framtida halter PM;g i luft.

2 Fysikalisk beskrivning av partiklar

Ofta i den vetenskapliga litteraturen bendms partiklar som svéivar i gas eller
luft for aerosolpartiklar. De brukar storleksmaéssigt delas in i tva huvudgrup-
per dels fina partiklar med aerodynamisk diameter mindre &n 2, 5um samt
grova partiklar storre dn 2,5um. Da partiklar kan anta oregelbunden form
approximeras de enligt definitionen for aerodynamisk diameter. Det vill sdga
den fallhastighetsekvivalenta diametern hos en (ténkt) klotformad partikel
med densiteten 1 (g/cm?) [2].

Uppdelningen av partiklar dr beroende av dess storlek och hiarkomst. Sot &r
sma svavande svarta partiklar i storleksordning mindre &n 10um. Sotpartik-
lar uppstar ofta vid ofullstindig forbrénning och bestar till storsta del av
porost kol till vilket det ofta adsorberats oforbrianda kolviaten och metaller
fran branslet.

P Mo (Particulate Matter) bestar av bade ljusa och morka partiklar med en
aerodynamisk diameter mindre &n 10um. Dess férekomst &r bade naturlig
och antropogen. Uppehallstiden i luft ar relativt kort och PM;q transpor-
teras darfor inte s& langa striackor innan de deponeras. PM;jy harrér framst
fran lokala kallor, varfor killan till utslappen av partiklar ar viktig att beakta.

Partiklar kan férekomma som naturliga eller antropogena. I en global upp-
skattning av atmosfériska partiklar dr den stérsta delen av naturlig forekomst,
medan de antropogent skapade partiklarna 6verviger i tatbebyggda omraden.
De partiklar som férekommer naturligt &r till exempel jordstoff, havsspray
och stoff fran vulkanutbrott. Man rdaknar biotiska partiklar s& som pollen,
sporer och bakterier till grova naturliga partiklar. Exempel pa antropogena
partiklar ar ofullstdndigt férbrianda kolviten som kommer bland annat fran
trafiken, industrin och férbranning av tjockolja. Villapannor och sméaskalig
vedeldning star ocksé for en stor del av utslappen.
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3 Matplatser

Av de tretton kommuner som ingar i undersdkningen har tre tagits bort da
deras méatvarden ar for fa, pa grund av databortfall, eller felaktiga. De res-
terande 10 kommunerna #r Timra, Ornskoldsvik, Tranas, Ostersund, Katri-
neholm, Karlskoga, Sala, Boden, Uppsala och Burlév se figur 1. Tatorterna i
dessa kommuner representerar trafik och persontdta omraden samt kust- och
inlands- omraden med geografisk spridning i landet.

Sarskilda matplatskriterier for stationen ska uppfyllas. Exempel pa detta ar
fritt fran storkillor, centralt beldgen, persontéatt omrade, 6ppen plats det vill
saga urban bakgrund/taknivd med bestdmt avstand mellan fasad och prov-
tagare [5]
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Figur 1: Sverigekarta med de tdatorter som ingar ¢ Urbanmdtndtet, dar de
svarta prickarna visar de som mdter PMg.
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4 Matapparatur

Sotmétningarna gbérs med en halvautomatisk dygnsprovtagare som har at-
ta kanaler, en kanal for varje dygn, dar luft sugs igenom ett pappersfilter
(Whatman 1) med hjalp av en vakuumpump, se figur 2. Varje filter expo-
neras 24 timmar. Darefter méts de svarta partiklar som samlats pa filtret
genom reflektrometisk analys. Den uppmaétta reflektansen omriaknas sedan
till pg/m? luft med hjilp av en kallibrerkurva samt provtagningsvolymen.
Metoden é&r standardiserad (OECD Paris 1964).

Figur 2: En schematisk bild over den halvautomatiska dygnsprovtagaren, med
de dtta kanalerna, for mdatning av bland annat sot.

IVL har tagit fram en PM;p-provtagare, se figur 3, och varje provtagare har
liksom sotprovtagaren atta enheter. Sdsom for sotprovtagaren samlas P Mg
pa ett uppsamlingsfilter och provtagaren ar kopplad till en vakuumpump.
Konstruktionen kan liknas vid en halvautomatisk volymsprovtagare [2| som
med hjilp av en impaktor, dar lufthastighet och utformningen av impaktor-
steget har betydelse, kan avskilja storre partiklar pga deras troghet. Filtren
vags fore och efter exponering och halten erhalls, genom viktskillnaden och
provtagningsvolymen, i ug/m3.

Anslutring tll
mmmmm pump.

Figur 3: Ett provtagningshuvud fér PMq. Partiklarna sugs in mellan botten-
plattorna med hjilp av en vakuumpump.
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Provtagningarna utfors av kommunerna och filtren skickas till IVL fér analys.
Arbetet med halvautomatiska dygnsprovtagare begransas till filterbyten och
tillsyn en gdng per métvecka. mse

5 Undersokningsmetodik for regressionskoeffi-
cient

D& undersokningen efterstravar att finna ett gemensamt samband fér he-
la Sverige har Tukey multiple testet valts som undersékningsmetodik [6].
Den behandlar flera stokastiska variabler samtidigt och dessutom ger den en
gruppindelning fér de stider som inte gar att skilja &t inom testet. Halter-
na av de bada partikelfraktionerna for varje stad har jamforts och de foljer
varandra val. Tva illustration av sambandet kan ses i figur 4 och 5. Dér figur 4
visar sambandet av halterna for Burlév och figur 5 sambandet i Katrineholm.
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Figur 4: Partikelhalter © Burlév fran oktober till mars. Den heldragna linjen
ar sot-halten och den prickade P M,y-halten.

D4 &ven de nio andra stidernas jamforelse har samma tendens ansétts ett
linjart samband mellan sot och PMjy. Den eventuella regressionskoefficienten
k undersoks enligt formeln for en enkel regressionslinje
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Figur 5: Samband mellan Sot och PMy i Katrineholm under vinterhalvdret
00/01.

y=kzr+m (1)

dar y=P Mg, x=sot och m ar en bakgrundshalt vilken lamnas utanfor i ana-
lysen da den inte paverkar regressionskoefficienten (lutningen pa linjen)|8].
De framtagna halterna logaritmeras och virderna for In(k) ldggs i den sto-
kastiska variabeln X, alltsa

In(k) = In(PMjg) — In(sot) = X.

Testet i undersokningen bygger pa att matningarna x;, for varje stad, ar gjor-
da pa en bakomliggande néstan normalfordelad stokastisk variabel X;. Detta
kontrolleras med en sa kallad qq-plot [4] som visar vilken férdelningskurva
som ska anvindas. Om normalférdelning féreligger antyds en rat linje. For al-
la de 10 stéderna i testet visar qg-ploten en rat linje dar figur 6 representerar
Ornskoldsvik.

Om regressionskoefficienten k ar en och samma for hela landet bor inte X;
variera for de olika méitplatserna. De 10 stdderna i tabell 1 méaste saledes
jamforas samtidigt mot varandra. D4 olika antal méitningar (n) i varje stad
foreligger gors testet fér obalanserade problem [3].
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Figur 6: En qq-plot éver Ornskéldsvik. Den rita linjen tyder pé en bakomlig-
gande ndastan normalférdelad stokastisk variabel.

For att kontrollera medelviardet p for respektive stad utfors hypotestestet
Hi:ps —p <0

pa signifikansnivad o = 0, 05,
dar H;; forkastas om

_ _ n; n;

N V2

D4 z i (2) inte kan utldsas ur fardiga tabeller gors en simulering av férdel-
ningskurvan som bygger pa Studentized range distribution [3] med 3>, n; — M
frihetsgrader, dar n ar antal matvirde for varje stad och M &r antalet stéder.
Det simulerade z vérdet i testen ar 4,48 (se bilaga 1).

(2)

En polad varians S, anvéinds i testen d& varje stads varians faller inom ramen
for samma varians. En reservation gors for variansen i Timra d& den avviker
nagot men ej anses paverka annat dn gruppindelningen.

Testet gors for alla kombinationer av stdder och forkastas i de fall d& en eller
bada differanserna Gverstiger minsta pavisbara skillnad. Alltsd om de jam-
forda stiderna skall anses lika kréivs att bade X; — X ; och X i X; ar mindre

1 1
_+— . . o e .
an z - Sp;m\/ﬁ% som dr den minsta pavisbara skillnaden.
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PM, sot

Tabell 1: Data till grund for statistiska berdikningar

Stader Antal mitningar (n) | Medelviirde (X) | Varians (5?)
Timra 118 0,554779 1,1645
Ornskdldsvik 96 0,739006 0,5868
Tranas 142 0,933213 0,6243
Ostersund 129 0,985605 0,6555
Katrineholm 151 1,002436 0,3728
Karlskoga 118 1,1185021 0,5324
Sala 149 1,192790 0,6545
Boden 89 1,200044 0,7235
Uppsala 139 1,282714 0,5866
Burlov 172 1,629928 0,5258

Observera att testet inte visar likhet utan endast att olikhet inte féreligger.
De X som i Tukey testet anses lika urskiljs och en gruppindelning faller ut.
Det vill siga de X som inte gar att skilja paras ihop enligt féljande exempel

dér X (1) anses vara lika med X5 och ingér i en grupp medan X(3) till X4
tillhor den andra. Det &r alltsd mellan X(5) och X3y den pévisade olikheten
finns.

6 Resultat

Resultatet fran Tukey testet visar att de tio olika tdtorternas medelvirde inte
kan anses vara lika utan grupperas pa detta sitt

)Z(Tim) )Z(Orn) 5<(Tra) X(Ost) X(Kat) )Z(Kar) )Z(Bod) )Z(Sal) X(Upp) )Z(Bur) !
|

|
! | ! |

| —
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Det betyder att en, for alla tatorter gemensam, regressionskoefficient mel-
lan sot och PM;, inte kan pavisas. Daremot visar testet att vissa tatorter
inte kan skiljas at utan faller ut i fem olika grupper. Till vinster ses Tim-
ra/Ornskoldsvik ingd i en grupp medan Burlév pa hogra sidan inte bildar
nagon grupp. Daremellan bildar de 6vriga tatorterna tre olika grupper.

Metoderna for att méta PM;py och sot ar siledes inte utbytbara for hela
landet, det vill siga det récker inte att méta PMj, for att sedan rdkna
ut halten for sot. Inte heller trendstudier for PM;q utifran sothalten gar
att utfora generellt for hela landet da en regressionskoefficient inte kunnat
pavisas.

7 Slutsats och diskussion

Enligt Tukey-testet finns inget gemensamt samband for hela landet. Men da
en gruppindelning av oskiljbara tétorter fas i testet kan eventuellt en regres-
sionkoefficient finnas for varje grupp. Den kan anvindas i regionala prognoser
av PMjg. De langa sotmétningarna kan saledes komma till anvindning for
att i dessa grupper finna ett samband mellan sot och P M.

Mojliga felkéllor kan vara de veckovisa luckorna i métserien som boér vara av
betydelse. Den hénsyn som tagits till detta problem &r att hela métserien
i en tatort tas bort dd mer &n 40% av métviardena saknas. Den méanskliga
faktorn vid hantering av filter under partikelinsamlingen anses ha mindre be-
tydelse. Kallibrering av reflektometern gors efter ett visst antal avldsta filter
och kan pa sa satt paverka sothalten. Som tidigare ndmnts gors en reserva-
tion for variansen i Timra vilken paverkar den poolade variansen och saledes
gruppindelningen.

De faktorer som paverkar sammanséttningen av partiklar i luften &r bland
annat det geografiska laget, narheten till stora industrier, trafiken och storle-
ken pé tétorten. Ur grupperingen kan utlisas att de gemensamma faktorerna
for grupp Timra/Ornskéldsvik dr norrlands ostkustregion samt att de &r sma
tatorter. Data for gruppen sager att halten PM;q ar nagot ldgre &n i Gvriga
tatorter.

I grupp tva, tre och fyra finns inte samma typ av tydliga gemensamma fak-
torer forutom att de alla ar tatorter i inlandet. En ndrmare undersékning av
dessa tétorter skulle kunna ge de faktorer som kopplar dem samman. Bur-
16v ddremot, som inte ingér i nagon grupp, ligger lingst soderut vid kusten i

11
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néirheten av storstiderna Kopenhamn, Malmo och Helsingborg. P M;p-halten
ar betydligt hogre dn sothalten, vilket skulle kunna vara en forklaring till att
den bildar en egen grupp och skiljer sig markant fran de 6vriga grupperna.

Om det nu inte finns nigot samband mellan PMj, och sot kan det tyckas
anmarkningsvirt att halterna foljs &t sa vél som ses i figur 4. En foérklaring
kan vara att Sveriges luft dr relativt ren, pa grund av atgéarder som har gjorts
for att minska partikelhalten, s& att den storre fraktionen av partiklar inte
ar representerad pa uppsamlingsfiltren. Kan det vara sa att de partiklar som
samlas pd PMo-filtren motsvarar fraktionen PM;5. Eller kan situationen
vara omvind, det vill siga att den storsta delen av partiklarna pa filtren
bestar av grova partiklar. Hur stor andel av PM;jy, som motsvaras av frak-
tionen PMj, 5 &r svar att beddomma. D& métningarna utfors i sa kallad urban
bakgrund, 4 — 10m ovan mark, foranleder detta oss att tro att de storsta
partiklarna deponeras innan de nar méatutrustningen.

Vi foreslar darfor ett sambandstest mellan PMy 5, PM;jo och sot. En kemisk
analys av filtren bor utforas for att kartlagga varifrdn de kommer samt ett
forsok att finna fordelningen av partikelstorlek. Dels med anledning av att
de fina partiklarna anses ha storre negativ hilsopaverkan men &ven for att
miljokvalitetsnormer sannolikt kommer att inféras for PM; 5 inom en snar
framtid.

12
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Bilaga 1

Programkoden for simuleringen av z i MATLAB:

m=10
s=172+118+142+151+139+149+129+96+89+118-10
F=[J;

for k=1:100000
U=randn(1,m);
W=chi2rnd(s);
A=range(U);
B=(W/s);
C=sqrt(B);
F=|F,A/C];
end;
F=sort(F);

z=F (ceil(100000*0.95))
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