ITM-rapport 133

Den smaskaliga
vedeldningens betydelse for
luftkvaliteten i Lycksele och
Vaxjo

C. Johansson!, HC. Hansson!, Johan Strém!, Emma Hedberg!
Gustavo Olivares!, Hans Karlsson!, Ulla Wideqvist!, Erik

Swietlicki?, Torsten Nilsson2, Adam Kristensson2, Eva Brorstrom-
Lundéns

1 ITM Stockholms universitet
2 Karnfysik, Lunds universitet
3. IVL Svenska Milj6institutet

Redovisning av resultat frdn programmet Utslapp och luftkvalitet
finansierat av Energimyndigheten, 2004

December 2004

INSTITUTET FOR TILLAMPAD MILIOFORSKNING




INNEHALL

1 FOTOTA ittt ettt 1
2. Sammanfattning......c.ooeiiii e 1
ST 16504 b a0 - 1oy 2 PP P PP PRSPPI 4
4. Sothalternas relation till partikelhalter och KAllOr.........ccceeuviniiiiiiiiiiiiiiiiienennes 6
4.1 INTrOAUKLION «.uivniiiiii i 6]
G2 SYTEE oo et 7
G I (S oo 1< O PP TP PP PPN 7
4.3.1 P ettt 7
4.3.2 B et aa e 7
4.3.3 Organiskt, elementart Kol ... ..o e 7
4.3.4 1o ] APPSO PP PP PP PPN 8
4.3.5 "Black SIMOKE” ...coiiiiiiii e 9
4.4 Resultat fran métningarna i Lycksele, 2002 .......c.cciiiiiiiiiiiiiiiniiniiniiieeeeennen, 10
4.5 Resultat fran matningarna i VAXjO, 2003......cciiiiiiiiiiiiiiineinereeieei e 12
4.6 Jamforelser av halterna av EC, OC och sot pa olika platser i Sverige............... 18
5. Bidrag fran olika kallor till halter av organiska luftféroreningar i Lycksele och V&axj6 samt
kemisk massbalans av @@rOSOLEI1......c.uvuu ittt eaaes 20
5.1 Forsdala, Lycksele, 2002.... ...ttt 22
5.2 Teleborg, VAXjO, 2003 ... .cuiuiiiiiiiie ettt et e e et et et e e e ennes 24
6. Berdkningar av bidrag till halterna av partiklar fran biomasseférbranning i Lycksele och
Vaxj6 med multivariata metoder............ooiiiiiiiiiiiii 26
0.1 Sammanfattiing ....c.oveuiinii e 26
6.2 Resultat fran kall-receptormodelleringen Forsdala, Lycksele ............c..cccceenee. 27
6.2.1 KAIla JOTASTOft . cunenii i e 31
6.2.2 Kalla havssalt.....c.iuiiiiii e 31
6.2.3 Kalla 1angdistanStransSpPort «....... e e eii ittt ettt et e ei e 32
6.2.4 KALLA FE/ CU.ueiiiiiiieiieii ettt ettt et e e e ena e 32
6.2.5 Kalla Ni (IICKEL) ..evniiniiiiiie ettt eaaes 32
6.2.6 Kalla VEdEIAIIng .. cuueeniiniiniiiei et 33
6.3 Resultat fran kall-receptormodelleringen Teleborg, VAXjO .......ccvvvuveniinnennennennne. 33
6.3.1 1. K8I1a havsSalt ... cuuiiiiii e e 38
6.3.2 KalIla JOrdStoft. .. cuiiiiiiiii e 40
6.3.3 Kalla 1angdistanStransSpPort «...... e ettt ettt eia e 40



6.3.4 Kélla lokal forbranning (ved, 0lja) ....cvevinieieiiiiiiii e 41
6.3.5 KAIlA FE/CU/ZI  Cr ettt 45
6.3.6 Kallornas PM1-bidrag i jamforelse mot Vavihill och uppméatt PM1 (Teleborg). 45
6.3.7  Jamforelse mellan Teleborg, Vaxjo och Forsdala, Lycksele. ...........ccccoeennnneen. 46
7. Berdkningar av bidrag till antalskoncentrationerna av fina partiklar fran
biomassférbranning i Lycksele med hjalp av en multivariat metod .............c..ccoeeente 49
7.1 INtrOAUKLTION coetintiiii e 49
7.2 Berdkning av kéallbidrag frdn biomassférbranning till antalshalterna i Lycksele
............................................................................................................................. 50
7.3 Stoleksupplost lungdepositions-berdkning av de fina partiklarna.................... 53

8. Referenser



Omgivningsklustret — Matningar i Vaxjo 1

1. Forord

I denna rapport redovisas resultaten fran flera projekt som alla finansierats av
Energimyndigheten:

- "Den smaskaliga vedeldningens inverkan pa luftkvaliteten i Lycksele och Vaxjo”.
Projektet har finansierats av Energimyndigheten under projektnummer 21847,

- 21848-1 (Erik Swietlicki, Avdelningen f6r Karnfysik, Lunds Tekniska Hogskola),
For detta projekt redovisas hér de delar som berér Omgivningsklustret.

- 21841-1 (Eva Brorstrom Lundén, IVL Svenska Miljdinstitutet AB, Géteborg).

Projekten ar en fortsattning pa Omgivningsklustrets arbete inom ramen for BHM (se
rapporter p4 www.itm.su.se/bhm). De ar huvudsakligen en férdjupad analys av data
som redan tagits fram och vetenskaplig publicering av resultaten. Hittills har en
vetenskaplig publikation i stort sett fardigstallts och ytterligare 2 ar under
bearbetning.

I arbetet har foljande personer deltagit:

ITM Stockholms universitet Christer Johansson
Emma Hedberg (doktorand)
Gustavo Olivares (doktorand)
Hans Karlsson
Ulla Wideqvist

Karnfysik, Lunds universitet Erik Swietlicki
Jingchuan Zhou
Adam Kristensson (doktorand)
Jenny Rissler (doktorand)
Torsten Nilsson

IVL Svenska Miljdinstitutet AB Eva Brorstrom-Lundén
Goteborg Mikael Remberger
Erika Junedahl


http://www.itm.su.se/bhm

2. Sammanfattning

Rapporten behandlar tre olika fragestéllningar:

Att karakterisera sothalterna i Lycksele och Vaxj6 mer i detalj utifran befintliga méatdata
(jusabsorption, reflektion och termiskt). Hur relaterar sothalterna till partikelhalterna
(ultrafina respektive PM2.5) i Lycksele och Vaxj6?

Att genomfora en férdjupad utvardering av alla kemiska matdata avseende oorganiska och
organiska dmnen fradn kampanjerna i Lycksele 2002 och Vaxjo 2003 med en féornyad kall-
receptor modellering dar dven vissa organiska d&mnen tagits med i berdkningarna.

Att genomfora en massbalansstudie for partiklar baserat pa matdata fran kampanjerna i
Lycksele 2002 och Vaxjo 2003

Sot, EC och OC halter

Jamforelser mellan olika matmetoder i Lycksele och Vaxj6 visar att sotmatningar baserat pa
partiklarnas ljusabsorption ger som regel mycket bra matt pa partiklarnas halter av
elementart och organiskt kol. Matningarna av PM10, PM2.5 och PM1 visar att halterna av
den totala partikelmassan ofta styrs av bidrag fran helt andra kéallor &n de som bidrar till
sothalterna. Speciellt konstateras att mineralpartiklar fran vigbanorna periodvis bidrar
kraftigt till PM10 halterna men inte alls paverkar sothalterna och de totala kolhalterna. For
de flesta tillfallena da PM2.5 eller PM1 halterna ar relativt hoga syns aven hoga halter av
totalkol och sot, vilket indikerar att de ofta har samma kalla.

I Lycksele beror sothalterna bade pa den lokala vagtrafikens utslapp och pa utslappen fran
vedeldning. I Vaxj6 syns ocksa visst inflytande fran vagtrafikens utslapp pa sothalterna men
halterna forefaller till storre del styras mer av en storskalig kélla som inte ar vagtrafik men
som kan vara vedeldning i bostadsomraden beldgna i olika delar av kommunen eller
biobransleférbranning i panncentraler eller storre virmeverk, men detta har inte verifierats.

I rapporten diskuteras dven EC, OC, och sotmatningar som nyligen genomforts inom ramen
for andra pagaende forskningsprojekt. Utifran resultat fran méatningar av sot och NOx halter
intill motorvagen mellan Stockholm och Arlanda konstateras att sothalterna &ar betydligt
béattre matt pa avgaspartiklarna jamfért med PM10 och PM2.5 halterna. Den genomsnittliga
emissionsfaktorn fér sot 1Angs motorvagen var 20 mg/fkm, att jAmféra med
emissionsfaktorn fér PM10 under senvintern varen pa ca 550 mg/fkm.

Massbalans

Storsta delen av partikelmassan i Forsdala i Lycksele, ndstan 40%, utgérs av organiskt
material. Av detta star levoglukosan for en stor del, drygt 30%, vilket bekraftar att
vedeldningen ger ett betydande bidrag till partikelhalterna i Forsdala. Detta skiljer sig
markant frdn Vaxjo dar summan av organiskt och elementért kol utgér endast knappt 20%.
Andelen levoglukosan av detta var bara knappt 6%, vilket bekréaftar att vedeldningens
bidrag till partikelhalterna i Vaxj6 ar betydligt mindre &n i Lycksele.

I Lycksele utgoér sulfat, nitrat och ammonium tillsammans ca 15% av totala massan och
metallerna i form av metalloxider knappt 10%. Motsvarande siffror for Vaxjo ar att nastan
70% av massan beror pa sulfat, nitrat och ammonium, medan metalloxiderna utgér ungefar
samma andel som i Lycksele.
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For Lycksele konstaterades att en del av sulfatet och metallerna i form av t ex kaliumsulfat
kommer ocksa fran vedeldningen. Resten av sulfatet och troligen det mesta av ammoniumet
harrér fran utslapp utanfér regionen.

Manga metalloxider kommer fran den lokala vagtrafikens slitage av vagbanor. I Lycksele kan
vissa av tungmetallerna troligen hanféras till vissa sméltverk (t ex vid Kolahalvon och langs
svenska norrlandskusten). Summan av alla dessa komponenter blev i Lycksele mindre &n
den totalt uppmatta halten medan den i Vaxjo stdmmer val med uppmatt halt. For Lycksele
kan avsaknad av kvantifiering av karbonater vara en del av forklaringen. Men det finns
stora osdkerheter i kvantifieringen av det organiska materialet samt aven i nitrat och
ammoniumhalterna.

Kidll- receptormodellering och levoglukosanhalter

Kall-receptorberakningar med PMF (Positive Matrix Factorisation; Paatero & Tapper, 1994)
baserat pa 17 olika grunddmnen maétta i Forsdala i Lycksele kunde identifiera 6 olika kallor.
I Forsdala, Lycksele utgjordes det dominerande bidraget (~60%) till PM2.5-halterna av
vedeldningen (3-4 pg/m?3). Denna kélla kunde identifieras med hjalp av kalium, rubidium
och zink. Langdistanstransporterade partiklar utgér drygt 20% och lokalt vigdamm 6-10%.
Langdistanstransporten kunde identifieras via svavelhalterna; néstan allt svavel tillskrevs
av modellen till denna kélla, mindre 4n 1% av svavlet tillskrevs vedeldningen. Det lokala
vagdammet identifierades med hjalp av titan, kalcium, mangan och jarn, som alla ar
valkdnda dmnen i jordskorpan.

I Forsdala méattes ocksa halterna av levoglukosan som ar ett socker som enbart bildas vid
forbranning av cellulosa. Om andelen levoglukosan av de totala partikelhalterna i
vedeldning ar kdnd och kan antas vara konstant sa kan bidraget fran vedeldningen till
PM2.5-halterna berdknas direkt, oberoende av andra métningar och berdkningar.
Levoglukosanhalterna uppvisade mycket hoég korrelation (r2=0,75) till vedeldningsfaktorn
som berdknats med hjalp av PMF baserat pa bland annat kaliumhalterna. Enligt denna
berdkning skulle levoglukosan utgoéra omkring 17% av den totala partikelmassan fran
vedeldning. Men spridningen i data ar ganska stor vilket med stor sannolikhet forklaras av
att andelen levoglukosan i vedrokspartiklar inte 4r konstant. Matningar som ocksa
presenteras i manuset, visar att andelen levoglukosan kan variera mellan 0,3% och 22%.
Variationerna kunde inte enkelt forklaras med olika forbranningsférhallanden. Detta gor det
i stort sett omojligt att anvanda levoglukosan som en unik tracer for att kvantifiera
vedeldningens bidrag till partikelhalterna pa olika platser.

Alternativet att anvinda totalhalten av grundamnet kalium fungerar bra fér Forsdala
(Lycksele) dar vedeldningen dominerar. I Teleborg (Vaxjo) bidrar &ven jordstoft/vagdamm till
kaliumhalterna. Eftersom kalium i vedrok aterfinns i form av olika vattenlosliga
kaliumsalter borde en jonkromatografianalys av enbart det vattenlésliga kaliumet vara en
béattre indikator for vedrok, men resultaten fran Forsdala ar inte helt entydiga i detta
avseende. Den basta metoden for att kvantifiera PM-bidraget fran vedeldning ar troligtvis en
kall-receptormodellering baserat pa ett flertal grunddmnen, erhallna exempelvis med en
PIXE-analys av filterprov som beskrivs i denna rapport. Andra tdnkbara analysmetoder for
multi-elementanalys ar ICP-MS (Inductively Coupled Plasma Mass Spectrometry) och
EDXRF (Energy-Dispersive X-ray Fluorescence).

I Teleborg (Vaxjo) mattes halterna av PM1 (med TEOM) och inte PM2.5. Istéllet berdknades
har PM2.5-halterna utifran de uppmatta antalsstorleksfordelningarna. PMF-modeller for
halterna av uppmatt PM1 (TEOM) och uppskattat PM1 (DMPS) samt PM2.5 (DMPS+APS)
visade tamligen likvardiga resultat vad géaller kalltilldelningen. I Teleborg kunde en tydlig
kéalla urskiljas som harrér fran lokal férbranning (ved, olja). Att denna kélla ar knuten till
det lokala varmebehovet visas tydligt genom att kallbidraget ar starkt kopplat till
utetemperaturen, och &r som allra starkast fér temperaturer under 0 °C. Ovriga kéllor
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uppvisar inte detta beteende. Kallprofilen ar karakteristisk f6r vedeldning, men med ett
tydligt bidrag fran oljeeldning.

PM-bidraget fran den lokala forbranningen av ved och olja i Teleborg (4-5.5 ug/m3)
uppskattades till ungefar samma halter som vedeldningen i Forsdala, Lycksele (3-4 pg/m3).
A ena sidan ar detta bidrag inte ar helt ovantat med tanke pa det stora antalet vedkaminer
runt méatplatsen i Teleborg. Men samtidigt motséigs detta av dels de uppskattningar som
gjorts med hjalp av energiférbrukningsdata (Petterson & Johansson, 2004), dels av den laga
halten levoglukosan.

En jamforelse av PM2.5-halterna i bakgrundsluft (Vavihill, Skane och Aneboda, Smaland)
med PM-halterna i Vaxjo visar att det inte finns utrymme for starka lokala kallor i Vaxj6. De
olika PM-méatningarna i bakgrundsluft respektive Vaxjo ar dock inte alltid helt jAmférbara,
och kan vara forenliga med en lokal PM-kalla pa 4 - 5.5 ug/m3. Det bidrag fran
langdistanstransport som kall-receptormodellerna berdknar for Teleborg ar daremot klart
mindre (3-4 pug/m3) &n PM-méitningarna i bakgrundsluft i Vavihill och Aneboda. Aven d&
kallbidragen for jordstoft och havssalt adderas till langdistanstransportkallan (vilket ger
~5.5 pg/ms3) uppnas inte PM-halterna i bakgrundsluft.



3. Summary

This report focus on three different issues:

1. A characterisation of the carbonaceous fraction of the aerosols in Lycksele and Vaxjo
during the campaigns undertaken within the BHM programme in 2002 and 2003. Howdoes
the soot concentrations relate to elemental and organic carbon? What are the correlations
between soot and other particle measures like number, mass, area and volume?.

2. A more detailed source receptor analysis have been undertaken. The wood combustion
source is compared with estimates using levoglucosan as tracer.

3. A chemical mass balance of the particle mass has been attempted.

1. Soot, EC and OC concentrations

A comparison between different methods shows that soot measurements using the
integrating plate method (light absorption) provides a very good estimate of the temporal
variations of the elemental and organic carbon concentrations. In this case EC and OC
concentrations were determined by heating a quartz filter and detection of evolved CO,
(using an ACPM instrument). The concentrations of PM10, PM2.5 and PM1 are often due to
other sources than those that determine the soot levels. In particular occasionally there are
very high levels of road dust particles which contain negligible amounts of carbonaceous
compounds. At the site Norrmalm, Lycksele also road traffic contribute to the soot levels as
indicated by the good correlation between soot and NOx concentrations.

Based on a linear relationship between soot concentrations and NOx levels at a road side
location close to a high-way just North of Stockholm, an emission factor for soot of 20
mg/vkm was determined. This is much lower than the emission factor for PM10 obtained at
the same location, 550 mg/vkm.

2. Chemistry of particle mass

In Lycksele the main part of the particle mass was organic and elemental carbon, almost
40%. Of this, the tracer levoglucosan, made up about 30%. This was very different
compared to Vaxjo, where EC+OC was only 20% of the total PM and levoglucosan was only
6% of the EC and OC part. This confirms that wood-burning is a much more important
source in Lycksele as compared to Vaxjo.

Another significant difference between Lycksele and Vaxjo was that the sum of sulphate,
nitrate and ammonium constituted around 15% of the PM in Lycksele whereas these
compounds represented almost 70% of PM in Vaxj6. Assuming that most of the metals were
in the form of oxides the total metal oxide concentration constituted around 10% at both
sites.

3. Source receptor modelling and calculation of wood combustion contributions
based on levoglucosan

Source receptor modelling using the PMF model (Positive Multivariate Factorization; Paatero
& Tapper, 1994) was performed based on 17 different elements analysed by PIXE. Six
different sources were identified. In Lycksele the dominating source contribution was from
wood burning (~60%). This source was identified using potassium, rubidium and zinc. Long-
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range transport (LRT) contributed with around 20% and local road dust with 6-10%. The
LRT was identified mianly by sulphur. Essentially all sulphur was assigned to this source by
the PMF model, with only 1% due to wood burning. Road dust was identifed by the
occurrence of iron, manganese and titanium, which are typical crustal elements of the
Earth.

The concentrations of levoglucosan correlated strongly with the wood combustion source as
calculated by the PMF model based on the elements (r2=0,75). According to this correlation
around 17% of the particle mass due to wood combustion would be levoglucosan. This was
then compared with measured levoglucosan fractions in wood combustion in the laboratory.
Unfortunately these laboratory measurments showed that the levoglucosan fraction varied
from 0,3% to 22% of the total PM emitted. The variability could not be explained by different
combustion conditions. This makes it very uncertain to use levoglucosan as a quantitative
tracer of wood combustion.

The alternative, to use the potassium elemental concentrations, works well for Forsdala
(Lycksele) where wood burning is the dominating source for potassium. In Teleborg (V&xjo),
crustal material and road dust also contribute to the potassium elemental concentrations.
Since potassium is found in wood smoke mainly in the form of various water-soluble
potassium salts, an (ion chromatography) analysis of only the water-soluble potassium
would be a superior tracer for wood smoke. The results from Forsdala are however not
entirely conclusive in this respect. A more stable method to quantify the contribution of
wood smoke to PM concentrations is likely to be a source-receptor modelling based on a
number of elements. These elemental concentrations may be derived from a PIXE analysis of
filter samples, as in this report. Other possible multi-element analyanalytical techniques are
ICP-MS (Inductively Coupled Plasma Mass Spectrometry) and EDXRF (Energy-Dispersive X-
ray Fluorescence).

In Teleborg (V&axj6), the TEOM measured PM1, but not PM2.5. The PM2.5 concentrations
were instead derived from the observed number size distributions. PMF models for
measured PM1 (TEOM), estimated PM1 (DMPS), and PM2.5 (DMPS+APS) showed fairly
similar results regarding the source apportionment. In Teleborg, a distinct source
representing local combustion (wood, oil) could be discerned. The source strength was
definitely connected to the local heat demand and outdoor temperature, and was only
significant for temperatures below O °C. The other sources do not display this behaviour.
The source profile is characteristic of wood combustion, but with a clear contamination from
oil combustion.

The contribution from the local combustion source (wood, oil) to PM concentrations in
Teleborg (4-5.5 ng/ms3) was estimated to be approximately the same as that from domestic
wood combustion in Forsdala, Lycksele (3-4 pg/ms3). While this may not be entirely
unrealistic considering the large number of wood stoves in the residential area surrounding
the measurement site in Teleborg, it is seemingly contradicted by the estimates made of the
energy consumption in the area Petterson & Johansson, 2004), and the relatively low
concentrations of levoglucosan.

A comparison between the concentrations of PM2.5 in background air (Vavihill, Skane and
Aneboda, Smaland) with the PM concentrations in Vaxj6é show that there is not much room
for any strong local sources in Vaxj6. The various PM measurements in background air and
Vaxjo respectively are however not directly comparable, and may be reconciled with a local
PM source of 4-5.5 pg/ms3. The contribution from long range transport estimated by the
source-receptor models for Teleborg are however far less (3-4 pg/m?3) than the PM
measurements in background air in Vavihill and Aneboda, even when the source
contributions from crustal material and sea spray is added to the regional background
(resulting in ~5.5 pg/ms3).



4. Sothalternas relation till partikelhalter och
kallor

4.1 Introduktion

Olika kolféreningar utgdr en mycket viktig del av aerosolen i atmosfaren. De har mycket stor
betydelse for jordens stralningsbalans genom att ljuset absorberas och sprids samt genom
att de paverkar partiklarnas molnbildande férmaga. Aven ur hilsosynpunkt utgér
kolfraktionen av partiklarna en viktig del. Halsostudier i Lycksele har visat pa betydelsen av
”sot” som en viktig egenskap hos partiklarna (Forsberg et al., 2004; Forsberg, 1997). Aven
WHO papekar betydelsen av sotpartiklar som kan sigas vara en delmangd av de ultrafina
partiklarna (WHO, 2003; 2004). Aven om det rader stor osdkerhet om exakt vilka
komponenter eller egenskaper hos partiklarna som ar viktiga ur hélsosynpunkt pekar flera
faktorer pa att sot kan vara en viktig egenskap hos partiklarna. Sothalten, matt som
svartningen av filter, har visats ha starka samband med sjuklighet och dédlighet. Sotet ar
en barare av mutagena och cancerogena polycykliska aromatiska kolvaten. Sotet utgér en
fast kdrna i avgaspartiklar och férmar tranga igenom cellmembraner i alveolerna.
Humanstudier har visat att dieselavgaser (som bestar av partiklar med en fast sotkarna)
kan orsaka akuta inflammatoriska reaktioner i lungceller hos friska personer. Storleken pa
sotpartiklarna och deras icke hygroskopiska egenskaper talar ocksa for att de kan tranga
langt ner i lungorna.

Tre olika klasser av partikulara kolféreningar férekommer i atmosfaren: organiska (OC) och
oorganiska kolféreningar (IC, karbonater) samt elementart kol (EC). Den organiska delen ar i
regel den dominerande fraktionen och utgdr mellan 10% och 50% av den totala
partikelmassan. Manga organiska &mnen &r halvflyktiga och féorekommer bade i gasfas och
bundna till partiklar. OC bestar av hundratals olika priméra och sekundéra organiska
amnen men den exakta sammansattningen ar valdigt daligt kdnd trots aratal av forskning
iom detta omrade. De sekundara organiska dmena har till stor del bildats genom kemiska
processer i atmosfaren. De primara ar bada av antropogent och biogent ursprung. Andelen
priméra organiska &mnen ar stérst nara kéllorna. Karbonaterna och EC &r praktiskt taget
helt i partikelform. Karbonater forekommer i jordskorpan och kan bidra signifikant till
partikelmassan pa vissa platser men utgér troligen oftast en liten del. Aven partiklar fran
vedeldning innehaller karbonater, exempelvis i form av kaliumkarbonat (Szpila et al., 2004).
EC bildas vid ofullstandigt forbranning av alla kolinnehallande material. Eftersom det inte
finns nagra sekundara kallor for EC anvands det ibland som spardmne for forbranning och
for den del av OC som emitterats direkt fran olika antropogena kallor (Yu et al., 2004).

Sot bestar av mest elementart men till viss del 4ven organiskt kol (Moosmuller et al., 2001).
Maéangden sot méts pa olika satt: optiskt genom métning av ljusabsorptionen eller termiskt
genom att kolet forbranns vid olika temperaturer i narvaro av syrgas till koldioxid (Saathoff
et al., 2003). Ibland anviands en kombination av dessa tekniker fér battre karakterisera och
kvantifiera andelen organiskt och elementéart kol. I det mobila EMMA-systemet samt vid
Norrmalm och Forsdala bestdmdes sothalten genom att méata ljusabsorptionen av vitt ljus
for partiklar som insamlats pa ett kvartsfilter. Metoden och instrumentet har utvecklats vid
ITM. Vid méatstationen pa gagatan i centrala Lycksele (urbanmétpunkten) bestamdes
sotmangden genom reflektometrisk analys. Metoden baseras pa att den av svartningsgraden
beroende reflektansen star i ett givet forhallande till mangden sot (OECD, 1964). Denna
metod har anvants under manga inom urbanmatnatet i Sverige. Den anviandes ocksa i
Screeningen inom ramen f6r BHM. Med hjalp av ett kontinuerligt instrument som anvandes
i Lycksele (ACPM) méttes elementért kol med termisk metod.

En intressant fraga ar om resultat fran olika metoder ger olika samband mellan
halsoeffekter och halterna i omgivningen. For att forsta detta behovs béattre kunskap om hur
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halterna av OC, EC och sot varierar i olika miljéer sa att olika kéllors betydelse kan
klargoras.

4.2 Syfte

Syftet ar att karakterisera sothalterna i Lycksele och Vaxjé mer i detalj utifran befintliga
matdata (ljusabsorption, reflektion och termiskt). Hur relaterar sothalterna till
partikelhalterna (ultrafina respektive PM2.5) i Lycksele och V&axj6? Resultaten skall
rapporteras i vetenskaplig tidskrift.

4.3 Metoder

Metoderna finns dven beskrivna i Omgivningsklustrets slutrapport (Johansson et al.,
2004a).

431 PM

Vid de fasta matplatserna méattes halterna av PM10 och PM2.5 med TEOMer (Rupprecht &
Patashnick Co., TEOM Series 1400a,

http:/ /www.rpco.com /products/ambprod/amb1400/index.htm ). Dessa instrument var
utrustat med tva insug, ett vardera for PM10

(http:/ /www.rpco.com/products/ambprod /amb0000inlets /inletpm 10.htm) respektive
PM2.5 (Classical PM2.5 Cyclone,

http://www.rpco.com/assets/lit/lit01 /amb0000_ 00129 scc.pdf) i Lycksele och PM1 i
Vaxj6. Cyklonen som anvéandes for att sarskilja PM2.5-fraktionen provtar &ven en del av
grovfraktionen (d.v.s. PM10 — PM2.5). Ett ventilsystem skiftade mellan dessa bada insug
varje kvart. Pa sa satt kunde samma TEOM-instrument anvéandas for att ge bade PM10 och
PM2.5-halter. I Vaxj6 mattes PM1 istéllet for PM2.5. PM1 cyklonen var tillverkad pa
laboratoriet.

Nackdelen med att ha ett instrument som vaxlar ar att full tidstackning inte erhalls, vilket
kan medféra att snabba haltvariationer inte kan upplésas. Tva TEOM instrument anvandes.
I Lycksele anvéandes ett vid Norrmalm och ett vid Forsdala och i V&axjo vid konserthuset
respektive Teleborg.

432 BC

En automatisk tvastegsimpaktor anvandes vid insamlingen (Sierra Instruments Model 244)
har varit placerad vid Norrmalm i Lycksele och vid konserthuset i Va4xj6. Impaktorn har en
ovre avskiljningsgrans for partiklar med diametern 10 pym. Partiklarna delas upp i tva
storleksfraktioner vilka samlas in pa var sitt filter. Avskiljningsgransen mellan fraktionerna
ar 2.5 um. Impaktorn samlar in en luftvolym pa 1ms3 h-l. Speciella filter anvdnds med
porstorlek pa 2.0 um (SA240PR100) och hog retentionseffektivitet. Dessa har visat sig ha
mycket laga halter av de grunddmnen som man vill analysera. Dessa filter kan ocksa
anvandas for analys av svartan eller kolinnehallet (BC) med anvidndande av en
ljusspridningsteknik (reflektometer).

4.3.3 Organiskt, elementéart kol

Vid Norrmalm i Lycksele och Teleborg i Vaxjo mattes partikelbundet elementéart kol (EC) och
organiskt kol (OC) mattes med en ACPM (Rupprecht & Patashnick Co., Series 5400 Ambient
Carbon Particulate Monitor;

http:/ /www.rpco.com/products/ambprod/amb5400/index.htm). Detta instrument var
utrustat med ett PM2.5-insug, och samlar partiklar (>0.1 um) péa ett impaktorsteg. Efter 1
timmes provtagning upphettas partiklarna forst till 340 °C, och sedan till 750 °C. Méngden



http://www.rpco.com/products/ambprod/amb1400/index.htm
http://www.rpco.com/products/ambprod/amb0000inlets/inletpm10.htm
http://www.rpco.com/assets/lit/lit01/amb0000_00129_scc.pdf
http://www.rpco.com/products/ambprod/amb5400/index.htm
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CO, som emitteras fran provet vid upphettning ar ett matt pa mangden organiskt bundet
kol (<340 °C), respektive elementért kol (340-750 °C). For att omvandla méngden kol till
mangden organiskt material maste en korrektionsfaktor tillAimpas som técker massan av
ovriga grunddmnen som &r knutna till de organiska féreningarna (framst O, H och N).
Eftersom vi inte vet den exakta kolviate sammansattningen kan vi exakt bestdmma
masskoncentrationen. I litteraturen anges lite olika virden beroende pa var man genomfort
métningarna. I Los Angeles fann man att férhallandet mellan organisk massa och kol var
mellan 1,2 och 1,4 for fina partiklar (Gray, 1986). Turpin & Lim (2001) har foreslagit att en
faktor mellan 1,9 och 2,3 bor mer representativ for aldrad aerosol. I en experimentell studie
med en stor andel vattenlosligt organiskt material i en bakgrundsaerosol var faktorn mellan
1,9 och 2,0 (Kiss et al., 2002). Det har foéreslagits att en faktor mellan 2,2 till 2,6 borde
béattre representera platser som ar kraftigt fororenade pa grund av utsléapp fran vedeldning.
Om t ex allt organiskt material vore levoglukosan skulle den totala organiska massan vara
2,25 ganger den OC halt som ACPM’en registrerar. Detta beror pa att levoglukosan
innehdller manga (5) syreatomer som ar betydligt tyngre &n kolatomerna och vars massa
inte registreras av ACPM’en. Som framgar av resultaten nedan utgor levoglukosan i
genomsnitt mellan 10% och 20% av totala partikelmassan. Man kan anta att den storsta
delen av OC utgodrs av en mindre andel syre och kvéave.

For EC+OC-data fran Lycksele och Vaxj6 som presenteras i denna rapport anvandes faktorn
1,4. Med faktorn 1,4 blir den genomsnittliga halten organiskt material vid Forsdala i
Lycksele 2,6 ug/m3 och da utgoér levoglukosan i genomsnitt hela 30% av detta.

4.3.4 Sot

I det mobila EMMA-systemet samt vid de fasta méatstationerna i Lycksele och Vaxj6
bestdmdes sothalten genom att méta ljusabsorptionen av vitt ljus fér partiklar som
insamlats pa ett kvartsfilter. Genom att kontinuerligt méata ljusabsorptionen samtidigt som
partiklarna samlas in pa filtret kan en mycket god tidsupplésning erhéallas (1 minut).
Metoden och instrumentet har utvecklats vid ITM. Luften passerar ett specialfilter i 2 olika
punkter. I den forsta punkten filtreras (sot)partiklarna och i den andra passerar den "rena”,
filtrerade luften. Med hjalp av Lambert-Beers lag erhalls ljusabsorptionen. Den
kommersiella varianten kallas PSAP (Particle soot absorption photometer; se t ex

http:/ /www.cmdl.noaa.gov/aero/net/instrumentation/psap_desc.html). Absorbansen ges
av Beers lag:

A=In(I,/1)

dar A ar absorbansen, I ar intensiteten i ljuset som passerat filtret med partiklar, Io ar
inkommande ljusets intensitet. Absortionskoefficienten, bap (m-1) ges av

bap = (area/volym)ln(I,/I)

dér area ar "arean” av exponerad filteryta som belyses [m?2] och ”"volym” ar totala luftvolymen
som passerat genom filtret under den tid som anvands fér medelvardesbildningen. Genom
att hela tiden samtidigt mata ljusabsorptionen i en filtrerad, partikelfri filteryta kan den
uppmatta absorbansen helt tillskrivas partiklarnas effekt. Omrakningen av ljusabsorption
till massan sot gors med antagande om en viss absorptionskoefficient. Ett problem &r att
vissa partiklar ocksa sprider ljus, vilket skulle kunna se ut som ljusabsorption. I den metod
vi anvander (den s k integrating plate metoden) minimeras detta problem genom att ljuset
som skickas in s& smaningom detekteras av fotodioden, aven det spritts manga ganger via
filtermaterial eller ljusspridande partiklar, dvs om det inte har absorberats av sot.

Om partiklarnas optiska egenskaper vore konstanta skulle forhallandet mellan
masskoncentration (g/m3) och ljusabsorption (m) vara linjart:

C=hap/ a


http://www.cmdl.noaa.gov/aero/net/instrumentation/psap_desc.html
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Dar a ar den specifika absorptionskoefficienten (m?2/g). Fér transmissionsmetoden anvands
ofta ett varde mellan 5 och 20 m2/g (Heintzenberg, 1989; Liousse et al., 1993;Petzold, 1997).
Ljusabsorptionen (och ddrmed sothalten) beror till viss del ocksa pa kemiska och fysikaliska
egenskaper hos aerosolen. Till exempel kan den bero pa andelen organiska &mnen (Jeong et
al., 2004). Specifika absorptionskoefficienten varierar darfér med partikelstorleken och
vaglangden hos ljuset som anvands. I Lycksele anvidndes 10 m2/g. Det bor noteras att
matningarna av elementart kol med termisk metod och sotméatningarna med hjalp av
ljusabsorptionsmetoden inte féorvantas ge identiska resultat, eftersom de inte méater samma
storhet.

4.3.5 "Black smoke”

Vid métstationen pa gagatan i centrala Lycksele (urbanméatpunkten) bestdmdes sotmangden
genom reflektometrisk analys. Metoden baseras pa att den av svartningsgraden beroende
reflektansen star i ett givet forhallande till mangden sot (OECD. Methods of measuring air
pollution. Paris 1964.). Denna metod har anvants under manga inom urbanmétnétet i
Sverige. Den anvidndes ocksa i Screeningen inom ramen for BHM (se nedan). En jamf6relse
mellan denna metod och den termiska metoden samt ljusabsorptionsmetoden genomfoérdes i
Stockholm 1996 (Hansson et al., 1997). Bade reflektansmetoden enligt OECD och
ljusabsorbtionsmetoden mater ljusabsorptionen. Men reflektansen svarar mot filterytans
sothalt medan ljusabsorptionemetoden méater transmissionen av ljuset genom hela filtrets
tjocklek. Reflektansmetoden underskattar darfér absorbansen i de fall da en stor del av
sotpartiklarna sitter djupare i filtret och darmed inte paverkar reflektansen.
Transmissionsmetoden ger darmed béattre matt pa ljusabsoptionen, men fér att konvertera
till masskoncentration kravs kinnedom om den specifika absorptionskoefficienten for
aerosolen (se ovan). Sammantaget gav OECD metoden ca S — 8 ganger hogre varde i
Stockholm jamfért med transmissionsmetoden (se Hansson et al., 1997).
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4.4 Resultat fran matningarnai Lycksele, 2002

Figur 1 visar halterna av totala méngden kol pad partiklarna och halterna av PM10 och
PM2.5 vid Norrmalm. Fér denna period &r medelhalten av fina partiklar (PM2.5) 7.7 pg/ms3
och totala méngden partikulara kolféreningar ar 2.6 ug/ms3, dvs drygt en tredjedel av den
totala massan fina partiklar ar kolvaten och elementart kol. Av figuren framgar att PM10
och PM2.5 f6ljs mycket val bortsett frin nagra enstaka perioder da PM10 halterna blir
hogre. Dessa perioder beror troligen fraimst beroende pa lokal resuspension av
mineralpartiklar eftersom totalkolhalten inte 6kar vid dessa tillfdllen. For de flesta tillfdllena
da PM2.5 halterna ar relativt hoga syns aven hoga halter av totalkol, vilket indikerar samma
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Figur 1. Jamforelse av variationerna av PM10, PM2.5 och total mangd partikulart kol vid matstationen
Norrmalm, Lycksele 2002. Totala kolhalten ar méatt med termisk metod (ACPM) och vardena ar
multiplicerade med 1.4 for att approximativt erhalla totala mangden organiska och oorganiska amnen.

Figur 2 visar halterna av totalkol (EC+OC) och sot vid Norrmalm, Lycksele, 2002. Av figuren
framgar att halterna samvarierar mycket val under en stor del av perioden, vilket indikerar
att sotmétningen baserat pa de optiska egenskaperna hos partiklarna (ljusabsorptionen) ger
liknande matt pa kolhalten som den termiska metoden. Avvikelserna mellan metoderna kan
exempelvis beror pa att andelen organiskt kol varierar.
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Figur 2. Halter (ug/m?3) av Totalkol (ACPM) och sot (transmissionsmétning) vid Norrmalm
(Lycksele, 2002).

Figur 3 visar att EC och sot halterna korrelerar mycket val. Figuren visar timmedelvardena
av sot och elementart kol i Norrmalm. Den genomsnittliga éverensstimmelsen ar god &ven
om man ser ganska stora skillnader under enskilda timmar.
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Figur 3. Timmedelvarden (ug/m®) av sotméatningar och matningar av elementart kol vid Norrmalm,
Lycksele (januari — februari 2002).

Figur 4 visar att sothalterna aven samvarierar mycket val med NOx halterna vid Norrmalm.
Detta indikerar att vagtrafiken i hog grad bidrar till sothalterna vid Norrmalm. Daremot var
samviationen mellan sothalterna i Forsdala och vid Norrmalm mycket dalig. Detta galler
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aven PM2.5 halterna och beror sannolikt pa att vedeldningen dominerade bade sothalterna
och PM2.5 halterna i bostadsomradet Forsdala.
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Figur 4. Sothalter och NOx halter uppmatta i Lycksele (Norrmalm) 2002. Enhet: pg/m®

4.5 Resultat fran matningarna i Vaxjo, 2003

Aven i Teleborg i V&xj6 noterades periodvis mycket god samvariation mellan PM10 halterna
och sothalterna. Figur 5 visar hur halterna varierar under drygt tva veckor i slutet av
februari till i bérjan av mars 2003. Aven om vissa toppar i halterna av sot respektive PM10
inte 6verensstdmmer i bérjan av perioden f6ljs halterna val under episoderna med mycket
héga halter i slutet av februari och i bérjan av mars.

I omgivningsklustrets andra slutrapport visades att &ven om man jamfér PM1 halterna med
sothalterna kan man hitta perioder da samvariationen ar mycket god men aven perioder da
dessa parametrar inte samvarierar. Under de riktigt kalla dygnen 30 januari - 2 februari
samt 6 — 7 februari, med dygnmedeltemperaturer ner till ca -10°C, noterades hdga sot och
kolhalter, men inte speciellt hoga PM1 halter. Da4remot sammanfaller topparna i PM1 och
kolhalterna vid flera tillfallen, t ex den 20 — 25 januari samt flera dygn i december 2002 (se
Johansson et al., 2004b). Av Figur 6 framgar hur temperaturen varierade under de tva
veckorna i slutet av februari. Under denna period var inte temperaturen speciellt viktig
indikator pa halternas variationer. Perioderna med de allra lasta temperaturerna ar inte
associerade med de hogsta sot och partikelhalterna.

Figur 7 och Figur 8 visar att ven i Vaxjo ar sothalten, matt med optisk metodik, ett bra
matt pa variationerna i den totala kolhalten och halten av elementart kol métt enligt den
termiska metoden.

Figur 9 visar att sothaterna i Teleborg och vid konserthuset i centrala Vaxj6 samvarierar
ganska val men att halterna i centrala Vaxj6 uppvisar tydligare dygnsvariationer som
troligen beror pa paverkan fran vagrafikens utslapp. Se dven Johansson et al. (2004b) dar
detta framgar dnnu tydligare om man ser till lite langre period.
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Figur 5. Sothalter och halter av PM10 vid Teleborg (Vaxjo, 2003). Enhet ug/ms3.
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Figur 6. Sothalter och temperatur vid Teleborg (Vaxj6, 2003).
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Figur 7. Sothalter och halter av totalkol vid Teleborg (Vaxj6, 2003).
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Figur 8. Sothalter och halter av elementart kol vid Teleborg (Vaxjo, 2003).
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Figur 9. Sothalter vid Teleborg (bostadsomrade) och Konserthuset (centrum), Vaxjo, 2003.

Figur 10, Figur 11 och Figur 12 visar sothalterna i relation till partikelvolymen, arean och
totala antalet av alla partiklar som ar mindre &n 858 nm i diameter. Utifran dessa figurer
kan konstateras att partikelhalten méatt som antalet partiklar uppvisar mycket kraftigare
variationer jamfort med om man ser till sothalter, totala ytan eller totala volymen hos
partiklarna. Detta kan forklaras med att totala antalet partiklar till stor del beror av de allra
minsta partiklarna som inte bidrar till varken arean, volymen eller sothalten.

Figur 13 visar ocksa att den hogsta korrelationen med sothalten erhalls fér partikelytan och
halterna av totalkol, organiskt kol samt elementért kol. Aven kolmonoxidhalterna uppvisar
hog korrelation. Det ar ocksa intressant att konstatera att sothalterna vid Teleborg och
Konserthuset korrelerar betydligt battre 4n sothalten vid Teleborg och NOx halten vid
konserthuset, vilket indikerar att sothalterna i Vaxjo inte i forsta hand beror pa trafikens
utslapp utan troligen styrs av utsldppen fran annan férbranning (bl a vedeldning) i hela
Vaxjo. Se vidare kall- receptormodelleringen nedan.
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Figur 10. Sothalter och halter av den totala partikelvolymen vid Teleborg (Vaxjo, 2003).
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Figur 11. Sothalter och partikelyta vid Teleborg (Vaxj6, 2003).
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(V&xjo, 2003).



4.6 Jamforelser av halterna av EC, OC och sot pa olika platser i Sverige

Inom ramen fér andra forskningsprojekt har méatningar genomforts av sot, EC och OC
halterna pa andra platser forutom Lycksele och Vaxjo. I Tabell 1 presenteras varden fran
hart férorenade miljéer Séderledstunneln med trafikfloden pa knappt 40 000 fordon per
dygn (Kristensson et al., 2003), till de ren bakgrundsmiljé (Aspvreten). Medelhalterna av
elementart kol (EC) ligger p4 samma niva i Vaxjo, Lycksele och Aspvreten, en faktor 4-10
hogre pa Hornsgatan och Rosenlundsgatan samt ytterligare en tiopotens hogre i
Soderledstunneln. Koncentrationerna av organiskt kol (OC) ar lagst i Aspvreten , men av
samma storleksordning som pa 6vriga platserna forutom i Séderledstunneln dar
koncentrationen ar 5-10 ganger hogre. Halterna ar laga i Lycksele och métplatsen ar mer
paverkad av trafik 4n vedeldning. Vid nagra tillfdllen var dock halterna av EC och OC och
aven kvoten EC/OC betydligt hégre. Dessa &r inte kopplade till nagra extremt laga
temperaturer (- 0,5°C - 7,3°C).

Kvoten EC/OC skiljer sig mellan de olika platserna. Lagst ar den i Lycksele och Vaxj6 (0,11)
och den ar signifikant lagre 4n i Aspvreten och pa Rosenlundsgatan, som har liknande
kvoter. Betydligt hogre ar den pa den hart trafikerade Hornsgatan (0,32) och &nnu hogre i
Soderledstunneln (0,68). I farska férbranningspartiklar ar alltsa EC andelen (av total
mangden partikelbundet kol) betydligt hogre jamfért med partiklar som aterfinns i
omgivningsluften, vilket indikerar att EC kan anvindas som ett sparamne fér
forbranningskallor.

Tabell 1. Organiskt (OC) och elementart (EC) kol (ug/m3) uppmétt med ACPM pa nagra platser i
Sverige.

Antal Min Max Medelvarde |Median |Stdav |KI 95%

Stockholm EC 420 9,4 30 12 10 5,9 0,57
Soderledstunneln ocC 420 2,9 55 18 16 7,3 0,70
28 jan-15 feb 1999 EC/OC |420 0,35 1,2 0,68 0,65 0,18 0,02
Stockholm EC 7415 0 11 1,0 0,76 0,90 0,02
Hornsgatan oC 7399 0,01 30 2,6 2,3 1,6 0,04
24 aug 2000-21 aug EC/OC |7399 0 2,9 0,36 0,32 0,23 0,005
2001
Stockholm EC 1214 (0] 12 2,0 1,6 1,7 0,09
Rosenlundsgatan oC 1217 0,55 40 13 11 6,0 0,34
16 mars-7 maj 1999 EC/OC |1214 0 0,50 0,15 0,15 0,07 0,004
Lycksele EC 1046 0 11 0,16 0,08 0,49 0,08
Norrmalm ocC 1262 0,05 (9,9 1,3 0,90 1,2 0,03
10 jan-11 mars 2002 EC/OC |1046 0 1,6 0,11 0,08 0,13 0,008
Viaxjo EC 2119 0 2,4 0,23 0,15 0,24 0,01
Teleborg oC 2125 0,13 |7,1 1,8 1,5 1,1 0,05
4 dec 2002-5 mars 2003 |EC/OC |2119 0 0,58 0,11 0,10 0,05 0,002
Aspvreten EC 823 (0] 2,5 0,16 0,08 0,23 0,12
1 jan-31 maj 2004 oC 899 0,08 [4,0 0,81 0,59 0,63 0,04

EC/OC |823 (0] 1,2 0,17 0,16 0,12 0,008
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Figur 14 visar sothalterna (métta med samma instrument som i Lycksele och Vaxjé och med
antagandet att specifika absorptionskoefficienten &r 10 m2/g) och NOx halterna intill
motorvagen mellan Stockholm och Arlanda. Den totala genomsnittliga trafikmangden &r
knappt 60 000 fordon per dygn. Bade sothalterna och NOx halterna domineras av paverkan
fran emissionerna fran vagtrafiken pa motorviagen. Den totala emissionsfaktorn for NOx ar
1,5 g/tkm (sammanviktat varde for tunga och latta fordon). Detta innebéar att
emissionsfaktorn fér sot blir ungefar 20 mg/fkm (baserat pa det genomsnittliga forhallandet
mellan sot och NOx halterna 1,5/73). Motsvarande varde f6r den totala partikelmassan matt
som PM10 under samma period var betydigt hégre ca 550 mg/fkm, vilket beror pa att PM10
emissionen till stor del beror pa mekaniskt genererade partiklar pa grund av slitage av
vagbanan. Matningarna genomférdes under senvintern och varen da ca 70% av
personbilarna var utrustade med dubbdéack, vilket 6kar slitaget vasentligt. Sothalterna ar
alltsa betydligt battre matt pa avgaspartiklarna jamfért med PM10 och PM2.5 halterna.

Vid méatningarna i Séderledstunneln (1999) erhoélls en emissionsfaktor for totalkol pa ca 19
mg/fkm (Kristensson et al., 2003), vilket &r mycket nara den som vi fatt fér Vallstanas.
Visserligen skiljer sig trafikforhallandena ganska mycket — hogre hastigheter langs
motorvagen vilket bér ge hogre utslapp dar jamfort med Séderledstunneln, men samtidigt
har troligen fordonsparkens utslapp sjunkit sedan 1999.
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Sot VALLSTANAS (MOTORVAG Arlanda)

4 pg/m3
25 /
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y =0,0108x + 0,2164
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Korrelationskoeff= 0.88

NOx
pg/m3

250 300 350 400

Figur 14. Sot och NOx halter intill motorvagen mellan Stockholm och Arlanda.



5. Bidrag fran olika kallor till halter av
organiska luftfororeningar i Lycksele och
Vaxjo samt kemisk massbalans av aerosolen

Inom BHM genomférdes tva olika faltkampanjer med detaljerade kemisk och fysikaliska
matningar av partiklar. Dessa data ar intressanta ur ett flertal synpunkter. Dels ur allman
kartlaggningsynpunkt for att kvantifiera halterna av olika &mnen vars hélso- och
miljoeffekter kan vara viktiga. Dels for att forbattra forstdelsen for vilka atmosfariska
processer som ar avgdérande for spridning, kemiska och fysiska féoradndringar av partiklarna
under transporten samt deposition. Vidare erhalls en ytterligare férstaelse av olika kallors
bidrag till partikelhalterna.

I detta avsnitt har vi genomfoért en férdjupad utvardering av alla kemiska matdata avseende
oorganiska och organiska d&mnen fran kampanjerna i Lycksele 2002 och Vaxj6é 2003.
Foérnyad kéall-receptor modellering har genomforts dar dven vissa organiska d&mnen tagits
med i berdkningarna. Vi har ocksd genomfort en massbalansstudie f6r partiklar baserat pa
matdata fran kampanjerna i Lycksele 2002 och Vaxj6 2003. Genom att jamfora resultaten
fran den kemiska massbalansen med kalltilldelningen erhallen med kall-
receptormodelleringen erhalls ytterligare bekréaftelse pa att kvantifieringen av kallorna ar
korrekt.

Av Tabell 2 och Tabell 3 framgar att en rad organiska och oorganiska d&mnen analyserats.
Tidsupplésningen har varierat fran 1 timme till en vecka. Massbalansberdkningen gors for
ett medelvarde 6ver hela perioden. Resultaten fran analyserna samt metoder etc framgar av
slutrapporterna fran Omgivningsluftsklustret (www.itm.su.se/bhm). I vissa fall har samma
amnen analyserats med olika metoder. Sa var t ex fallet med kalium som bade analyserades
med PIXE (av Lunds universitet) och med jonkromatografi (av IVL Goteborg).
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Tabell 2. Partiklars kemiska egenskaper (exklusive organiskt innehall)

21

Parametrar Metod Tidsupplésning | Platser Antal prov
Mobil (Lycksele) | Kontinuerligt
ITM/LT | Sot Differentiell 1 minut under
H ljusabsorbtion 1 fast matplats
(Vaxjo) kampanjen
LTH Grundamnen Filter (grova och | 12 timmar 1 fast méatplats 120 per
fina partiklar) + matkampanj per
Metaller PIXE fraktion
IVL Huvud Filterpack Dygn 2 per 120 per
matkampanj matkampanj
Komponenter (EMEPmetod)
CTH “Black smoke” Ljusreflektion 24 timmar 1 fast méatplats | kampanj
CTH Grunddmnen EDXRF, TXRF 24 timmar 1 fast matplats kampanj
och joner
inklusive
huvudkomponen
ter

Tabell 3. Semivolatila &mnen (inklusive organiska partikelbundna d&mnen) + volatila &mnen och gaser.

Parametrar Metod Tidsupploésni | Platser Totalt antal prov
ng per matkampanj
Adsorbentroér +
ITM/LU | VOC (C6-C20), 3 - 6 timmar |2 Fasta 200
PAH (50 st), GC/MS
ketoner, aldehyder
CTH SOz Pulsad fluorescens 10 minuter 2 Platser Ca 3000
15 minuter
CTH NO Chemiluminiscens 10 minuter 1 Plats Ca 5000
NO2
IVL VOC aromater, Diffusiv provtagning Vecka Bakgrund 10
Butadien Adsorbent Dygn 2 100
PAH, 25st HVS- Dygn 2 40
Fenoler GCGC/MS,
Levoglocosan

Det ar val kant att flera av de analyserade metallerna och halvmetallerna hérrér fran
jordskorpan. Man kan darvid med stor sédkerhet anta att de forekommer till stor del i form
av metalloxider i olika mineraler (Andrews et al., 2000). Man antar att &mnena i dessa
mineralpartiklar bestar av SiO,, Al,O3, Fe2O3, TiO2, CaO and K»O. Masskoncentrationen
kan darvid berdknas som:

2.14*[Si] + 1.89*[Al] + 1.43*[Fe] + 1.67*[Ti] + 1.4*[Ca] + 1.2*[K]
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Hakparenteserna, [ |, anger koncentrationerna av &mnena. Summan av dessa oxider utgor
en stor del av de partiklar som kommer fran uppvirvling och direktemission vid slitage av
vagbanor. Den har metoden tenderar dock att underskatta bidraget fran resuspension av
partiklar. Andrews et al. (2000) fann att ca 50-90% av den totala partikelmassan som
kommer fran resuspension av jordstoft och vigdamm kunde kvantifieras med dessa oxider.

5.1 Forsdala, Lycksele, 2002

Av Tabell 4 framgar halterna av olika metaller samt berdknade halter av metalloxider.
Aluminiumhalten méattes inte utan har uppskattats utifran Al/Si kvoten i jordskorpan
enligt (Taylor & McLennan, 1995). SiO; star for ndstan halften av massan av alla
metalloxider. Darefter kommer Mn, Al, och Fe. Den totala metalloxidhalten blir 0,49 ug/m3.
Véagslitaget bestar dessutom av en liten del bitumen (nagra enstaka procent) samt att vissa
metaller férekommer som karbonater. Dessutom fattas ndgra &mnen. Foér kalium har vi
antagit att 20% férekommer som oxid och resten i form av sulfat (vilket kan antas vara den
huvudsakliga formen av kalium vid vedférbranning).

Tabell 4. Halter av olika metaller samt beréknade halter av metalloxider, Forsdala, Lycksele 2002.
(PIXE analyser)

Grundamne Koncentration av Koncentration % oxid av
amnet Av oxider totala mangden
ng/m3 ug/m3 oxider

Si 98,9 0,21 43

Ca 19,9 0,028 5,6

Ti 1,78 0,0030 0,6

\% 1,15 0,0015 0,3

Cr 1,31 0,0017 0,3

Mn 1,77 0,0983 20

Fe 24,2 0,0346 7,0

Ni 0,505 0,0006 0,1

Cu 1,16 0,0015 0,3

Zn 17,3 0,0215 4,4

As 0,746 0,0009 0,2

Br 0,896 0,0011 0,2

Rb 0,985 0,0012 0,2

Pb 1,85 0,0020 0,4

Al 31,0 0,0587 12

K 118 0,028% 5,7

Metalloxider summa 0,49 100

a Antog att 20% av kaliumet &r i form av oxiden enligt Andrews et al. (2000).

I Tabell 5 ges en sammanstéllning av halterna av alla &mnesgrupper samt vissa enskilda
komponenter som analyserats. For organiskt och elementart kol har vi antagit att
sammansattningen ar sadan att den totala kolhalten skall multipliceras med 1,4 for att fa
totala massan av alla ingaende komponenter i det organiska kolet (p g a férekomsten av
vate, syre och kvive i de organiska &mnena, utéver kolet som analyseras i form av COy). Av
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tabellen framgar att den storsta delen av massan (nastan 40%) bestar av organiska &mnen
och elementart kol. Nu far man féormoda att levoglukosan, PAH och fenolerna ingar i det
organiska kolet, som alltsa erhallits genom att férbrédnna partiklarna vid 360°C
(metodbeskrivningar finns i Johansson et al., 2004).

Sulfat, nitrat och ammonium utgor tillsammans ca 15%. Matningarna i Lycksele visade pa
mycket kraftiga variationer i halterna av partikelbundet nitrat och ammonium (Johansson
et al., 2004). Det ar oklart vad dessa hoga varden beror pa. De uppmaétta halterna av total
nitrat och ammonium (summa gas och partiklar) i Lycksele var betydligt hogre an vad som
forekom vid svenska bakgrundsstationer under samma period (EMEP-data). Vid Bredkéalen,
den nordligaste EMEP- stationen, var medelvardena av nitrat och ammonium 0.54 ug/ms3
respektive 0.15 ug/ms3. Detta kan jamforas med Lycksele dar medelhalterna av nitrat var 6.8
ug/ms och 7.9 ug/ms3 och av ammonium 2.9 ug/m?3 och 1.3 ug/mS. I Tabell 5 redovisas
medianhalterna av ammonium och nitrat; 0,11 respektive 0,27 ug/m3. Fér dessa &mnen
har vi valt att anvidnda medianhalterna istéallet for medelhalterna f6r berdkningarna i denna
studie.

Metalloxiderna utgdr ca 8%. Den totala summan av de kemiskt bestdmda partikelbundna
amnena blir da 4,6 ug/m3 vilket bara dr 65% av den totala PM2.5 halten uppmatt med
TEOM. Amnen som kan tinkas fattas dr karbonater, dels fran férbréanning av biobranslen,
dels fran uppvirvling fran marken. En del av PM2.5 massan kan eventuellt vara vatten som
ar bundet till salter eller andra &mnen. Stor osdkerhet rader ocksa i bestAmningen av
organiskt och elementért kol samt i nitrat och ammoniumvardena som diskuteras ovan. Det
ar mycket intressant att konstatera att levoglukosanhalten utgér en mycket stor del av total
mangden organiskt material. Levoglukosan &r ju ett socker som kommer enbart fran
férbranning av cellulosa.

Tabell 5. Summan av olika partikelbundna komponenter i Forsdala, Lycksele, jan — mar 2002.

Halt
Amne ug/m3
Metalloxider 0,49
Klor 0,14
Sulfat, SO4 0,67
Nitrat, NO3 0,27
Ammonium, NH4 0,11
Mg 0,02
Na 0,17
Organiskt och elementart
kola 2,6
PAHP 0,058
Levoglukosan? 0,81
Fenoler? 0,094
Summa 4,6

2 Eftersom detta har matts genom att kolet féorbrants till koldioxid, har vardet multiplicerats med 1,4 (se texten)
b Dessa dmnen ingar som en del i det organiska kolet.

Med ett antal antaganden kan man fordela &mnena péa olika kéllor. Metalloxiderna harror
till stor del fran lokala trafiken (slitage av vigbanor och kanske &ven bromsbelagg).
Vedeldning ger typiskt upphov till utslapp av grunddmnen som K, S, Cl, och Rb. Att en stor
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del av kaliumhalterna beror pa vedeldning framgar dels av kallreceptorberdkningarna
(Hedberg et al., 2004; bilaga 1), dels i Figur 15 som visar samvariationen mellan
partikelhalterna och kaliumhalterna i det bostadsomrade dar vedeldningen var huvudsaklig
kélla till partikelhalterna. I utslapp fran vedeldning slapps kalium ut som kaliumsulfat eller
kaliumklorid. Andra &mnen som kommer fran vedeldningen &r levoglukosan, fenolerna och
en del av PAH-erna. Klor, natrium och magnesium kan &ven komma intransporterat fran
havsomraden. En stor del av svavlet och det organiska materialet samt det mest nitratet och
ammoniet kommer in via langdistanstransporten.
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Figur 15. Halterna av kalium uppmaétta i Forsdala med PIXE-metoden jamférda med PM2.5
halterna (fran Johansson et al., 2004).

5.2 Teleborg, Vaxjo, 2003

Av Tabell 6 framgar halterna av olika metaller samt berdknade halter av metalloxider i
Teleborg, Vaxjo. Precis som for Lycksele star SiO, for storsta delen, i detta fall drygt 40% av
massan av alla metalloxider. Darefter kommer aven i Vaxjo Mn, Al, och Fe. Den totala
metalloxidhalten blir drygt 2 ug/ms3, vilket &r nagot hogre an i Lycksele.

I Tabell 7 ges en sammanstéllning av halterna av alla &mnesgrupper samt vissa enskilda
komponenter som analyserats. Av tabellen framgar att den stdrsta delen av massan, totalt
nastan 70%, bestar av nitrat, sulfat och ammonium. I Lycksele utgjorde dessa &mnen
endast 15%. Knappt 20% bestar av organiska &mnen och elementart kol; i Lycksele var
denn andel nastan 40%.

Metalloxiderna utgdr i Vaxjo ca 13%, vilket &r ungefar samma andel som i Lycksele. Den
totala summan av de kemiskt bestdmda partikelbundna d&mnena blir da knappt 17 ug/ms3
vilket &r ungefar samma som uppmaétts som PM10. Precis som i fallet med Lycksele rader
stor osdkerhet i bestdmningen av organiskt och elementéart kol.

Man kan konstatera att levoglukosanhalten utgér betydligt mindre andel av den total
mangden elementért och organiskt material i Vaxj6, knappt 6% jamfort med i Lycksele dar
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andelen var hela 30%. Levoglukosan &r ju ett socker som kommer enbart fran férbranning
av cellulosa, vilket indikerar att vedeldningsbidraget till partikelhalterna i Vaxj6 ar betydligt
mindre &n i Lycksele. De totala halterna av levoglukosan och PAHer ar ocksa betydligt lagre
i Vaxjo. Daremot &r halterna av fenoler hogre i Vaxjo, vilket indikerar att dessa &mnen har
helt andra kéallor &n vedeldning.

Tabell 6. Halter av metaller och berdknade halter av metalloxider vid Teleborg, Véxjo, 2003.

Metall Metallhalt Metalloxidhalt Andel av totala
ng/m3 ug/ms3 oxidhalten

Al 246 0,4649 22%
Si 445 0,9523 44%
K 215 0,2150 10%
Ca 50 0,0700 3,2%
Ti 8,13 0,0136 0,6%
\Y% 3,43 0,0045 0,2%
Cr 1,26 0,0016 0,1%
Mn 4,02 0,2232 10%
Fe 107 0,1530 7,1%
Ni 1,69 0,0022 0,1%
Cu 2,5 0,0031 0,1%
Zn 27,6 0,0344 1,6%
Ga 0,64 0,0000 0,0%
As 2,38 0,0029 0,1%
Se 0,81 0,0000 0,0%
Br 5,93 0,0071 0,3%
Rb 2,05 0,0024 0,1%
Pb 9,47 0,0102 0,5%

Summa 1133 2,16 100

Tabell 7. Summan av olika partikelbundna komponenter i Teleborg, Vaxj6, jan — mar 2003.

MEDEL
NH4 2,20
NO3 5,22
S04 4,02
Klor 0,26
ocC 2,77
EC 0,307
Summa PAH 0,021
Levoglukosan 0,19
Fenoler 0,33
Galactosan 0,073
Mannosan
Metaller metalloxider 2,16
SUMMA 16,9




6. Berakningar av bidrag till halterna av
partiklar fran biomasseforbranning i Lycksele
och Vaxjo med multivariata metoder

6.1 Sammanfattning

Syftet med berdkningarna som presenteras har varit att faststélla de olika kéllornas bidrag
till PM-halterna samt se om det finns lampliga ”"tracers” f6r vedeldning.

Detta arbete har lett fram till ett manus som kommer att skickas in for vetenskaplig
publicering. Har ges en kort sammanfattning pa svenska:

Kall-receptorberdkningar med PMF (Positive Matrix Factorisation; Paatero & Tapper, 1994)
baserat pa 17 olika grunddmnen maétta i Forsdala i Lycksele kunde identifiera 6 olika kallor.
Bidragen till PM2.5-halterna berdknades bade genom multipel linjar regression (MLR) mot
de olika kallorstyrkorna, samt genom att ta med PM2.5 direkt i PMF-modellen. Skillnaden
mellan dessa tva tillvigagangssatt ar framst att MLR ger ett icke-forklarat bidrag till PM2.5
pa ca 2.5-3 pg/ms3.

I Forsdala, Lycksele utgjordes det dominerande bidraget (~60%) till PM2.5-halterna av
vedeldningen (3-4 pg/m?3). Denna kéalla kunde identifieras med hjalp av kalium, rubidium
och zink. Langdistanstransporterade partiklar utgér drygt 20% och lokalt vdgdamm 6-10%.
Langdistanstransporten kunde identifieras via svavelhalterna; nastan allt svavel tillskrevs
av modellen till denna kélla, mindre 4n 1% av svavlet tillskrevs vedeldningen. Det lokala
vagdammet identifierades med hjalp av titan, kalcium, mangan och jarn, som alla ar
valkdnda dmnen i jordskorpan.

I Forsdala méattes ocksa halterna av levoglukosan som ar ett socker som enbart bildas vid
férbranning av cellulosa. Om andelen levoglukosan av de totala partikelhalterna i
vedeldning ar kénd och kan antas vara konstant si kan bidraget frdn vedeldningen till
PM2.5-halterna berdknas direkt, oberoende av andra métningar och berdkningar.
Levoglukosanhalterna uppvisade mycket hog korrelation (r2=0,75) till vedeldningsfaktorn
som berdknats med hjalp av PMF baserat pa bland annat kaliumhalterna. Enligt denna
berdkning skulle levoglukosan utgéra omkring 17% av den totala partikelmassan fran
vedeldning. Men spridningen i data dr ganska stor vilket med stor sannolikhet forklaras av
att andelen levoglukosan i vedrokspartiklar inte 4r konstant. Matningar som ocksa
presenteras i manuset, visar att andelen levoglukosan kan variera mellan 0,3% och 22%.
Variationerna kunde inte enkelt forklaras med olika férbranningsférhallanden. Detta gor det
i stort sett omojligt att anvanda levoglukosan som en unik tracer for att kvantifiera
vedeldningens bidrag till partikelhalterna pa olika platser. Alternativet att anvinda
totalhalten av grundamnet kalium fungerar bra fér Forsdala (Lycksele) dar vedeldningen
dominerar. I Teleborg (Vaxjo) bidrar &ven jordstoft/vagdamm till kaliumhalterna. Eftersom
kalium i vedrok aterfinns i form av olika vattenlosliga kaliumsalter borde en
jonkromatografianalys av enbart det vattenldsliga kaliumet vara en béattre indikator for
vedrok, men resultaten fran Forsdala &r inte helt entydiga i detta avseende. Den béasta
metoden for att kvantifiera PM-bidraget fran vedeldning ar troligtvis en kall-
receptormodellering baserat pa ett flertal grunddmnen, erhallna exempelvis med en PIXE-
analys av filterprov som beskrivs i denna rapport. Andra tdnkbara analysmetoder f6r multi-
elementanalys ar ICP-MS (Inductively Coupled Plasma Mass Spectrometry) och EDXRF
(Energy-Dispersive X-ray Fluorescence).

I Teleborg (Vaxjo) mattes halterna av PM1 (med TEOM) och inte PM2.5. Istéllet berdknades
har PM2.5-halterna utifran de uppmatta antalsstorleksfordelningarna. PMF-modeller for
halterna av uppmatt PM1 (TEOM) och uppskattat PM1 (DMPS) samt PM2.5 (DMPS+APS)
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visade tamligen likvardiga resultat vad galler kalltilldelningen. I Teleborg kunde en tydlig
kalla urskiljas som harror fran lokal forbranning (ved, olja). Att denna kalla dr knuten till
det lokala varmebehovet visas tydligt genom att kallbidraget &r starkt kopplat till
utetemperaturen, och ar som allra starkast fér temperaturer under 0 °C. Ovriga kallor
uppvisar inte detta beteende. Kallprofilen ar karakteristisk for vedeldning, men med ett
tydligt bidrag fran oljeeldning.

PM-bidraget fran den lokala forbranningen av ved och olja i Teleborg (4-5.5 pug/ms3)
uppskattades till ungefar samma halter som vedeldningen i Forsdala, Lycksele (3-4 pg/m3).
A ena sidan ar detta bidrag inte 4r helt ovantat med tanke pa det stora antalet vedkaminer
runt méatplatsen i Teleborg. Men samtidigt motséigs detta av dels de uppskattningar som
gjorts med hjalp av energiférbrukningsdata (Petterson & Johansson, 2004), dels av den laga
halten levoglukosan.

En jamforelse av PM2.5-halterna i bakgrundsluft (Vavihill, Skane och Aneboda, Smaland)
med PM-halterna i Vaxj6 visar att det inte finns utrymme for starka lokala kéallor i Vaxj6. De
olika PM-méatningarna i bakgrundsluft respektive Vaxjo ar dock inte alltid helt jaAmférbara,
och kan vara forenliga med en lokal PM-kéalla pa 4-5.5 pg/ms3. Det bidrag fran
langdistanstransport som kall-receptormodellerna berdknar fér Teleborg ar daremot klart
mindre (3-4 pug/m3) &n PM-méatningarna i bakgrundsluft i Vavihill och Aneboda. Aven d&
kallbidragen for jordstoft och havssalt adderas till langdistanstransportkéllan (vilket ger
~5.5 pug/m3) uppnas inte PM-halterna i bakgrundsluft.

6.2 Resultat fran kall-receptormodelleringen Forsdala, Lycksele

Fran de uppmatta halterna av metaller i finfraktionen i Forsdala, Lycksele 2002 har foéljande
kallor modellerats fram med PMF (Positive Matrix Factorization):

Jordstoft

Havssalt

Langdistanstransporterade partiklar
Cu/Fe

Ni

Vedeldning

ok

Kallornas sammanséttning i ng/m?3 redovisas i Tabell 8 och grunddmnens procentuella
férdelning i Figur 16.
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Tabell 8. Kallornas sammanséttning i ng/m®

Mod. Uppm. M/U
1.Jordstoft 2.Havssalt 3. Ldtp 4.CulFe 5.Ni 6.Ved massa massa massa
Si 17.22 0.00 0.00 0.00 0.00 0.00 17.22 20.22 85%
S 0.01 0.00 197.51 9.00 0.01 0.03 206.58 206.72 100%
Cl 0.00 91.52 0.00 0.00 0.00 0.00 91.53 81.66 112%
K 9.71 4.17 7.69 0.01 0.03 100.17 121.78 121.45 100%
Ca 9.52 3.29 3.88 0.59 0.51 2.10 19.89 20.07 99%
Ti 0.54 0.11 0.14 0.05 0.15 0.31 1.30 121 107%
\Y 0.00 0.01 0.36 0.00 0.16 0.04 0.58 0.58 100%
Mn 0.79 0.03 0.17 0.49 0.03 0.22 1.74 1.80 97%
Fe 411 0.05 1.45 18.93 0.00 0.00 24.53 24.75 99%
Ni 0.00 0.00 0.04 0.00 0.53 0.00 0.57 0.42 137%
Cu 0.00 0.00 0.00 0.34 0.49 0.30 1.13 111 102%
Zn 0.77 0.20 0.36 0.39 0.00 15.76 17.47 17.84 98%
As 0.08 0.01 0.05 0.00 0.11 0.36 0.60 0.55 109%
Br 0.02 0.50 0.13 0.00 0.00 0.00 0.64 0.77 83%
Rb 0.05 0.04 0.04 0.01 0.00 0.59 0.73 0.80 92%
Sr 0.03 0.06 0.12 0.05 0.02 0.03 0.31 0.46 66%
Pb 0.03 0.03 0.68 0.04 0.12 0.56 1.46 1.76 83%
Grundamnenas procentuella férdelning i kallorna
‘IJordstoft OHavssalt O Langdistans tp B Cu/Fe @ Ni B Vedeldning
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Figur 16. Grundamnenas procentuella fordelning i de olika kallorna.
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Kallors PM2.5-bidrag
(i medeltal 6ver matperioden)

DKonstant MJordstoft [OHavssalt [OLangdistanstransporterade partiklar B Cu/Fe ENi BVedeldning
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Il B N B

Multipel linjar regression PMF Multipel linjar regression (konstant satt till 0)

Figur 17. Kallors PM2.5-bidrag i ug/m?.

Kallornas PM2.5-bidrag har berdknats pa tva satt:

1. Uppmaétta halter av PM2.5 har modellerats tillsammans med
grunddmneskoncentrationer i PMF.

2. Kallornas PM-bidrag har berdknats med multipel linjar regression (MLR) efter det att
kallstyrkorna berdknats med PMF.

Resultatet redovisas i Figur 17. Det framgar tydligt att vedeldningskéllan star for en stor
andel av PM2.5-bidraget. D4 man tillAter MLR att inkludera en konstant (d.v.s ett bidrag
som inte kan tillskrivas en bestdmd kélla) blir denna relativt stor (2.66 pg/ms3) och PM2.5-
bidraget for kallorna "1angdistanstransport” och "havssalt” beskrivs daligt. Satts konstanten
till noll i MLR blir resultatet valdigt snarlikt 16sningen med PMF. En sammanstéllning av
resultatet redovisas i Tabell 9.

Tabell 9. Kallornas PM2.5-bidrag i pg/m?®.

Kéllor Multipel linjér regression MLR konstant satt till 0 PMF
Konstant 2.65

Jordstoft 0.30 0.36 0.40
Havssalt 0.07 0.42 0.46
Langdistanstransporterade partiklar 0.42 1.41 1.48
Cu/Fe 0.43 041 0.31
Ni 0.02 0.21 0.17
Vedeldning 3.11 3.82 3.99
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PM2.5-bidrag kallor Lycksele
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Figur 18. Kallornas PM2.5-bidrag éver méatperioden (Forsdala, Lycksele, 2002).

Figur 18 visar hur de olika kallornas bidrag till PM2.5-halterna varierar éver méatperioden.
Som synes dominerar vedeldningen kraftigt under den férsta halvan av métkamanjen. Det
ar oklart i vilken utstrackning bidragen fran havssalt och jordstoft &r lokala (i form av
vagsalt respektive vagslitage) eller utgdr en regional bakgrund. Deras bidrag till halterna av
PM2.5 ar dock sma i jAmforelse med den lokala vedeldningen.

De modellerade kallprofilerna har identifierats utifrdn karakteristiska grundamnen for
kanda kallprofiler och deras inbordes forhallande. Identifieringen har validerats med hjalp
av anrikningsfaktorer, meterologiska data och bakattrajektorier. Trajektorierna har hamtats
fran The National Oceanic and Atmospheric Administration Air Resources Laboratory (NOAA
ARL), Silver Spring, MD, USA. Principen fér berdkning av anrikningsfaktorer ar att man
jamfor det inbordes forhallandet for de olika grunddmnena i en icke-validerad kallprofil mot
en kand referensprofil enligt f6ljande ekvation:

CX,k
E— Cspér,k
CX,ref
Cspér,ref

E = anrikningsfaktor f6r grunddmnet X

Cxk = koncentration av grunddmne X i oidentifierad kallprofil k
Cspark = koncentration av specifikt grundédmne i icke validerad kéallprofil
Cx ref = koncentration av motsvarade grunddmne X i kédnd kallprofil

Cspar, ref = koncentration av motsvarande specifikt grundédmne i kdnd kallprofil
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6.2.1 Kallajordstoft

Kallan karakteriseras av grundamnena kisel, kalcium, kalium, titan, mangan och jarn.
Identifieringen bekréftas av att anrikningsfaktorerna av dessa &mnen i jdmférelse med kand
jordprofil lag nara 1. Det ar osdkert i vilken utstrdckning denna kéalla harrér fran vagslitage.
De omgivande markerna var snétidckta under stoérre delen av matkampanjen.

Anrikningsfaktorer for kalla jordstoft
mot referens (sparamne Ti)

1.00E+03

1.00E+02 -

1.00E+01 -

1.00E+00

1.00E-01 -

1.00E-02

1.00E-03

Figur 19. Anrikningsfaktorer for kalla jordstoft (Stuart et al..1985).

6.2.2 Kallahavssalt

Kallan karakteriseras av en hég koncentration av grundamnet klor. Anrikningsfaktorer har
berdknats mot referens for havssalt (Riley and Skirrow, 1975) och mot en modellerad
vagsaltskalla fran "Bestdmning av trafikrelaterade PM10-bidrag i urban milj6” (Nilsson,
2003).

Anrikningsfaktorer for kélla Havsalt
(Chemical Oceanography, Vagsaltskalla Vallstnas referens,sparamne Klor)
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Figur 20. Anrikningsfaktorer for kalla havssalt (Riley and Skirrow. 1975; Nilsson, 2003).
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Forhallandet mellan ett flertal huvudkomponenter i havssalt (Cl, K, Ca, Br och Sr)
Overensstdmmer bra med referensen. Identifieringen styrks ytterligare av att
bakattrajektorierna for de tillfallen héga halter av klor uppmaéttes (5/2, 18/2 2002) visar att
luftmassorna har sitt ursprung 6ver Atlanten. Ett mer lokalt bidrag fran vagsalt &ar inte
troligt eftersom kommunen inte saltar gatorna i Lycksele.

6.2.3 Kalla langdistanstransport

I kdllan dominerar svavel, vanadin och bly. Dessa grunddmnen aterfinns normalt i
férorenade och langdistanstransporterade luftmassor. Den storsta kéllan till vanadin ar
oljeférbranning. Hoga toppar av dessa dmnen intraffar den 2/2, 4/2 och den 7/3 2002. Vid
dessa tillfallen har luftmassorna kommit fran olika riktningar, fran sydvast och 6st samt
fran sydvast och riktningar3-2002 23:00 (GMT))

6.2.4 Kalla Fe/Cu

Kallan karakteriseras av dessa tva grunddmnen och bestams framfor allt av en hég topp
som intraffar den 31/1-02 15:00. D& passerade luften 6ver Ronnskéarsverket innan den
nadde Lycksele. Det &r darfor troligt att denna kalla till stor del bestdms av sméltverken i
Roénnskar.

6.2.5 Kalla Ni (nickel)

Nickel fordelas nastan enbart till denna kélla och modellen beskriver de uppmaéatta
koncentrationerna val. Kallan har sina hogsta toppar den 7/3 (15:00) och den 21/2 (03:00).
Tillfallet runt 7-8 mars 2002 ar ett skolexempel pa hur det stora smaltverkskomplexet i
staden Nikel pa Kolahalvon paverkar metallhalterna i norra Sverige (Figur 21). PM-bidraget
fran denna kalla ar trots det valdigt litet.

|a®\! HOAA RAir Resources Laboratory

{v Thizs product was produced by an Inkernst user on the HOAA Air

"\h ' Resources Laboratory’s web site, See the disclaimer for further
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NOAA AIR RESOURCES LABORATORY
Rackmard Trajectory  Frging: 05 UTC 08 MAR 09

m
w {Z
=
& i
= =
=Y
=1
= =
z 53
2 &S
- B
o —E
=
= o
u -g-_gl
L) =
= e}
= 2
8 Ly T mi
= ]
= =
B
5
=1
w

Iwap AL

Figur 21. De hdga nickelhaltetrna vid detta tillfalle beror pa nickelsmaltverken i staden Nikel pa
Kolhalvon (Ankomst Lycksele 8/3-2002 05:00 GMT).



6.2.6 Kallavedeldning

Kallan karakteriseras av grunddmnena kalium, zink och rubidium. Dessa ar karakteristiska
for forbranning av ved. Kallstyrkan ar kraftigt temperaturberoende (Figur 22), med héga PM-
bidrag framst nar temperaturen faller under O °C. Detta ar en mycket stark indikation pa att
kallstyrkan ar kopplat till det lokala varmebehovet. Kéllan kan darfér knytas till vedeldning i
sméhusen i Forsdala-omradet.

Temperatur vs PM2.5-bidrag Vedeldning
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Figur 22. Temperaturberoendet for PM2.5-bidraget fran kalla "vedeldning”.

6.3 Resultat fran kall-receptormodelleringen Teleborg, Vaxj6

Fran de uppmatta halterna av metaller i finfraktionen i Teleborg, Vaxjé 2003 har f6éljande
kallor modellerats fram med PMF (Positive Matrix Factorization):

7. Havssalt

8. Jordstoft

9. Langdistanstransporterade partiklar
10. Lokal forbréanning (ved, olja)
11.Fe/Cu/Zn/Cr.

I Figur 23 redovisas grunddmnenas procentuella andel i varje kéalla i ett stapeldiagram. I
diagrammet ser man tydligt vilka grunddmne som ar karakteristiska i de olika kéllorna.

Det bor noteras att kdllan "lokal férbranning” inte ar en "ren” vedeldningskélla, utan den
innehaller 4ven ett bidrag fran (lokal) oljeférbranning. Denna tolkning baseras pa att
modellen lagger in vanadin och nickel i ett forhallande som ar typiskt for oljeforbranning
(Swietlicki, 1989). Modellen kan inte separera ut oljebidraget, vilket tyder pa att det &ar en
samvariation i tiden mellan tva kallor ved och olja.
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Tabell 7: Kallornas sammanséttning i Teleborg, Véxjo, 2003 (ng/m°).

Modellerad/
Lokal Modellerad | Uppmatt Uppmatt
(ng/ms) Havssalt | Jordstoft | Langdistans t p | férbranning | Fe/Cu/Zn/Cr massa massa massa
Al 0.00 153.97 62.80 20.35 5.35 242.5 230.9 105%
Si 10.51 377.97 32.90 31.92 0.95 454.2 412.1 110%
S 15.82 0.03 1982.49 121.34 25.47 2145.1 2145.3 100%
Cl 110.23 0.00 0.00 0.00 0.00 110.2 109.6 101%
K 3.77 93.64 37.12 87.50 0.02 222.0 2215 100%
Ca 3.79 30.46 9.42 11.16 0.50 55.3 53.8 103%
Ti 0.05 6.95 0.96 0.78 0.30 9.0 8.4 107%
\% 0.13 0.06 1.33 1.35 0.06 29 2.8 107%
Cr 0.00 0.00 0.32 0.08 0.45 0.8 0.9 92%
Mn 0.09 2.17 0.58 1.07 0.60 45 4.6 98%
Fe 0.00 63.47 4.89 0.01 38.54 106.9 106.9 100%
Ni 0.03 0.13 0.68 0.67 0.33 1.8 1.8 102%
Cu 0.05 0.96 0.00 0.74 1.25 3.0 2.7 112%
Zn 0.18 0.00 5.85 10.81 11.41 28.3 27.6 102%
As 0.02 0.16 1.09 0.70 0.07 2.0 1.7 121%
Br 0.01 0.00 3.59 0.00 0.00 3.6 3.7 97%
Rb 0.03 0.40 0.17 0.55 0.00 1.2 1.4 82%
Sr 0.05 0.45 0.23 0.11 0.03 0.9 0.8 108%
Pb 0.05 0.41 5.75 1.82 1.61 9.6 10.1 96%

140%

Kéllornas sammanséttning

W Havssalt @Jordstoft DLAangdistans tp M Lokalférbranning B Fe/Cu/Zn/Cr
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Figur 23. Grundamnenas procentuella férdelning i de olika kallorna.
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Uppmatta halter av PM1 i Teleborg (TEOM) och berdknade halter av PM1 och PM2.5 fran tva
instrument som méater antalsstorleksférdelningar (DMPS och APS) har anvéants for att
berdkna kallornas PM-bidrag. Detta har gjorts med f6ljande teknik:

3. De olika PM-storlekarna har modellerats tillsammans med
grunddmneskoncentrationer i PMF.

4. Kallornas PM-bidrag har berdknats med multipel linjar regression och kéllstyrkan
fér de modellerade kallorna.

Har har antalsstorleksférdelningarna omraknats till total partikelvolym, fér att sedan
multiplicerats med densiteten (har 1 g/cm?3) for att erhalla partikelmassan. Resultatet
redovisas i Figur 24.

Kéllors PM1 respektive PM2.5 bidrag
(i medeltal 6ver matperioden)

OKonstant multipel reg BHavssalt [@Jordstoft DOLangdistanstp MLokal férbrannig ™ Fe,Cu,Zn,Cr

3.00 |
2.00 |
1.00 _| HJ
0.00 _|
MF

Multipel reg PMF Multipel reg PMF

pg/m®

Multipel re: P

PM1(massa) PM1(vol) PM2.5 (vol)

Figur 24. Kallornas bidrag till halterna av PM1 och PM2.5 i pg/m3 i medeltal 6ver matperioden. Har
betecknar "massa”’ TEOM-matningar, och "volym” data fran DMPS och APS.

Av diagrammet framgar klart att de kallor som star for merparten av PM-bidraget i
finfraktionen ar lokal férbranning och langdistanstransporterade partiklar. Att resultatet for
PM1(massa) och PM1(volym) inte &r helt éverensstdmmande kan beror pa att i
modelleringen med PM1(massa) har 71 prov anvants, jamfért med 80 prov fér PM1(volym)
och PM2.5(volym). PM1(volym) och PM2.5(volym) &r baserad pa 10 minuters data fran DMPS
och APS.

PM-bidraget for kalla jordstoft 4r ganska litet under méatperioden. Kéllans bidrag for de olika
PM-halterna ligger i genomsnitt pa 1.4 ug/ms3. Kéllorna havssalt och Fe/Cu/Zn/Cr bidrag
under matperioden ar férsumbart. Konstanten d.v.s den halt som multipel regression inte
kan forklara &ar i genomsnitt 0.85 pg/ms3. En sammanstéllning av resultatet redovisas i
tabell 8.
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Tabell 8: Kallornas PM-bidrag i ug/ms3 berdknat med Multipel linjar regression respektive

PMF.
Kéllor PM1 (massa) PM1 (volym) PM2.5 (volym)

MLR PMF MLR PMF MLR PMF
Konstant 1.10 0.59 0.88
Havssalt 0.22 0.24 0.01 0.08 0.11 0.22
Jordstoft 1.60 1.54 1.42 1.24 1.40 1.34
Langdistans t p 3.56 3.84 3.16 4.03 3.27 2.71
Lokal férbrannig 3.34 3.87 4.50 4.45 4.56 5.52
Fe/Cu/Zn/Cr -0.34 0.00 0.01 0.10 0.01 0.00

Elementért kol, organiskt kol och sot-data har ocksa modellerats i PMF tillsammans med
grundamneskoncentrationer och PM2.5(volym). JAmfért med modelleringen med enbart
PM2.5(volym) dar 80 prov anvdndes, har i denna modellering 75 prov anvénts. Resultatet
redovisas i Figur 25.

Merparten av elementart kol, organiskt kol och sot laggs till kalla "lokal fé6rbranning”, vilket
ar vantat. Att en del av kolet och sot dven laggs pa kallan "jordstoft” kan bero pa att denna
troligtvis till stor del harrér fran trafiken. JAmfort med modelleringen med enbart PM2.5
(utan kol och sot, se figur 17) framgar ocksa att PM2.5-bidraget for kéalla ”lokal férbranning”
blir nagot lagre samtidigt som bidraget for kalla “langdistanstransport” 6kar.

En liknande modellering gjordes d&ven med PM1 (TEOM-data), elementart kol, organiskt kol
och sot. Kallornas procentuella sammanséttning (m.a.p. grunddmne, PM1, kol och sot) visas
i Figur 26 och kallornas PM1 massa, kol och sot bidrag i medeltal éver matperioden visas i
Figur 27. Jamfort med Figur 23 sa framgar det att kdllornas grunddmnessammanséattning
ar i stort sett oférandrad.

Kéllornas bidrag av PM2.5, sot och kol

OPM2.5 EElementart kol OOrganiskt kol O Totalt kol l Sot
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Figur 25. Kallornas bidrag av PM2.5, elementért kol, organiskt kol, total-kol och sot i pg/m3.
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Kéallornas sammasattning

B Havssalt @Jordstoft @Langdistanstransporterade partiklar B Fe/Cu/Cr/Zn B Lokal férbranning
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Figur 26. Kallornas procentuella sammansattning (m.a.p. grundamne, PM1-TEOM, kol och sot).

Kallornas bidrag av PM1 massa, sot och kol
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Figur 27. Kéllornas bidrag av PM1(TEOM), kol och sot.
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Da PM1 fran TEOM-instrumentet anvandes i modellen i stallet for PM2.5 (harledd fran
antalsstorleksfordelningarna uppmatta med DMPS och APS) sa blir bidraget av kol och sot i
de olika kéallorna detsamma, medan bidraget av PM1 massa i lokal forbranning ar nagot
hoégre 4n i motsvarande bidrag i figur 17. (Man bor ha i atanke att modelleringen av PM1-
bidraget fran kallan "lokal forbranning” i figur 17 inte inkluderar kol- och sot-data. Nar
dessa tas med i PMF-modellen sa omférdelas lite av PM 1-bidraget for kalla
"langdistanstransport” till "lokal férbranning”.)

Figur 28 visar hur de olika kallornas bidrag varierar 6ver métperioden. Summan av
PM1(TEOM)-bidragen foér de sex kallorna beskriver de uppmétta PM1-halterna val fér de
flesta 12-timmarsperioderna. Den féljande diskussionen argumenterar for att endast kéallan
"lokal férbranning” ger ett betydande lokalt PM-bidrag medan de 6vriga kallorna harror fran
kallor utanfor Vaxjos tatort. Darfor visas i Figur 28 aven tidsvariationen for dessa regionala
och langvaga PM1-bidrag (berdknat som summan av samtliga kallor som utom ”lokal
forbranning”).

PM1 massa Kallor mot uppmaétt PM1

—e—Totalt modellerade kéllor —=—Uppmétt PM1 —a— Totalt modellerade kallor minus Lokal férbréanning —<— Lokal férbréanning
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Figur 28. Totalt bidrag av de modellerade kéllorna mot uppméatt PM1 Teleborg, samt separat lokal
forbrénning och totalt bidrag av de modellerade kallorna minus lokal férbranning.

6.3.1 1. Kélla havssalt

Kallan karakteriseras av en hég koncentration av grundamnet klor. Anrikningsfaktorer har
berdknats mot referens och mot modellerad vagsaltskélla fran "Bestamning av
trafikrelaterade PM 10-bidrag i urban milj6”(Nilsson, 2003).
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i
Anrikningsfaktorer kélla Havssalt
(Chemical Oceanography, Vagsaltskalla Vallstnas referens,sparamne Klor)
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Figur 29. Anrikningsfaktorer for kalla havssalt (Riley and Skirrow. 1975; Nilsson,2003).

Havssalt
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Figur 30. Kalla havssalt PM2.5-bidrag (12 timmars upplésning) mot 1 timmars vindriktning.
Indelningen p& vardeaxeln ar fran 1 till 6 pug/m?.

Kallprofilen for kallan stammer val mot referensen for hav vad géller huvudkomponeterna i
havssalt, men ocksd mot den modellerade vagsaltskéllan fran Vallstanés. Ett visst bidrag
fran vagsalt kan inte uteslutas. Att kallan trots allt till stor del &r havssalt styrks ndr man
jamfor med bakatrajektorier for de tillfallen da det har varit héga koncentrationer av klor.
Detta intraffade 27/1 (provet 18:00 den 26/1 till 06:00 den 27/1) och 28/1 (provet 18:00
den 27/1 till 06:00 den 28/1). Luftmassorna hade da sitt ursprung éver Atlanten med friska
vindar. Att havssaltbidraget troligtvis dominerar 6ver det lokala vagsaltbidraget for denna
kalla framgar ocksa av ett polar-diagram (Figur 30) som visar kallans PM2.5-bidrag for olika
vindriktningar. PM2.5-bidraget fran havssaltkallan var hogt d& det var vindarna kom fran
vastsydvast under 12-timmarsperioden.
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6.3.2 Kallajordstoft

Kallan karakteriseras av grunddmnena aluminium, kisel, kalcium, kalium, titan, mangan
och jarn. Identifieringen bekraftas av att anrikningsfaktorerna av dessa huvudkomponenter
i jamforelse med kénd jordprofil 1ag nara 1 (Figur 31).

Anrikningsfaktorer for kélla Jordstoft
mot referens (sparamne Titan)

1000.00

100.00 !

10.00 -

1.00

R
&
& |
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0.10 -

0.01

0.00 -

0.00

Figur 31. Anrikningsfaktorer for kalla jordstoft (Ross et al.,1985).

6.3.3 Kalla langdistanstransport

Kallan karakteriseras av hoga koncentrationer av grundédmnet svavel och ett férhallande pa
ca 2 mellan grunddmnena vanadin och nickel (oljeférbranning). Identifiering styrks genom
jamforelse med bakattrajektorier for de tillfallen da hoga halter av svavel har intraffat, t ex
den 5/3 och 3/3 (06:00-18:00). Luftmassorna har da sitt ursprung fran sydéstra Europa
och passerar 6ver Ostersjén dar dven fartygstrafikens utslédpp kan paverkar kéllan. Ett
polardiagram for kallans PM2.5-bidrag visar att stabila sydostliga vindar under en 12-
timmars period medfér hoga PM2.5-halter for kallan (Figur 32).
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« Langdistanstransporterade partiklar
N

Figur 32. Kalla langdistanstransporterade partiklars PM2.5-bidrag (12 timmars upplosning) mot 1
timmars vindriktning. Indelningen p& vardeaxel ar fran 2 till 14 pg/m?.

6.3.4 Kallalokal férbrénning (ved, olja)

Kallan karakteriseras av héga koncentrationer av grunddmnena klor, kalium, zink och
rubidium. Dessa grundmnen ar karakteristiska for vedféorbranning Anrikningsfaktorer har
berdknats for denna kélla mot olika referenser. Dessa referenser &r en vedeldningskalla
uppskattad med hjalp av PMF-modellering baserad pa data fran utomhusmaéatningar i
Forsdala i Lycksele 2002 (Johansson et al, 2004), en emissionsmétning pa en
bjorkvedseldad braskamin (Hedberg et al, 2002), samt flera emissionsmatningar pa mindre
och medelstora varmeverk (Szpila et al, 2004).
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Anrikningsfaktorer for kélla lokal férbranning, Vaxjo.
(Lycksele Vedeldningskalla, Braskamin KTH referens, sparamne Kalium)

—&—Vedeldning Lycksele —— Braskamin KTH
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Figur 33. Anrikningsfaktorer for kalla lokal forbranning, Vaxjé mot Vedeldningskalla, Lycksele och
emissionsmatning pa braskamin (Hedberg et al, 2002).

Anrikningsfaktorer for kélla lokal férbrénning, Vaxjo.
(Torr ved Rottne, pellets Braas referens, Kalium sparamne.)

‘ —&—torr ved 90% last Rottne ——Pellets 50% last Bras ——Pellets 23% last Brads ‘
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Figur 34. Anrikningsfaktorer for kélla lokal forbréanning, Vaxjo mot emissionsmaétning pa mindre och
medelstora varmeverk (Szpila, 2004).
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Anrikningsfaktorer for kélla lokal forbrénning, Vaxjo.
(Grot Ingelstad, Atvidaberg referens, Kalium sparamne)

‘—A—Grot 45% last Ingelstad (efter cyklon) —#— Grot 100% last Atvidaberg (efter elektrostatfilter) ‘

1000

Y / L £
7/ \\//

\//

\V/ Y

Figur 35. Anrikningsfaktorer for kalla lokal forbranning, Vaxjo mot emissionsmatning pa mindre och
medelstora varmeverk; Szpila, 2004.

[

0.1

Som framgar av diagrammen &r anrikningsfaktorn fér de karakteristiska grunddmnena zink
och rubidium ar mycket néra 1, vilket styrker identifieringen att kéallan till stor del ar en
vedeldningskalla.

Det ar vart att notera att vedkallan i Teleborg har i stort sett samma férhallande mellan
kalium och klor som vedkallan fran Forsdala i Lycksele. Daremot innehéaller bada dessa
vedkallor betydligt mindre klor i férhallande till K, Rb och Zn &n de kallprofiler som tagits
fram genom direkta emissionsmatningar i rékgaskanalerna fran vedkaminer och
narvarmeverk. Den troliga férklaringen ar att de kallprofiler som baseras pa PMF-
modellering av filterprov tagna i utomhusluft tilldelar huvuddelen av de uppmaétta
klorhalterna till en saltkélla, och inte till vedeldning. Det &r kant att kaliumklorid kan
fastna i form av alkalimetallavlagringar i skorstenen vid vedeldning (emissionsméatningarna
gjordes direkt i rokgaskanalerna), men detta torde i sa fall galla &ven for kaliumsulfat och
zinkoxid.

Det framgar ockséa att kallan innehaller en anrikning av vanadin i jamférelse mot
vedeldningskallan i Lycksele. Férhallande mellan vanadin och nickel i killan ar ca 2 som
indikerar pa att kéllan ”lokal férbranning” dven innehaller ett bidrag fran lokal
oljeférbranning.
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Figur 36. Kalla "lokal férbranning” mot temperatur en i Teleborg, Vaxjo.

Att kallan verkligen beror pa lokal férbranning visas tydligt av att kallstyrkan &r kraftigt
temperaturberoende (figur 26). Hoga PM2.5-halter fran denna kélla uppkommer nar
temperaturen ar under O °C under motsvarande 12-timmarsperiod. Vindriktingen spelar
daremot ingen roll for kallstyrkan (Figur 37), vilket ar rimligt med tanke pa att matplatsen
omges av hus med vedeldning i alla riktningar. Oljepannorna i Vaxjo ligger huvudsakligen

norr om Teleborg.

Figur 37. Kalla "lokal forbréanning” PM2.5-bidrag (12 timmars uppldsning) mot 1 timmars vindriktning.

‘ + Lokal forbréanning ‘

N

S

Indelningen p& vardeaxel &r fran 5 till 30 ug/m®.



6.3.5 Kalla Fe/Cu/Zn/Cr

Kallan karakteriseras av hoga koncentrationer av dessa grundamnen. Detta intraffade
framfo6r allt vid tva tillfallen; 6/2 (06:00-18:00) men ocksa 25/2 och 26/2 (18:00-06:00) med
lagre styrka. Bakattrajektorier for dessa tillfdllen visar pa att luftmassorna har tagit lite
olika vagar innan de nar Sverige. Gemensamt for luftmassorna &r att de har sitt ursprung
fran Osteuropa (25/2 Erzgebirge), men kéllan 6/2 kan vara av mer lokal 4n langvéga
karaktar da de luftmassan narmade sig Vaxjo fran NNV. Denna kélla harroér troligtvis fran
metallhantering av nagot slag (sméltverk, metallbearbetning). Ett mindre bidrag fran trafik
(bromsar, dack) kan inte helt uteslutas. Kéllans PM2.5-bidrag ar i princip férsumbart. Att
modellen kan separera den fran de 6vriga kéallorna beror pa PIXE-analysen av aerosolproven
ar mycket kénslig fér dessa grundamnen.

6.3.6 Kallornas PM1-bidrag i jamférelse mot Vavihill och uppmétt PM1 (Teleborg)

En jamforelse mellan de uppmatta halterna av PM2.5 (Konserthuset, V&axj6), PM1 (Teleborg)
och PM2.5 (bakgrundsstationen Vavihill, NV Skane) visar att halterna mycket lika. Tidvis ar
halterna till och med hogre i Vavihill (Figur 38).

Jamforelse av uppmétt PM2.5 Vavihill mot Vaxjo

——PM2.5 Vavihill —#—PM2.5 Vaxj6é (Konserthuset) —— PM1 Teleborg
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Figur 38. Jamforelse av uppmatt PM2.5 fran Vavihill mot PM2.5 Vaxjo konserthus och PM1 Teleborg.

Detta skulle kunna tolkas sa att PM2.5-halterna i Vaxjo till 6vervigande del utgors av en
langdistanstransporterad bakgrundskalla och att inga lokala kallor ar av betydelse.
Matningarna i Teleborg och kall-receptormodelleringen visar dock klart att bidraget fran en
lokal forbranningskélla dr betydande. Denna lokala kéllas variation med den lokala
temperaturen ar ett starkt argument fér att kallstyrkan beror pa det lokala varmebehovet.
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6.3.7 Jamforelse mellan Teleborg, Vaxjo och Forsdala, Lycksele.

Nedanstaende diagram sammanfattar resultaten av kall-receptormodelleringen for Forsdala
(Lycksele, 2002) och Teleborg (Vaxjo, 2003).

Kéllors PM2.5 (volym)-bidrag Teleborg, Véaxjo
(i medeltal (pg/m? och %))

Ej identifierat PM2.5;
0.41; 4%

Fe,Cu,Zn; 0.00; 0%

avssalt; 0.22; 2%
Jordstoft; 1.34; 13%

Langdistans tp; 2.71; 27%

Lokal férbréanning; 5.52;
54%

Figur 39. Kallornas PM2.5-bidrag (frain DMPS-APS) i Teleborg, Vaxjo 2003 (ug/m® och %, i medeltal
Over matkampanjen).
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Kéallornas PM1-bidrag Teleborg Véxjo
(i medeltal (ug/m® och %))

Havssalt; 0.24; 3%

Jordstoft; 1.54; 16%

Lokal forbrénning; 3.87;
41%

Langdistans t p; 3.84;

Fe/Cu/zZn/Cr; 0.00; 0% 40%

Figur 40. Kallornas PM1-bidrag (frin TEOM) i Teleborg, Véxjé 2003 (ug/m® och %, i medeltal dver
méatkampanjen).

Kéallors PM2.5-bidrag i Forsdala,Lycksele
(i medeltal (ug/m®och %)

Ej identifierade del; 0.19;

2% PM2.5 (jordst); 0.40; 6%

PM2.5 (Havsalt); 0.46; 7%

PM2.5 (Langdistans tp);
1.48; 21%

PM2.5 (Vedeldning); 3.99;
57%

PM2.5 (Cu/Fe); 0.31; 4%

PM2.5 (Ni); 0.17; 2%

Figur 41. Kallornas PM2.5-bidrag (frAn TEOM) i Forsdala, Lycksele 2002 (ug/m® och %, i medeltal
Over matkampanijen).
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I nedanstaende figur har bidrag fran kallor med regional och langvaga karaktar lagts
samman och jamférs med kallor av lokal karaktar.

Jamforelse Teleborg-Forsdala

D Langvagalregionalt bidrag B Lokal vedeldning/férbréanning bidrag

PM2.5 volym PM1 PM2.5

Teleborg, Vaxjo Forsdala, Lycksele

Figur 42. Jamforelse bidrag fran kallor med regional och langvaga karaktar mot kalla av lokal karaktar.



49

7. Berakningar av bidrag till antals-
koncentrationerna av fina partiklar fran
biomassforbranning i Lycksele med hjalp av
en multivariat metod

7.1 Introduktion

Trots att otaliga studier har visat en relation mellan PM2.5-massan och halsoeffekter, sager
PM2.5-massan inte mycket om var i lungan de fina partiklarna deponeras. De hogsta
halterna av antalet partiklar i Lycksele, en typisk, kall vinterdag nar mycket
biomassforbranning sker, aterfinns strax under 0.1 um diameter (Figur 43). Peters and
Wichmann (2001), och andra studier har visat att dessa partiklar ar sarskilt skadliga for
halsan, eftersom de &r s4 manga till antalet och lattare kan trédnga langt ner i lungan.

25000
= 20000
()] T
o /]
S T
= Y N
3 /] \
& 10000 4 o \
2 T

0 ] 1 .
1 10 100 1000

Partikeldiameter (nm)

Figur 43. Medelvarde av antals-storleksfordelningen i Forsdala, Lycksele inom 25- och 75-percentiler,
frén perioder med kalla natter, och ringa trafik.

Malet med denna del av Lyckselemé&tningarna ar att rakna ut bidragen fran
biomasseférbranning, trafik och langdistanstransport till antalsstorleksférdelningen av de
fina partiklarna i bostadsomradet Forsdala. Detta gérs med hjalp av matningar av
storleksférdelningen med ett DMPS-system (Zhou, 2001) och kéll/receptor-modellen
COPREM (Wahlin, 2003).

Dessa data tjanar ocksa till att validera en lungdepositionsberdkning som ocksa utférs med
hjalp av hygroskpiska data fran Forsdala (H-TDMA instrumentet, Zhou 2001). Dessa
berdkningar kan direkt ge kvantitativ information om hur stor del av de uppmatta
partiklarna i storleksférdelningen som deponeras i lungan, med en timmes tids-upplésning.
Denna berdkning ar den enda i sitt slag som mater partikel-storleksupplost dos i
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andningsvagarna pga biomassférbranningspartiklar. Tack vare kallbidragsberdkningarna
ovan, kan man ocksa bestdmma fran vilken kalla de deponerade partiklarna harstammar.
Prelimin&ra berdkningar av deponerad partikelfraktion, som inte ar tidsupplosta, utan ett
medelvarde fér hela perioden presenteras nedan.

7.2 Berakning av kallbidrag fran biomassforbranning till antalshalterna i
Lycksele

Storleksférdelningen medelvardesbildas 6ver en timme, eftersom den &r relativt brusig 6ver
en 10-minuters-matning, pga den naturliga variabiliteten i partikelhalter. Den anpassas
sedan med 4 st. log-normal-moder, sdsom visas i Figur 44.

Det visar sig att biomasskéllan och trafikkédllan har konstanta féorhallanden mellan antalet
partiklar i 3:e och 4:e moden (N3+N4) och antalet partiklar i 1:a och 2:a moden (N;+Nj), vilket
ar 8.0 respektive 0.53 for biomasskéllan och trafikkallan. Denna information anvands som
"kallprofiler” for COPREM-modell-kérningen. N1+N2 och N3+N4 berdknade fran de anpassade
storleksférdelningarna sétts ocksa in i modellen, och modellen berdknar da kallbidraget
frdn biomasskallan och trafikkallan till halterna av N;+Nj; och N3+Ns. De tva forsta moderna
representerar tva olika nukleeringsmoder och de tva andra moderna representerar en slags
Aitken respektive Ackumuleringsmod. Observera att bakgrunsskallan néstan ar identisk
med biomasskéllan, och pa grund av detta separeras inte denna kélla fran biomasskallan i
COPREM-koérningen.

dh/dlogDp (eme)
1l

'“:I I T T I | 1
10" 10° 10
Op (nrm)

Figur 44. En timmedelvardesbildad storleksfoérdelning fran 13:e januari, 2002, dar radata ar
presenterad med tjock bla linje, anpassade moder med tunna bla linjer, och summan av de anpassade
moderna med rdd linje. De anpassade moderna ar numrerade 1-4.



b 51

Figur 45 visar ett resultat fran en utvald 10-dagars-period, dar kallbidraget fran
biomassekéallan och trafikkallan har berdknats. Man kan tydligt se att de flesta dagar &ar
bidraget starkast fran trafiken till dessa partiklar, medan under kalla dagar blir bidragen
jamférbara mellan biomasskéllan och trafikkallan.

Kallbidraget till antalet nukleeringsmod-partiklar
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Figur 45. Kallbidraget mellan 16:e och 25:e januari, 2002 till antalet nukleerings-mod-partiklar (N;+N,).
Temperauren ar ocksa uppmatt i Lycksele under perioden.

Figur 46 visar vidare bidragen fran de olika kéllorna till halterna av Aitken- och
Ackumuleringsmod-partiklar under samma period. Har kan man se att bidraget till dessa
partiklar helt domineras av biomassférbranning de kalla dagarna och att partikelhalterna ar
héga, uppemot 20000 cm-3.



Kéllbidraget till antalet Aitken- och ackumuleringsmod-partiklar
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Figur 46. Samma som Figur 45, men for Aitken- och ackumuleringsmod-partiklar.

Observera att det finns ett antal bakgrundsaerosoler i biomasskéallan, men da detta antal i
alla moderna &r ca 500 cm3 ar det av ringa betydelse vid tillfdllen da biomasskallan ar
stark. Sett 6ver hela matperioden &r bidraget fran trafiken betydande, men under de kalla
perioderna (<-15°C) bidrar biomassférbranning till ca 75% av totala partikelantalet (Figur
47). Detta stammer ocksa val med de data som presenterades i Omgivningsklustrets rapport
(Johansson et al., 2004a).
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Figur 47. Medelbidraget till totala partikelantalshalterna fran de olika kallorna under hela perioden (13
jan — 10 mars ) och d& temperaturen var mindre an -15°C.
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7.3 Stoleksupplost lungdepositions-berdkning av de fina partiklarna

Den hygroskopiska tillvaxten av aerosolpartiklarna matt med H-TDMA i Forsdala fran <10%
Relativ fuktighet (r.f.) till 90% RH presenteras i Figur 48{6r partikleldiameter 265 nm
(torrstorlek, 10% r.f.). Fran denna graf, kan man tydlgt se skillnaden i tillvaxt for tva olika
aerosoler i denna storlek under hela méatperioden, en hydrofob, som néstan inte tillvixer
alls, och en hygroskopisk typ, som tillvixer i genomsnitt 1.6 gdnger. De med hog tillvaxt ar
typiska for bakgrundsaerosolen, och de med mindre tillvaxt ar typiska for biomass- och
trafik-forbranningspartiklar. Denna uppdelning kan nu verifieras med kéallbidrags-
berdkningarna ovan. Den ar inte lika klar f6r de mindre partiklarna.

Den deponerade medelstorleksférdelningen i lungan visas i Figur 49, och man kan se att
minst partiklar deponeras i storlekarna 100 nm diameter. Om man inte tagit hansyn till att
partiklarna tillvixte med hjalp av H-TDMA data, sa skulle de minst deponerade fraktionen
befinna sig vid ungefar 300 nm diameter. Observera att data inte ar tidsupplosta i grafen,
och att hydrofoba och hygroskopiska partklar inte sarskiljs.

Figur 50 visar vilken del av den ursprungliga torra storleksférdelningen som deponeras med
avseende pa antal, yta och volyms-storleksfordelningen, och man kan tex fran denna figur
se att bara en liten del av partikelytan deponeras.

Hygroskopiska egenskaper
LTHs H-TDMA, Forsdala, Lycksele 2002
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Figur 48. Hygroskopisk tillvaxt-faktor fran <10% till 90% r.f. for 265 nm partikeldiameter fran hela
maétperioden i Forsdala, Lycksele. Ocksa andelen partiklar i de olika tillvaxtgrupperna ar angivet.
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Lungdeposition och hygroskopisk tillvaxt vid
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Figur 49. Deponerad fraktion av aerosolpartiklarna som funktion av partikeldiameter (torr, <10%r.f.)
(Rod linje)baserad pa den uppmatta medelstorleksférdelning i Forsdala och pa 99.5% r.f. Gron linje

betecknar lungdepositionen som den skulle berédknas om man hade anvant sig utav den torra

storleksfordelningen. Bla linje anger en medeltillvaxtfaktor som funktion av storlek.
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