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Sammanfattning

Vigtrafikens betydelse for forekomsten av PM10 i omgivningsluft anses ofta relaterad
till spridning av s.k. slitagepartiklar, snarare dn avgaspartiklar. Kunskapen om den
relativa betydelsen av de processer som kan generera slitagepartiklar dr dock mycket
begrinsad. Denna studie syftar till att kvantifiera vagtrafikens bidrag till PM10 och 25
metaller i omgivande luft, att identifiera de bakomliggande processerna, och att
illustrera hur paverkan varierar mellan motorvagskorning och tdtortskérning. Synkrona
dygnsprov av PM10 har tagits vid motorvig (E4, ca 20 km SV om centrala Stockholm)
och 1 storre tatort (Hornsgatan, Stockholm), 1 sex delkampanjer under ett ar (37
tillfallen). Partiklarna har karakteriserats med avseende pd 25 metaller, och killorna har
identifierats med hjdlp av multivariat receptormodellering.

Forekomsten av PM10 och flertalet metaller beskrivs vdl med fem faktorer som ar
gemensamma for bada stationerna: uppvirvlat vigdamm, bromsar, vigsalt, regional
forbranning samt bakgrund. Bidraget fran respektive killa till PM10 och varje metall
redovisas for varje tidpunkt och vid bada stationerna. Bromsar dr av stor betydelse for
PM10 i titort, och utgdr i genomsnitt 23 % (medelbidrag 8.3 pg/m’), men ir av liten
betydelse vid motorviag. Avgaser forefaller inte bidra till partikelhalterna.
Bromsbidraget varierar oregelbundet over aret, men ar hogst under sommar med torrt
vader. Uppvirvlat vigdamm &r en av de dominerande kéllorna till PM 10, med en topp
under varvintern och ndgot hogre halter i titort. Sammanséttningen dr mycket snarlik
geologiskt material, men med en anrikning av Zn som skulle kunna hianforas till
déckslitage. Viégsalt dr generellt av mindre betydelse for halterna av PM10, men med ett
antal hoga vérden.

Tvé forbranningsfaktorer identifierades: en med regionalt ursprung och en
bakgrundsaerosol. Den regionala faktorn dr av mindre betydelse for PM10. Dess
kemiska sammansittning dr behidftad med stora osékerheter men indikerar att
oljeforbranning och eventuellt &ven vedeldning ingar. Bakgrundsaerosolens bidrag till
PM10 samvarierar starkt mellan lokalerna och dr hogst da luftmassorna &r av sydligt
eller sydostligt ursprung, vilket indikerar att killan ar energiproduktion i regioner séder
eller sydost om Sverige. Detta dr den dominerande kéllan till PM10 vid motorvédg och
en av de viktigaste dven 1 titort.

I tétort hdrrdr Cu och Sb till > 90% frédn bromspartiklar, och utgdér ddrmed goda markor-
metaller for denna killa. Bromsar &r dven av stor betydelse for halterna av Ba, Bi, Fe,
Mn, Mo, Pb och Zn. Bakgrundsaerosolen ar en helt dominerande kélla till Cd och TI,
dven 1 en stor titort som Stockholm, och dr ocksa av stor betydelse for As och Pb.
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1 Bakgrund och syfte

Vigtrafik dr identifierad som en viktig kélla av vissa metaller och luftburna partiklar
(t.ex. PM10) 1 titorter, och anses ha betydelse for savdl human exponering av PM10
som spridning av vissa metaller till den akvatiska miljon. Flera olika partikeltyper
harrdr frén trafiken och en grov indelning kan goras i forbranningspartiklar (< 1 um)
och slitagepartiklar (merparten av massan > 1 pm). Forbranningspartiklar var tidigare
en dominerande kélla for bly 1 miljon, men numera torde slitagepartiklar vara av storre
kvantitativ betydelse for den spridning av metaller som sker fran végtrafiken. Detsamma
anses vanligen dven gélla for bidraget till PM10 (t.ex. SLB, 2003; Harrison m.fl., 2003),
dven om négra fi studier pekar ut att fordonens emissioner framforallt sker som
avgaspartiklar (Abu-Aballan m.fl., 2003).

Sévil kvalitativt som kvantitativt dr kunskapen om slitagepartikar frén fordon begridnsad
(Gustafsson, 2001). Ténkbara killor till slitagepartiklar fran végtrafiken ar bl.a.

bromsar, dick och vigbana. Dessutom leder trafiken till uppvirvling av vigdamm och
markstoft. Atgirder for att minska PM10 i omgivningsluft samt metallspridning frin
végtrafiken kriver detaljerad kinnedom om betydelsen av de olika kéllorna och deras
variationer i tid och rum. Den inbordes betydelsen av dessa kéllor ar till stora delar
okind, men kan forvéntas variera med kormonster. Exempelvis torde titortskorning leda
till hogre slitage av bromsar (start-stopp) och eventuellt dven av ddck (hdgre friktion vid
svingning). Dessutom har partiklar fran dédck, bromsar och védgbana olika kemisk
sammansittning.

Receptormodeller har framgangsrikt anvénts som ett sétt att identifiera kéllbidragen till
partiklar och ingdende kemiska komponenter i omgivningsluft. Vanligen anvédnds dessa
modeller for data fran bakgrundslokaler eller urbana bakgrundslokaler (Hopke, 2003;
Polissar m fl., 2001; Huang m fl., 1999). Med 6kande avstand fran kdllorna 6kar dock
risken att olika kallor samvarierar 6ver tiden, t.ex. av meteorologiska orsaker, vilket kan
minska mdjligheten att separera dessa kéllors bidrag till t.ex. PM10. PMF har dven
anvints for receptormodellering av partikuldrt material frn stadsluft (Chueinta m fl.,
2000; Kim m fl., 2003; Lee m fl., 1999; Maykut m fl., 2003). Dessa studier skiljer sig
mot den som redovisas hér pé ett antal omraden, t.ex. provtagningsplatser och
analyserade &mnen och kan p.g.a. detta inte svara pa fragor om partikelnivaer och
sammanséttning i trafikmiljder.

Denna studie syftar till att kvantifiera trafikens bidrag av slitagepartiklar till PM10, hur
det varierar mellan kdrning i tétorter och vid motorvég, samt hur de olika kéllorna
bidrar till fSrekomsten av PM10 och metaller i luft. Aven niira viigen kan icke-
trafikrelaterade partiklar vara av betydelse for halterna av sdvdl PM10 som enskilda
metaller. Av sdrskild betydelse dr markstoft och liknande geologiskt material, som ofta
identifierats som en dominerande killa till PM10. For att kunna studera och bedéma
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trafikens bidrag krivs dérfor en strategi dir samtliga kéllor identifieras. Genom att
provtagningarna sker nira kéllan (végtrafik) blir signalen fran trafiken stark, och
uppvisar sannolikt dven storre variationer &n vid en bakgrundsstation.

2 Metoder

2.1 Strategi och provtagningplatser

Strategin var att synkront médta PM10 vid en motorvégslokal och i ett urbant gaturum,
och att genomfora matningar under olika viglag och olika arstider. Lokalerna dr E4
mellan Stockholm och Sédertélje, ca 1 km SV om St Botvids kyrka, och Hornsgatan pa
Sodermalm 1 Stockholm. Dessa dr bdda beldgna 1 samma region (avstand ca 15 km) och
paverkas ddrmed likartat av langvéga kéllor, s.k. bakgrundshalter. Det finns ingen
sparbunden trafik i ndrheten av lokalerna. Hornsgatan &r ett urbant gaturum dér
trafikfororeningar anrikas i luften p g a begrinsat luftutbyte. Vid denna lokal utfor
Stockholms Luft- och Bulleranalys (SLB) kontinuerliga métningar av luftféroreningar
sedan flera ar, vilket har visat att miljokvalitetsnormen for PM10 dverskrids. Lokalen
vid E4 dr omgiven av ett skogsparti pa sodra sidan och jordbruksmark pa norra sidan.

Fordelningen av prov i tiden fordelades for att omfatta dels variationer pa dygnsbasis
och dels arstidsbetingande variationer. Uppvirvling kan variera starkt mellan olika dygn
beroende pa om viigbanan ir torr eller blot. Arstidsvariationer beror dels pa snoticke
eller ej (styr uppvirvlingen) och dels pa forbranningsrelaterad energiproduktion. Under
den kalla perioden produceras virme via vedeldning, olja och kol, vilka samtliga ar
potentiellt viktiga partikelkillor. I denna studie genomfordes métningar under 6
perioder fran mars 2003 till februari 2004. Varje period omfattade 4-11 prov, och varje
prov togs i regel under 24 timmar, men vissa prov representerar upp till 48 timmar.

Trafiken &r tvafilig i bada riktningar vid bada lokalerna. Reglerad hastighet vid
Hornsgatan dr 50 km/h, men vid kosituationer &r hastigheten ldgre. Vid E4 ar
medelhastigheten 6ver dygnet ca 100 km/h (se Tabell 1) och kobildning forekommer i
allménhet inte. Trafiken utgors till storre delen av personbilar (>90 %) och uppvisar
tydliga toppar vid rusningstid, dvs 06.00 — 08.00 samt 15.00-18.00 vardagar.
Trafikintensiteten &r normalt nagot lagre pa helgerna. Tabell 1 visar metadata for varje
métkampanj och sammanfattar de aktuella trafikflodena.
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Tabell 1. Metadata for varje méitkampanj. Trafiken &r berdknad utifrdn genomsnittlig timtrafik per
provtid (dvs om ett prov motsvarar t ex 26 timmar har den genomsnittliga timtrafiken berdknats
for just dessa timmar) i en korriktning. Utifran detta har medelvirden bildats for varje
métkampanj. Kampanj | motsvarar ddrmed ett medelvérde baserat pa 6 enskilda vérden,
kampanj 2 pa 5 virden osv. Spridningen dr angiven som standardavvikelsen for dessa enskilda

virden. P4 motsvarande sétt har medelhastighet for E4 och dess spridning berdknats.

Temp, °C Trafik Medel-
Period lirétjl medel Vider Hornsg. gf(g;);z:‘ hastighet E4
P (min - max) fordon/h km/h
3-9 mars 2003 6 0 (4-t6) ~oaskatomtsndi o0, 3 03gi06s 102+ 1.6
vigrenen
22-27 april 2003 5 5(-0.3-20)  Mestadels torrt 695+200 1325+162 97
23-27 juni 2003 4 17 (12 -25) Blandat 752 +£27 1463 £51  Info saknas
25-30 aug 2003 5 1309-17) Mestadels regn 71557 1395+65 102+£2.0
27 okt-3 nov 2003 6 3(7-16)  Cukbdmmaregn o000 14114981 1004054
Tidvis uppehall
2jan-4feb2004 11 26(-13-+67) Soeketsnolile e oknas 11434106 98 +3.9

regn mot slutet

2.2 Provtagning och analys

Provtagning av PM10 genomf6rdes med IVLs PM10 provtagare, vid ett luftflode pé ca
19 1/min. Provtagarna placerades pé ca 2.5-3 m hojd 6ver viagbanan. Vid varje lokal
anvindes tva provtagningssystem parallellt, for att {3 tillrackliga mingder for analys.
Proven végdes separat och precisionen angiven som relativ standardavvikelse baserad
pé samtliga prover var 7%.

Metallanalyser utfordes vid Finlands Geologiska Undersokning (Espoo, Finland).
Filtren uppslots parvis i HNO;:HF och analyserades med ICP-MS. Vid tre
provtagningstillfallen p4 Hornsgatan togs dubbelprover som analyserades separat for att
bedoma den sammantagna spridningen fran provtagning och analys. Osékerheter i1 data
har hanterats med en modell som innefattar en term for absoluta fel och en term for
relativa fel (se kapitel 3.2.1). Spridningen inom respektive par korrigerades for absoluta
fel innan det sammantagna relativa felet berdknades. Resultaten finns i Tabell 2, som
aven innehéller uppgifter om detektionsgrénser. Relativ spridning har ej berdknats 1 de
fall fler 4n ett av analysvérdena 1ag under detektionsgransen.

Den relativa precisionen for PM10 &r 3.6% 1 dessa tre dubbelprover medan den som
ndmnts ovan dr 7% for samtliga prover, vilket indikerar att &ven den spridning som
berdknats for metallerna ar ldgre &n vad som &r representativt for samtliga prover. De
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berdknade védrdena kan &ndé ge en uppfattning om storleksordningen av osédkerheter i
provtagning och analys.

Tabell 2. Detektionsgranser (DL) och relativa fel for analyserna. Detektionsgrénser per filter har
erhallits av analyslaboratoriet medan approximativa detektionsgrénser per m® har baserats
pa medelprovtagningsvolymen (56 m®). Relativt fel har skattats frén tre upprepade

métningar pd Hornsgatan som beskrivs i texten.

DL ~DL ng/m*  Relativ DL ~DL ng/m’ relativ
pg/filter spridn. pg/filter spridn.
Ag 0.001 0.02 9.2% Mn 0.003 0.06 3.7%
Al 0.01 0.21 2.3% Mo 0.005 0.10 15.1%
As 0.01 0.21 Na 0.2 4.1 5.8%
Ba 0.01 0.21 4.4% Ni 0.01 0.21 9.6%
Be 0.03 0.63 Pb 0.005 0.10 2.7%
Bi 0.002 0.04 Rb 0.001 0.02
Ca 2 41 14.6% Sb 0.003 0.06 14.9%
Cd 0.003 0.06 Si 20 414
Co 0.003 0.06 24.9% Sr 0.01 0.21
Cr 0.04 0.83 24.5% Th 0.002 0.04
Cu 0.005 0.10 2.9% Ti 0.05 1.0 8.3%
Fe 0.5 10 3.6% Tl 0.001 0.02
K 1 21 6.8% U 0.001 0.02
Li 0.01 0.21 \Y% 0.005 0.10 3.9%
Mg 0.05 1.0 17.8% Zn 0.03 0.62 3.2%

2.3 Receptormodellering

I syfte att undersoka olika killors bidrag till de uppmatta partikelhalterna har data
analyserats med tekniker for s.k. receptormodellering. Den mest anvidnda tekniken
bygger pa kemiska massbalanser med kédnda kallor (CMB). I de fall da alla kéllprofilers
utseende inte dr kdnda, vilket oftast dr det mest realistiska, finns ett antal olika tekniker
som kan anvindas varav de dominerande idag &r UNMIX, Positive Matrix
Factorisation (PMF) och tekniker som baseras pé lufttrajektorier (Hopke, 2003; Henry,
2002). I detta arbete har PMF (Paatero och Tapper, 1994; Paatero, 1997) anvints.
Metodiken bygger pé att det gar att utnyttja att olika kéllor har olika sammanséttning
med avseende pé de metaller som analyseras och olika tidsvariation i sina bidrag. Denna
information kan anvéndas for att identifiera antal oberoende kéllor som bidrar till de
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observerade partikelhalterna samt deras karaktir med avseende pa tidsvariation och
bidrag till olika metaller. Resultatet frin PMF-analysen blir tidsvariationen hos
faktorernas bidrag till partikelhalterna samt deras relativa sammanséttning med
avseende pa de metaller som matts.

For att kunna utfora en analys med PMF krédvs forutom mitdata dven en skattning av
osidkerheten i varje métviarde. Med hjélp av denna viktas proverna vid passningen av
modellen si att osdkra datapunkter, t.ex. virden under eller ndra detektionsgrénsen, far
lag inverkan pa modellen, vilket avsevért forbattrar modellresultatet. Dessutom kan
PMF é&ven hantera outliers med hjélp av s.k. winzorising, vilket i korthet innebér att om
en datapunkt fér ett skattningsfel (residual) som ar storre 4n 4 standardavvikelser (i
typfallet), sa ges den inte storre inflytande pa modellen &n om den hade exakt s stor
avvikelse. Detta medfor att avvikande prover, t.ex. p.g.a. kontamination, inte far sa stor
paverkan pd modellen.

Den osékerhet som uppkommer pa grund av osikerhet i de data som anvinds i analysen
kan berdknas genom felfortplantning i modellen. Detta gors automatiskt i varje analys.
Resultatet erhélls som standardavvikelser for alla element i de faktorer som extraheras.
Berédkningarna bygger pa att skattningarna av osdkerheten i métdata ar riktig.

Dessutom ér resultat fran PMF och liknande tekniker ar oftast forknippade med en s.k.
rotationsosdkerhet vilket kan visa sig som att man ibland inte erhaller profiler f6r rena
kallor utan kombinationer av flera kéllor (Paatero m fl., 2002). Genom att variera en
parameter i analysen (kallad FPEAK) kan olika losningar studeras. Ddarmed kan
storleken pa rotationsosékerheten uppskattas. En 16sning som ger god forklaring av
variationen i data och den mest relevanta fysikaliska tolkningen antas sedan bést
representera verkliga kdllor och deras bidrag.

For att undersoka storleken pa den osédkerhet 1 16sningarna som beror pé rotationsfrihet
har vi anvint en metod ddr FPEAK varieras systematiskt. Det intervall pd FPEAK som
inte ger en signifikant 6kning av passningsresidualerna, baserat pa ett approximativt F-
test, anses utgora det intervall som beskriver rotationsfriheten i modellen. Faktorernas
utseende 1 &ndpunkterna pd detta intervall anses representera rotationsosdkerheten 1
dessa. Detta sitt att kvantifiera rotationsosdkerheten i modellen dr approximativt men
mer exakta metoder tenderar att bli mycket komplexa. Den anvdnda metoden anses ge
tillracklig noggrannhet for syftet i denna studie. Forsok att kvantifiera
rotationsosdkerheten i resultat fran PMF 4r ovanliga och har inte rapporterats i nigon
studie kind for forfattarna av denna rapport.

Vi presenterar skattningar av bada typerna av osédkerhet (felfortplantning och
rotationsosdkerhet) for resultaten i denna studie.
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Genom att utfora en linjir regression efter PMF-analysen kan de olika kéllornas
absoluta bidrag till den totala partikelhalten och deras absoluta sammanséttning
uppskattas. Detta sker genom att utféra multipel linjir regression mellan tidsprofilerna
(G) for de olika kéllorna och den uppmiatta partikelhalten. Tidsprofilerna (G) och
killprofilerna (F) skalas sedan med de erhéllna koefficienterna, vilket ger de olika
killornas bidrag till partikelhalten i pg/m’ prov for prov samt killprofiler dir bidragen
uttrycks i ug metall/pg partikel for samtliga metaller. Darmed skattas dven det totala
innehallet av icke analyserade &mnen i partiklarna (organiska &mnen, sulfat, nitrat,
klorid etc.). Det &r viktigt att notera att ett centralt antagande bakom regressionen &r att
inga andra killor an de som identifierats signifikant bidrar till partikelhalten.
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3 Resultat

3.1 Halter

En sammanstillning av halterna redovisas 1 Tabell 3. Halterna av PM 10 uppvisar viss
samvariation mellan lokalerna men var genomgaende hogre vid Hornsgatan (Figur 1).
Medelvirdet (+ standardavvikelse) under studerade perioderna var 36.3 + 23.4 pg/m’
vid Hornsgatan och 18.4 + 9.5 pg/m’ vid E4. De kontinuerliga métningar som
genomfors av SLB vid Hornsgatan ger ett medelvérde for perioden om 37.4 & 34.2

v g/m3, mycket nira medelvérdet i denna studie, vilket indikerar att de valda
matperioderna dr representativa.

Flertalet metaller uppvisar genomsnittligt en mattlig forhdjning vid Hornsgatan relativt
E4 (Figur 2). Signifikansen hos skillnaderna i metallhalter mellan Hornsgatan och E4
bedémdes med Wilcoxons parvisa test' och de berdknade p-virdena redovisas i Tabell
3. De metaller som ej uppvisar ndgon skillnad 1 halter mellan de tvé lokalerna dr Ag,
Cd, Na, Ni, Si, Cr och TL. For 6vriga metaller inklusive PM10 var halterna pa
Hornsgatan signifikant forhdjda jaimfort mot E4. Koppar och Sb ar starkast anrikade,
foljt av Ba, Fe och Ti.

Variationen dver aret skiljer sig mellan metallerna. Aluminium var hogst under
varvintern och 14gst under januari, d& sno tickte landskapen (Figur 3). Flera metaller
foljer detta monster, t.ex. K, Rb, Sr och Ti. Natrium upptriddde med stora
arstidsvariationer (Figur 3) och nagra fi extremvérden vid Hornsgatan. Natriumhalterna
korrelerar inte med ndgon annan metall. Arsenik (Figur 3), Cd och TI var systematiskt
hogre under vinterhalvéret, och halterna samvarierar starkt mellan lokalerna. Dessutom
var halterna néstan lika hoga vid bada lokalerna; for As nagot hogre vid Hornsgatan.
Koppar varierade inte tydligt systematiskt under &ret, men foref6ll hogst under
sommaren. Koppar korrelerar mycket starkt till Sb, men édven till bl.a. Ba och Fe.

Halterna av Cr och Ni var under de 10 forsta proven avvikande hoga (Cr: 17-85 ng/m;
Ni: 17-55 ng/m’) och korrelerar inte med nigon annan metall. Mellan tva dygn sjonk
halterna till ca 0.1-2 ng/m’ och direfter 6verskred halterna aldrig 10 ng/m’ och lag
generellt runt 1-4 ng/m’. Vi saknar naturlig forklaring till detta upptridande och har valt
att betrakta de inledande tio proven som kontaminerade avseende Cr och Ni, varfor de
uteslutits ur alla berdkningar och dataredovisningar.

! Wilcoxons parvisa test ér ett icke parametriskt test, vilket innebir att det inte forutstter
normalférdelning och att variansen inte behover vara lika mellan de studerade paren. En forutséttning ar
dock att det gér att rangordna observationerna. Signifikansnivan for testet sattes till 95 %.
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Tabell 3. Halter av PM10 (pg/m®) och metaller (ng/m’). Antalet prov med halter Gver
detektionsgransen (n) varierar. p-viardet kommer fran ett statistiskt test av skillnad i halterna

mellan lokalerna: p<0.05 anger signifikant skillnad.

period Hornsgatan E4

prov medel median 5% 95% n p Medel Median 95% 5% n
PM10, pg/m’ 36 28 17 83 36 <0.01 18 17 6.6 34 36
Ag 0.14 0.07 0.04 022 37 0.05 0.17 0.04 0.02  0.61 34
Al 548 250 54 2100 37 <0.01 215 133 23 691 36
As 0.77 0.56 0.35 1.7 34 <0.01 0.60 0.36 0.17 1.5 31
Ba 32 26 10 71 37 <0.01 6.83 4.83 0.76  15.15 36
Bi 0.59 0.50 0.19 1.1 37 <0.01 0.18 0.16 0.05 037 35
Ca 440 310 37 1200 36 <0.01 150 110 16 430 33
Cd 0.31 0.26 0.09 0.63 22 0.80 0.34 0.27 0.07  0.77 18
Co 0.63 0.49 0.14 2.0 36 <0.01 0.31 0.23 0.08  0.64 24
Cr 3.7 3.0 0.65 7.7 27 0.09 2.3 1.9 0.11 5.6 14
Cu 76 58 27 168 37 <0.01 11 7.53 2.42 26 36
Fe 1800 1400 670 4000 37 <0.01 410 306 59 1000 36
K 320 190 80 1040 37 <0.01 155 115 54 374 36
Li 0.74 0.57 0.18 1.7 25 <0.01 0.40 0.35 0.10  0.77 20
Mg 180 120 35 500 37 <0.01 66 55 13 152 36
Mn 18 15 6.9 43 37 <0.01 5.8 4.7 1.4 13 36
Mo 9.8 7.2 1.6 15 37 <0.01 33 2.0 0.36 7.4 30
Na 1000 430 134 2800 37 0.06 633 360 64 2060 36
Ni 3.9 3.5 0.53 7.7 26 0.25 3.0 24 0.33 6.9 14
Pb 15 13 5.67 25 37 <0.01 7.4 4.5 1.3 21 36
Rb 1.7 0.78 0.31 6.3 37 <0.01 0.78 0.52 0.17 1.9 36
Sb 20 16 7.0 45 37 <0.01 2.7 1.7 0.50 8.2 36
Si 2600 1350 113 8700 31 0.09 1500 1070 134 3970 29
Sr 2.8 1.7 0.52 8.8 37 <0.01 1.2 1.0 0.25 2.7 35
Th 0.45 0.30 0.04 1.29 29 <0.01 0.18 0.12 0.03 0.43 29
Ti 44 25 4.71 161 37 <0.01 11 6 2.05 39 36
Tl 0.06 0.04 0.02 0.15 28 0.35 0.07 0.04 0.02  0.15 19
U 0.07 0.04 0.02 026 35 <0.01 0.03 0.03 0.01 0.08 24
\% 33 32 1.1 6.2 37 <0.01 22 22 0.36 3.8 36
Zn 43 36 12.3 95 37 <0.01 18 16 6.06 29 36

12



Trafikens bidrag till PM10 och metaller vid tditorts- och landsvdgskorning IVL rapport B1598

3.2 Receptormodellering

Analyser med PMF har utforts for data fran Hornsgatan och E4 tillsammans. Det har
tidigare visats att variabler med lagt signal/brus-forhdllande kan stéra berdkningarna och
forsvéra tolkning av modellen (Paatero och Hopke, 2003). Data for Ag, Li, Th och U
uteslots frén analysen av detta skil. De formodas inte innehalla information om kéllor
som inte finns i1 andra metaller dér data dr av hogre kvalitet.

3.2.1 Osakerhet i data

Som modell for total osdkerhet 1 data, s,, anvdndes en absolut och en relativ
osdkerhetsterm. Den absoluta standardavvikelsen for varje datapunkt, s, (i ng/m3),
berdknades utifran analysernas detektionsgrans for varje &mne som erhdlls fran
laboratoriet (DL) och luftvolymen for de individuella filtren (Vie,).

Sx = Sabs + ‘Srelx ° Sabs = (DL/3)/Vﬁlter

Den relativa spridningen s,.; uppskattades initialt pa tva sitt: genom erfarenhet fran
liknande métningar och utifrdn poolning av relativa standardavvikelser frén tre
duplikatmitningar som utférdes under senare delen av forsoksserien.
Erfarenhetsméssigt ér ett relativt fel pd 10% en bra uppskattning pa det samlade felet
fran provtagning och analys. I de fall utvirderingen av duplikatmétningar visade pa ett
hogre relativt fel, anvindes detta istéllet. Detta var fallet for Ca, Co, Cr, Mg, Ni, Si, Sb
och Sr. Spridningen for dessa ligger mellan 10% och 25% (Co och Cr) 1
duplikatmédtningarna.

Inledande fors6k med PMF-modelleringen visade pa svarigheter att beskriva data for Bi,
Mo och Zn pa ett tillfredsstéllande sitt &ven om ett relativt stort antal faktorer anvindes,
vilket kan bero pa att osdkerheten i1 dessa data ar storre dn de 10% som anvéndes. s,.; for
dessa 0kades dirfor till 20% innan de slutliga modellerna passades, vilket gav modeller
med rimliga passningsfel och utseende pa residualerna. Tjugonio vérden (1.6% av de
1825 datapunkterna) blev s.k. outliers och paverkade inte resultatet av passningen p.g.a.
den robusta algoritm som finns tillgdnglig 1 PMF.

3.2.2 Passning och egenskaper hos PMF-modellen

I en nyligen publicerad artikel (Maykut m. fl., 2003) ges ett antal indikatorer som kan
anvindas for att bestimma det antal faktorer/kéllor som behdvs for att forklara
variationen 1 analysdata. Av dessa indikatorer visade sig tva inte anvindbara i denna
studie och diskuteras inte vidare. De tre Gvriga ér:
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e Storleken pa de standardiserade residualerna Q = Zey / Sy -

e Det storsta vardet 1 matrisen som indikerar rotationsosdkerheter i modellen, bendmnt
LR.

e Inspektion av faktorernas utseende och bedomning av 16sningens fysikaliska
relevans.

Dessutom registrerades antal detekterade outliers i passningen som en indikator,
eftersom en modell med for {4 faktorer, som inte beskriver all systematisk variation i
data, kommer att ge ett antal felaktiga outlierindikationer.

Denna procedur leder oss till vélja en modell med 5 faktorer som har 0=3287, LR=0.67
och faktorer som dr mojliga att tolka. Rotation av modellen med FPEAK+#0 gav inte
forbattrad tolkning av faktorerna varfor rotation av modellen med denna parameter inte
anvindes for detta dandamal. Vid tolkning av den faktor som beskriver uppvirvling
(faktor 1) uppticktes att ssmmanséttningen stimde vil 6verens med en uppskattning av
jordskorpans sammanséttning (Taylor och McLennan, 1995) for alla vanligt
forekommande grunddmnen utom Na. Rotationsosékerheten for Na i denna faktor ar
stor jamfort med ovriga forekommande dmnen (se diskussion och figur i 3.4), vilket
troligen beror pa rotationsosédkerhet associerad med det stora Na-innehéllet i faktor 3
som beskriver vigsalt (se 3.6). Intervallet for Na innefattar det som forvéntas utifrdn
den uppskattning av jordskorpans sammanséttning som anvints. Detta innebér att det ar
mojligt att rotera modellen sé att innehéllet av Na stimmer med det forvantade utan att
forsimra passningen till data. Denna rotation har utforts i den modell som tolkas nedan’.

Tabell 4 visar hur vél variationen i data for de olika metallerna beskrivs av PMF-
modellen. Detta, tillsammans med osédkerheterna i data ar viktig information vid
tolkning av faktorerna , t.ex. dé kéllsammanfattningar jimfors med andra data. For de
flesta metaller ar forklaringsgraden mycket god men en del &mnen med laga halter, t.ex.
Cr och Ni, har ligre forklaringsgrader. Aven Si har mycket 14g forklaringsgrad (48%),
vilket troligen beror pé ett flertal faktorer: svarighet att helt uppsluta Si0, under
provupparbetning, ICP/MS-analysens mycket laga kénslighet for Si samt hoga
bakgrundshalter av Si i1 de filter som anvénts vid provtagningen. Tolkning av resultat
ska goras med storre forsiktighet for metaller som har lagre forklaringsgrad i modellen.

% Rotationen utfordes med hjilp av en matris som kontrollerar rotationer i PMF, benamnd rotmat i
dokumentationen.
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Tabell 4. Andel av modellen forklarad varians per metall. Varden nédra 100% indikerar att

modellens faktorer fullstindigt forklarar den variation som finns i métdata.

Al 93% Cu 95% Pb 93%
As 76% Fe 91% Rb 91%
Ba 91% K 86% Sb 89%
Bi 76% Mg 79% Si 48%
Ca 1% Mn 88% Sr 83%
Cd 74% Mo 69% Ti 85%
Co 70% Na 99% Tl 82%
Cr 63% Ni 58% v 95%

Zn 82%
3.3 PM10

Faktorernas bidrag till PM10 uppskattades sdsom beskrivits ovan. Summan av de
berdknade individuella bidragen visas som en funktion av uppmatta PM10-halter i Figur
4. Overensstimmelsen dr mycket god, vilket indikerar att de faktorer som bidrar
signifikant till PM10 ar inkluderade 1 modellen.

De individuella faktorernas bidrag till PM10 visas i Figur 5. Det genomsnittliga bidraget
under de studerade perioderna domineras av F1 och F5 samt for Hornsgatan dven F2.
Enligt en parvis statistisk jamforelse (Wilcoxons signed rank test) ar bidraget till PM10
fran faktor 1, 2 och 4 signifikant hégre (p< 0.001) vid Hornsgatan &n vid E4. Graden av
anrikning avtar enligt F2 > F1 > F4. I kapitel 3.4-3.7 presenteras faktorerna avseende
kemisk sammansittning, troligt ursprung samt variation dver aret och mellan lokalerna.
I kapitel 4 diskuteras hur de olika kéllorna bidrar till PM10 och enskilda metaller.
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3.4 Faktor 1 — uppvirvling

Av alla faktorer uppvisar faktor 1 hogst halter av Al, Ca, Co, K, Mg, Rb, Si, Sr, och Ti.
Dessa ér typiska markormetaller for geologiskt material, och omréknat till oxider utgor
de ca 45 vikts-% av massan. Overensstimmelsen mellan sammansittningen pa faktor 1
och pé geologiskt material (enligt Taylor och McLennan, 1995) méste betraktas som
mycket god (Figur 6), med tanke pa att vi saknar ett representativt matt pa lokal mark.
Uppgifter pa sammansittning av svensk matjord i dkermark (Eriksson, 2001) kan
anviandas men ger en i det ndrmaste identisk graf. I figuren anges det hogsta respektive
lagsta vardet enligt den osdkerhetsanalys som genomforts (se kapitel 3.2.2). Det framgar
att 1:1 linjen faktiskt omfattar flertalet metaller. Med hiansyn tagen till osdkerheten i
faktorns sammanséttning kan endast Zn betraktas som definitivt anrikad, ungefdr med
en faktor 10. Att kisel 4r ndgot 1ag torde bl.a. forklaras av ofullstindig uppslutning vid
analysen (kapitel 3.2.2), och en hogre halt skulle innebéra att en avsevért hogre andel av
partikelmassan kan forklaras.

Log Faktor 1 (ug/g)

Log "6vre jordskorpan" (ug/g)

Figur 6. Korrelation mellan faktor 1 och jordskorpans sammanséttning, logaritmerade halter. Linjen
indikerar 1:1 férhallandet. Den maximala skattade osdkerheten i faktorns sammanséttning

anges i felstaplarna.

Halterna &r hogst under mars-april och vid snéticke i januari dr halterna laga (Figur 7).
Faktorn ar signifikant hogre vid Hornsgatan, med medianvéardet ca 2 ganger hogre én
vid E4 (Figur 5). Faktorn motsvarar uppvirvling och anrikningen i urban milj6 kan
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forklaras med att fororeningar ansamlas i urbana gaturum p.g.a. 1ag ventilation.
Uppvirvling ér kénd fran flera svenska studier som varande av stor betydelse for de
hogsta PM10-halterna under éret (t.ex. Areskoug m.fl., 2000; Gustafsson, 2002; SLB,
2003).
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Figur 7. Faktor 1: bidrag till PM10 vid Hornsgatan och E4, samt kemisk sammanséttning (se dven
appendix). Staplarna anger rotationsosékerheten och de vertikala linjerna anger den

osédkerhet som beror pé precision i ingdende data.
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Avvikelsen fran geologisk sammanséttning dr hogre for sparelement dn for
huvudelementen vilket dr rimligt, eftersom dessa torde uppvisa storre naturliga
variationer i berggrunden och dérmed storre skillnad mellan lokal mark och “average
crust”. Forutom Cr och Ni &r avvikelserna positiva, dvs halterna &r hogre i denna faktor
an 1 geologiskt material. Flertalet anrikade metaller ar typiska trafikféroreningar (se
kapitel 3.5), vilket visar att det uppvirvlade materialet huvudsakligen bestar av
geologiskt material men dven av trafikfororeningar. Zink ar definitivt anrikad. Kéllan &r
osdker men skulle kunna vara slitagepartiklar fran dack. Om det geologiska materialet
hirror frin mark eller slitage av vigbanan, eller fran bada, kan ej avgdras utifran dessa
data. For att bedoma det geologiska materialets kélla krivs troligen ett annat
forsoksupplégg dn det som anvénts i denna studie, t.ex. med analys av séllsynta
jordartsmetaller eller andra sparamnen som har potential for att skilja pa geologiskt
material av olika ursprung.

3.5 Faktor 2 — bromsar

I faktor 2 dominerar jarn (21 vikts-%), foljt av bl a Ca och Cu 1 halter kring 1 % (Figur
8). Foljande metaller dr hogst i faktor 2, jamfort med ovriga faktorer: Cu, Sb, Mo, Bi,
Ba, Fe, Zn, Cr, Mn, Ni och Pb, i fallande grad av anrikning. Dessa metaller dr bestimda
med lag modellosdkerhet. Receptormodellen visar att vésentligen all Cu och Sb harror
frén denna faktor. Totalhalterna av Cu och Sb dr mycket starkt korrelerade (Figur 9;
Cu:Sb = 3.82 + 0.12 vid Hornsgatan; 3.75 £ 0.25 vid E4; ej signifikant intercept ) vilket
Overensstimmer vil med resultat fran svenska emissionsmétningar i viagtunnlar, dér en
Cu:Sb-kvot om 4.6 + 2.3 foreslogs som diagnostiskt kriterium for bromspartiklar
(Sternbeck et al., 2002). Aven Ba och Fe forekommer i hdga halter i bromspartiklar
(Torre et al., 2002; Sanders et al., 2003), och har ofta visats typiska for trafikemissioner
(Sternbeck et al., 2002; Harrison et al., 2003). Faktor 2 dr den enda faktorn som
korrelerar med NOx (r*=0.79, p< 0.001, i Hornsgatan).

Sammantaget visar detta att faktor 2 representerar direkta emissioner fran fordon. Flera
kallor ar tdnkbara, t ex bromsar, dick, korrosion eller avgaser. Féljande argument
indikerar samtliga att faktorn huvudsakligen bestar av partiklar frdn bromsslitage.

1. Bromsmaterial bestar vanligen till 43% av metaller (Oak Ridge Nat. Lab., 2001) som
foreligger 1 grundform, som oxider, sulfider eller sulfater. Om man antar att alla
metaller i faktor 2 foreligger som oxider kan analyserna forklara 30 % av massan i
denna faktor; 1 elementdr form kan analyserna forklara ca 21%. Viktandelen
metallforeningar i denna faktor &r alltsé rimlig. Skillnader kan bero pé t.ex.
ofullstidndig uppslutning vid analys, hygroskopiskt bundet vatten, eller icke
analyserade komponenter som t.ex. ZrO (Garg et al., 2000).
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2. Typiska metaller dr Cu, Sb, Fe och Ba, vilka alla forekommer i hoga halter i bromsar
och bromslitagepartiklar (Torre et al., 2002; Sanders et al., 2003). Experimentella
studier av partikelspridning fran bromsning har pavisat halter av Fe och Cu i
intervallet 22-47 % respektive 1.2-3.4 % i luftburna partiklar (Sanders et al., 2003),
mycket nédra de halter som denna faktor uppvisar.

3. Dick innehaller vanligen 1-2 % Zn och dr en ofta utpekad kélla av Zn 1 miljon (t.ex.
Concell m.fl., 2004). Dock innehaller &ven bromsbackar Zn, och enligt Westerlund
(2001) bor Zn:Cu kvoten genomsnittligt ligga runt 0.2 i bromsbeldgg for Stockholms
fordonspark. I bromsfaktorn ér kvoten 0.3, vilket inte kan betraktas som signifikant
hogre med tanke pa den stora spridningen i bromssammansittningar och osékerheter
1 modellresultaten. Déckpartiklar har ocksa mycket lagt metallinnehall vilket denna
faktor inte har.

Mot bromsbelidgg som enda kélla talar médtningar av dess sammansittning, dir en viktad
medelhalt av koppar om ca 10 % har presenteras som representativ for regionen
(Westerlund, 2001). I denna faktor dr Cu-halten 1.1 % vilket skulle kunna tolkas som att
partiklar frén bromsbeldgg utgor ca 10 vikts-% av de PM10-emissioner som direkt
hérrér frin trafiken. Denna utspddning kan forklaras med att &ven bromsskivorna slits,
varifrdn mycket av jarnet harror. Att halterna i partiklarna 6verensstimmer med verkliga
métningar av bromsslitage (Sanders et al., 2003, punkt 2 ovan) dr dessutom en béttre
jamforelse 4n med sammansittning av beldggen.

Bidraget till PM10 &r hogst under sommarhalvaret och vid Hornsgatan bidrar dessa
bromsemissioner ofta med 10-20 ug/m’. Vid E4 ér alla prov utom ett ligre dn 4 pg/m’.
Ett avvikande hogt véirde upptrader vid E4 1 oktober. Vi saknar tdnkbar forklaring till
detta virde, men kan konstatera att de uppmatta halterna av Cu, Sb och Ba var f6rhojda
ca 5-10 génger jamfort med omgivande prov, varfor resultatet torde vara reellt och inte
en modellartefakt.
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osidkerhet som beror pé precision i ingdende data.
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3.6 Faktor 3 — vagsalt

Faktor 3 innehaller 20 vikts-% natrium och uppvisar en mycket stark drstidsvariation
(Figur 10). Forutom Na é&r halterna av flertalet metaller osékra, dvs kéinsliga for rotation
1 modellen. Det inbordes forhdllandet mellan Si, Al, Mg, Ti, Mn, Sr och Rb indikerar att
geologiskt material ingar med ca 10 vikts-% (Figur 11), och de typiska trafikmetallerna
(se kapitel 3.5) dr anrikade relativt geologiskt material. I medeltal dr faktorn bland de
minst betydande for PM10 (Figur 5). Ett extremt hogt viarde upptrader vid Hornsgatan
(se Figur 10) under mars, vid det datum som sista halkbekdmpningen for sdsongen
genomfordes, med sand innehallande 1% salt. Faktor 3 tolkas som végsalt med viss
inblandning av geologiskt material och trafikféroreningar. Faktor 1 och 2 har dock
mycket storre betydelse for spridningen av geologiskt material och trafikfororeningar én
vad denna faktor har. De analyserade metallerna forklarar 26 % av massan, och om det
antas att alla metaller laddningsbalanseras av syre, forutom Na som balanseras av Cl, s
kan 60% av massan forklaras. Resterande massa kan troligen utgdras av vatten,
eftersom saltpartiklar dr hygroskopiska.

Bidraget fran végsalt till PM10 uppvisar mycket stora variationer varfor det
genomsnittliga bidraget till PM10 &r svart att skatta fran dessa métkampanjer. Endast
vid nagra {4 mattillfdllen har vigsalt stor betydelse for halten av PM10 vid Hornsgatan,
medan den har storre relativ betydelse vid E4, vintertid (Figur 17). Vid E4 saltas
regelbundet under vintern medan det vid Hornsgatan anvinds sand med 1% salt.
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Faktor 3: bidrag till PM10 vid Hornsgatan och E4, samt kemisk sammanséttning (se d&ven

appendix). Staplarna anger rotationsosikerheten och de vertikala linjerna anger den

osidkerhet som beror pé precision i ingdende data.
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Figur 11. Sammanséttningen av faktor 3 mot sammanséttningen pa geologiskt material. Den

diagonala linjen visar att faktorn innehéller geologiskt material och att detta utgor ca 10

vikts-% av faktorns massa.

3.7 Faktor 4 och 5 — forbranning

Béde F4 och F5 uppvisar stark samvariation mellan lokalerna och har 1agt
metallinnehdll (Figur 13 och Figur 14): 4.6 resp. 2.7 vikts-%, om man antar att de
laddningsbalanseras av syre. Detta tyder pé regionala eller storskaliga
forbranningskéllor. Med tanke pé de relativt stora rotationsosékerheter som foreligger
for dessa faktorer dr det mdjligt att kéllorna inte dr helt separerade.

Kadmium, As och TI dr hogre i faktor 5 dn 1 6vriga faktorer. Dessa dr metaller med hog
flyktighet vid hogtemperaturférbranning, och talliuminnehallet &r ofta hogt i kol (t.ex.
Sternbeck och Ostlund, 1999). Det ir kiint att atmosfirsbelastningen i Sverige av dessa
metaller och dven bly pdverkas av utslépp i andra ldnder. I nederbord fran en
bakgrundslokal 1 Véstsverige upptrader dessa metaller 1 forhallandet 1:5:23: 210
(TL:Cd:As:Pb), vilket ar identiskt med sammanséttningen péa bakgrundsfaktorn
(1:4:11:172) med héansyn taget till osdkerhet. Detta stirker kéllidentifieringen.

Bidraget till PM10 fran faktor 5 samvarierar starkt mellan bada lokalerna (1*=0.78;
p<0.001), med laga halter under sommarhalvéret (Figur 14). Dessutom é&r halterna
néstan lika hoga vid bada lokalerna, vid respektive métperiod. Vindhastighet och
riktning har tidigare anvants som extern information som kan minska den osdkerhet som
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ar associerad med rotation av modellerna (Paatero och Hopke, 2002). I denna studie har
information om vindar inte anvints i modelleringen utan enbart for att tolka och
validera de resultat som erhalls. Nastan samtliga hdga halter av PM10 fran faktor 5
upptrader vid sydlig till sydostlig vind (Figur 15). Sammantaget ar detta starka bevis for
att faktorn aterspeglar bakgrundshalter hdrrérande fran bland annat kolférbranning
soder eller sydost om Skandinavien. Denna faktor &r i genomsnitt av stor betydelse for
halterna av PM10 (Figur 5), framf6rallt under vintern nér halterna kan uppga till 30
ng/m’ (Figur 14). SLB (2003) fastslar ocks4 att “intransporten av partiklar fran utslépp
utanfor regionen (Stockholm-Uppsala) bidrar pé arsbasis med ca hélften av den totala
urbana PM10-halten i regionen”.

Berdkningar av lufttrajektorier med ankomst 1 Stockholm vid samtliga provtagnings-
tillfillen har utforts med HYSPLIT-modellen, for de 72 timmar som foregar varje
miétperiod (Rolph, 2003; Draxler och Rolph, 2003). S&dana trajektorier visar pa ett
palitligare sétt &n lokal vindriktning ursprunget for langvéga transporterade partiklar. De
berdknade trajektorierna visar att luftmassorna som nar Stockholm vid de tillfdllen da
faktor 5 har hoga bidrag till PM10 i néstan samtliga fall passerat Baltikum eller Polen
inom ett par dygn innan ankomst till Stockholm. P& motsvarande sétt kommer
luftmassor med 14ga bidrag fran faktor 5 ofta norr eller visterifran, se Figur 16 for
representativa exempel pé trajektorier for hog och lag 1dngdistanstransport.

Faktor 4 uppvisar till sin sammansittning och tidsvariation vissa likheter med faktor 5
men PM10-halterna dr generellt ndgot lagre (Figur 5). Vanadin, vilket 4r en oljemarkor,
ar den enda metall som dr hogre i faktor 4 &n i Ovriga faktorer. Forhéllandet mellan K
och Zn dr snarlikt det som uppmiitts 1 partiklar frdn smaskalig vedeldning (Hedberg
m.fl., 2002) men for dvriga metaller &r Gverensstimmelsen med vedeldning dalig. Det
laga metallinnehéllet indikerar forbranningspartiklar och viss samvariation mellan
lokalerna (Figur 13) tyder pé regional eller storskalig kélla. Det finns ingen korrelation
med NOx (Hornsgatan) eller med metallsammanséttning i avgaspartiklar (Cadle et al.,
2001), varfor faktorn inte torde representera avgaspartiklar, och sambandet mellan
vindriktning och F4 &r inte tydligt (Figur 15). Sammantaget tolkas F4 som partiklar frdn
forbranningsrelaterad energiproduktion i regionen, atminstone delvis frén oljeeldade
fjarrvirmeverk och kanske dven smaskalig vedeldning. Aven i Helsingfors har en
oljepartikelkomponent identifierats i aerosolprov, utifran bl.a. vanadinhalter och
storleksfordelning (Pakkanen m.fl., 2003).

I genomsnitt utgdr faktor 4 10% och 14% av PM10-halterna vid Hornsgatan respektive
E4. I Stockholms och Uppsala lén har utsldppen av PM10 fran energianldggningar
(exkl. vedeldning) skattats till ca 10% av de totala utslappen (SLB, 2003). Det &r svart
att jamfora utsldpp och halter, eftersom de senare dven paverkas av bakgrundsbidraget.
Jamforelsen visar d4nda att tolkningen inte ar orimlig.
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Faktor 4: bidrag till PM10 vid Hornsgatan och E4, samt kemisk sammanséttning (se 4ven

appendix). Staplarna anger rotationsosékerheten och de vertikala linjerna anger den

osédkerhet som beror pa precision i ingdende data.
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Faktor 5: bidrag till PM10 vid Hornsgatan och E4, samt kemisk sammanséttning (se d&ven

appendix). Staplarna anger rotationsosikerheten och de vertikala linjerna anger den

osidkerhet som beror pé precision i ingdende data.
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Figur 15. PM10 fran faktor 4 resp. 5 vid Hornsgatan och E4, som funktion av genomsnittlig vindriktning.
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Representativa berdknade lufttrajektorier med ankomst i Stockholm.

Vinster: 8/3 2003, prov 5 med ett beriknat PM10-bidrag fran faktor 5 pa 33 och 28 pg/m’

vid Hornsgatan respektive E4.

Hoger: 24/4 2003, prov 9 med ett beriknat PM10-bidrag frén faktor 5 pa 2 och 1 pg/m’ vid

Hornsgatan respektive E4.
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4 Diskussion

4.1 Faktorernas betydelse for PM10

De olika faktorernas bidrag till halten av PM10 vid varje tidpunkt visas 1 Figur 17. Det
framgar att de olika kéllornas bidrag till PM10 varierar 6ver aret, och 1 viss man mellan
lokalerna. Uppvirvling utgér en dominerande andel under framforallt april, vid bada
lokalerna. Under mars, oktober och januari dr bakgrundsbidraget markant, och vid E4
t.0.m. dominerande vid méanga tidpunkter. Bromsemissioner utgdr ofta mer dn 20% av
PM10 vid Hornsgatan och varierar mellan 1.5-20 pg/m’ (medelbidrag 8.3 pg/m’),
medan bidraget vid E4 vanligen r mindre dn 5% av PM10 (0-8 pg/m’). Storst skillnad
mellan lokalerna uppvisas just av bromsemissionerna, troligen beroende pa olika
korsatt. For uppvirvling ar medianvérdet for PM10 2.2 ganger hogre vid Hornsgatan dn
vid E4. For bromsfaktorn dr skillnaden en faktor 16. Detta indikerar att emissionen av
bromspartiklar dr i storleksordningen 7 gédnger hogre pa Hornsgatan jaimfort med E4,
vilket kan bero pa hogre bromsslitage vid korning i tétort. Det har tidigare visats att
emissionsfaktorer for Cu (d.v.s. bromsslitage) 6kar med 6kande fordonstdthet, och
dérmed torde bromsemissioner vara avsevért hogre vid korning i tdtort an vid motorvég
(Sternbeck m.fl., 2002).

Vigsalt dr vid ndgra fa tillfillen en dominerande faktor, och bidrar vid ett tillfille med
50 pg/m’ vid Hornsgatan. Vid E4 upptrider vigsalt ndgot mer allmént 4n vid
Hornsgatan, vilket &r rimligt eftersom ren saltning inte férekommer vid Hornsgatan men
diaremot vid E4. Den regionala forbranningsfaktorn ar generellt av mindre betydelse och
verstiger aldrig 10 pg/m’, men dverstiger 5 pg/m’ i 27 % och 17 % av métningarna vid
Hornsgatan respektive E4. Som diskuteras 1 kapitel 3.7 rdder stora rotationsosdkerheter
for denna faktor, varfor viardena maste tolkas forsiktigt.

Att uppvirvling av vigdamm eller markpartiklar dr en betydande faktor for halterna av
PM10 har visats i flera tidigare studier, liksom att denna process dr mest intensiv under
varvintern (Areskoug m.fl., 2000; SLB, 2003). Aven bakgrundshalterna &r av stor
betydelse under host och vinter, vilket ocksa framgar av exempelvis ndmnda referenser.

Direkta utsldapp fran fordon har mer séllan kunnat identifieras, och sdrskilt inte dess
betydelse for PM10. For Stockholms och Uppsala 14n har fastslagits att det relativa
bidraget fran vigbana, diack och bromsar till uppvirvlingen ar daligt ként (SLB, 2003). I
foreliggande studie har bromsemissioner kunnat separeras frdn uppvirvling av material
med geologisk sammanséttning.
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I en liknande studie jamfordes Sveavégen (titort) och Vallstands (E4 N om Stockholm)
och partikelkéllorna skattades med PMF (Nilsson, 2003). Bromsar eller dick kunde inte
identifieras i denna modell, men antogs vara dolda i ”jordstoft”, vilket huvudsakligen
motsvarar var uppvirvlingsfaktor. I foreliggande studie uppvisar dock uppvirvling och
bromsemissioner helt olika tidsvariationer. Vid Vallstands identifierade Nilsson (2003)
emellertid en faktor for ”fordonsemission” och det antogs att ursprunget var avgaser.
Denna faktor innehéller Fe, Cu, Zn, Pb och Mn 1 proportioner som dr mycket snarlika de
1 var faktor 2, vilket starkt tyder pa att bromsar dr ett mer sannolikt ursprung.

En engelsk studie utnyttjade en snarlik statistisk metod (PCA), men lyckades inte
anvinda metaller for att identifiera fordonsemissioner invid en vdg (Harrison m.fl.,
2003). Studiens slutsats var att metaller inte kan anvéindas som markdrer for
trafikgenererade partiklar, vilket vi anser foreliggande studie motbevisar. Det kan finnas
flera anledningar till att de inte lyckas anvénda metaller for att identifiera en faktor
motsvarande bromsar. Exempel pa viktiga aspekter ar utforming av métstrageti och
typen av statistisk databehandling. Dessutom har Harrison m.fl. (2003) inte analyserat
antimon, vilket dr en mycket stark markor for bromspartiklar.

Vi kan inte identifiera avgaspartiklar, &ven om det skulle kunna utgéra en mindre
komponent i faktor 4 (regional forbrianning, se kapitel 3.7). Detta ér i god
Overensstimmelse med emissionsskattningar for regionen, dir avgaspartiklar bedoms
utgora ett litet tillskott till PM10 (SLB, 2003). I en amerikansk studie anvéndes en s.k.
”chemical mass balance”-modell (CMB) for att identifiera kéllor till partiklar invid
vigar (Abu-Allaban m.fl., 2003). Denna typ av modell krdver kinnedom om alla kéllors
sammansattning a priori. | studien utpekades avgaspartiklar som den enda direkta
partikelkillan fran fordon, forutom i ett fatal prov diar bromsar kunde identifieras. Det ar
inte troligt att CMB édr en ldmplig metod for att identifiera bromspartiklar 1
omgivningsluft, under beaktande av den stora variation i sammansattning som
bromsbeldgg uppvisar vilket ger problem att finna en representativ kéllprofil (t.ex. Garg
m.fl., 2000; Sanders m.fl., 2003). I studien anvdndes dessutom en dldre referens for
bromspartiklars kéllprofil. Receptormodeller av typen PMF, som anvinds i denna
studie, dr sannolikt en mer framkomlig vég.

Bromsfaktorn dr hogst under sommarhalvaret (Figur 8). Viss samvariation av
bromsfaktorn rdder mellan de tva lokalerna, och kan vara véaderbetingad. Exempelvis
upptrider flertalet av de hogsta viardena vid torrt och soligt vader. Detta kan forklaras
med att hog fuktighet torde leda till att bromspartiklar i hogre grad fastnar pa
bromsskivor och falgar mm. Emissionsstudier 1 verkliga trafiktunnlar har visat att
emissionerna av Cu, dvs bromsar, ér lagre under regniga perioder dn under torra
perioder (Sternbeck m.fl., 2002). Bromsfaktorns bidrag till PM10 for torra perioder
antikorrelerar signifikant med vindhastighet (=0.67, p = 0.024), vilket tyder pa att
utspiddningen ér en faktor paverkar dess haltbidrag. Detta haltbidrag varierar markant
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vid varje mitplats, vilket trafikintensiteten inte gor. Daremot ar det tydligt att korséttet
har stor betydelse, med storre emissioner vid titortskorning och liagre vid
motorvigskorning. Sammantaget tyder detta pé att emissionsberékningar av
bromsslitage bor ta hiansyn till korsétt och fuktighet.

Sannolikt har t.ex. fuktighet och vind stor betydelse for i vilken grad som
bromspartiklar blir luftburna.
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Figur 17. Bidraget frén olika faktorer till PM10 vid Hornsgatan och E4. Observera att haltskalorna
skiljer sig.

4.2 Faktorernas betydelse for halter av enskilda metaller

Figur 18 visar de olika faktorernas betydelse for medelhalten av respektive metall vid
Hornsgatan och E4. 100% i figuren representerar medelvérdet av métdata for metallen.
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Eftersom modellen inte beskriver mitdata perfekt, se Tabell 4 ovan, avviker summan av
de olika faktorernas bidrag fran 100% med storre avvikelser for de metaller som
beskrivs déligt av modellen p.g.a. stora osdkerheter 1 analysen, vilket diskuterats ovan.

Lokalerna uppvisar stora likheter vad géller det relativa bidraget fran olika kallor till
respektive metall. Som diskuterats tidigare har bidraget frdn bromsar dock storre
betydelse vid Hornsgatan dn vid E4. Bromsar ar en huvudsaklig kélla for Ba, Bi, Cu, Fe,
Mn, Mo, Pb och Sb och Zn vid Hornsgatan, och for Ba, Bi, Cu, Fe och Sb vid E4. Detta
ar 1 god 6verensstimmelse med svenska emissionsmétningar (Sternbeck m.fl., 2002),
liksom dven med tolkningar av mitdata frin Helsingfors (t.ex. Pakkanen m.fl., 2003).

Bromsar forefaller &ven dominera bidraget till Cr och Ni, framforallt vid Hornsgatan,
men eftersom forklaringsgraden &r lag for dessa metaller, och anpassningen till
geologiskt material ar dalig (Figur 6), anser vi att resultaten for Cr och Ni bor tolkas
med stor forsiktighet. Vissa studier kan inte pavisa att Cr emitteras fran fordon (t.ex.
Singh m.fl., 2002; Sternbeck m.fl., 2002), medan andra hidvdar motsatsen (t.ex. S6rme
m.fl, 2001).

Geologiskt material som sprids via uppvirvling &r av stor betydelse for Al, Ca, Co, K,
Mg, Rb, Si, Sr och Ti vid Hornsgatan, och vid E4 dven for Fe och Mn. P4 basis av
denna studie kan vi dock inte kan avgdra om ursprunget ar markpartiklar eller
vigbaneslitage, eller bada. Vigsalt har endast betydelse for Na.

Bakgrundsbidraget, som &r av ldngvaga ursprung, utgér en dominerande killa till As,
Cd, Pb och T, dven i centrala Stockholm. Liknande tolkningar har gjorts utifrdn
métningar i Helsingfors (Pakkanen m.fl., 2003). Bakgrundsbidraget ar ocksa av
betydelse for bl.a. Bi, V och Zn, och sammantaget 6verensstimmer detta med
slutsatserna fran svenska studier av metaller i mossa och méar (Lithner och Holm, 2003).
Sammansittningen pa den regionala forbranningskéllan dr osdker, men den forefaller
vara av stor betydelse endast for V.

PMF, som anvénts i denna studie, anvinder som diskuterats ovan kombinationen av alla
metallhalter for att kvantifiera kdllbidragen till de enskilda proverna. I syfte att finna
enskilda metaller som kan fungera som markdorer for enskilda partikelkéllor har linjér
regressionsanalys av métdata mot PM10-halt fran respektive faktor genomforts.
Interceptet bor idealiskt vara noll, och motsvarar det genomsnittliga systematiska fel i
PM10-bidrag som erhalls om PM10-bidragen skattas med uppmatta halter av enskilda
metaller. Korrelationen mellan metallen och kéllans bidrag bor vara hog om metallen
ska vara anvéndbar som markdr. Resultaten anges i Tabell 5. Det bor betonas att
osdkerheten kan vara storre om andra kemiska analysmetoder anvénds. I miljoer
liknande dessa kan alltsd PM 10 fran uppvirvling skattas med totalhalter av Al och Ti,
bromsemissioner med Cu och Sb, och bakgrund med TI. Regional forbranning saknar
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lampliga markdrmetaller, och sannolikt kan vissa organiska dmnen eller salter utgora ett
komplement. Om proportionerna mellan de olika kéllorna ar drastiskt annorlunda 4n i
foreliggande studie kan t.ex. Cu dven hérrora fran uppvirvling till stor del. Darfor ar det
en fordel att d&ven jimfora kvoterna mellan dessa metaller i respektive faktor. Om t.ex.
Cu:Sb = 25 i ett prov kan Sb anvéndas fOr att skatta partikelbidraget frdn bromsar,
medan Cu inte bor anvéndas. Dessa resultat star 1 kontrast till Harrison m.fl. (2003),
som hédvdar att metaller inte kan anvindas som markdorer for trafikemissioner. Att
bromsar &r en viktig kélla till spridning av Cu och Sb stirks av att liknande forhallanden
mellan Cu och Sb uppmiitts pa andra platser, t.ex. i Tyskland (5.6:1, Stechmann och
Dannecker, 1990) och Helsingfors (4:1 i PM2.3, Pakkanen m.fl., 2001).
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Figur 18. De olika faktorernas betydelse for medelhalten av respektive metall vid Hornsgatan och E4.

For diskussion om differens fran summa 100%, se text.
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Tabell 5. Potentiella markdrmetaller for respektive kélla, med angivande av korrelationskoefficienter
mm. Osédkerheter for lutning och intercept anges som 95%-iga konfidensintervall. Icke-
signifikanta intercept och r*>0.95 har markerats med kursiv stil. Regional forbranning

saknar lampliga markormetaller. Se texten for vidare kommentarer.

Faktor/metall . p PM10-intercept, lutning: kommentar

pg/m’ PM10/Me (pg/ng)

Uppvirvling - F1

Al 0.982 <0.0001  -1.26+0.52 0.0235 +0.0008 ok vid hoga Al-halter
Li 0.80 <0.0001 -59+324 29.7+4.4 stor spridning
Ti 0.962 <0.0001  -0.70+0.72 0.305+0.014

Bromsar — F2

Ba 0.873 <0.0001  -0.30+0.64 0.255 £ 0.022 stor spridning
Cu 0.993 <0.0001  -0.23+0.14 0.111 £ 0.002 hog precision
Sb 0.979 <0.0001  -0.21+0.24 0.419+0.014

Vigsalt — F3

Na 0.98 <0.0001  -0.204+0.24 0.0042 £ 0.0002

Bakgrund — F5

As 0.53 <0.0001  -0.99+290 144+34 mkt stor spridning
Cd 0.43 <0.0001 54+38 251+94 mkt stor spridning
Tl 0.87 <0.0001  -0.38+1.8 195 +22

Bromsar har utpekats som en av de storsta spridningskéllorna av koppar till dagvatten
och mark 1 Stockholm (t.ex. S6rme m.fl., 2001). Ungefédr 50% av dagvattnet gar till
recipienterna i Stockholm, varfor bromsar skulle kunna utgéra en betydande killa till de
hoga kopparhalter som aterfinns i sedimenten (t.ex. Sternbeck m.fl., 2003). Denna
studie visar att partiklar frdn bromsar innehéller Cu och Sb i forhéllandet 4:1, vilket kan
anvéndas for att kvantifiera bidraget fran bromsar till forekomsten av koppar 1
Stockholms sediment, under forutséttning att andra betydande kéllor till Sb inte
foreligger och att partiklarna behaller sin sammanséttning under transport. I ytsediment
fran centrala Stockholm och négra trafikpaverkade sjoar (Trekanten, Racksta Trisk)
varierar forhéllandet Cu:Sb 1 intervallet 100-2000 (Lithner m.fl., 2003; Sternbeck
opubl.), vilket indikerar att bromsar bara bidrar med nigra % av den miangd Cu som
aterfinns i sedimenten. Kopparhalterna ar generellt sd hoga i dessa sediment att en
korrigering for det naturliga kopparinnehallet (ca 20-30 pg/g) inte paverkar denna
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slutsats. Visserligen &r inte alla bromsgenererade partiklar luftburna, men
experimentella studier visar att Cu:Sb kvoten dr densamma i luftburna och icke-
luftburna bromspartiklar (Garg et al., 2000), vilket starker slutsatsen att bromsar inte &r
en huvudsaklig kélla till Cu i Stockholms sediment.

Zink vid Hornsgatan kommer till drygt 50 % fran bromsar (Figur 18). Sdsom
diskuterades i kapitel 3.4 dr det mojligt att dackpartiklar bidrar med ungefiar 90% av den
Zn som hérrdr frin uppvirvlingsfaktorn, vilket skulle innebéra att ca 75% av Zn vid
Hornsgatan hérror fran trafiken. Det skulle dven innebéra att trafiken star for ca 45% av
Zn-halterna vid motorvig, och resterande utgdrs av forbranningspartiklar av regionalt
och langvéga ursprung. Detta dverensstimmer med storleksfordelningen av Zn i
Helsingfors, som visar pa forekomst av Zn i flera partikeltyper (Pakkanen m.fl., 2003).
Betydelsen av dick for forekomst av Zn i PM10 behover dock verifieras ytterligare.

Vi ser inget bidrag fran fordon till halter av Cd. Biltvittar har ofta angivits som en
betydande kélla av Cd (t.ex. Bergback m.fl., 2001) men enligt Claesson m.fl. (2003) &r
killan korrosion av galvaniserat stal i sjdlva tvitten snarare dn fordonen. I s.k.
tunnelstudier identifierades dock emissioner av Cd (Sternbeck m.fl., 2002). Kvoten
Cu:Cd var ca 600 i dessa emissionsfaktorer, medan bromsbelidgg rapporterats uppvisa
en kvot om ca 10000 (Westerlund, 2001). Detta indikerar att den Cd som sprids fran
végtrafik enligt tunnelstudierna inte hérror frdn bromsbeldgg, men eventuellt frdn
avgaser vilket dven tidigare foreslagits (Sternbeck m.fl., 2002) och som dverenstimmer
med storleksfordelningen av Cd i urban luft (Pakkanen m.fl., 2003).
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5 Slutsatser

Fem faktorer beskriver vl forekomsten av PM 10 och flertalet metaller under ett ar, vid
ett urbant gaturum och vid motorvég. Identiteten hos samtliga faktorer har kunnat
valideras med extern information, &ven om stora osékerheter foreligger for regional
forbranning. Dessa faktorers bidrag till PM10 sammanfattas i tabellen nedan. Vid
motorvig dr bakgrundsbidraget det dominerande, medan det urbana gaturummet
domineras av uppvirvling, bakgrund och bromsar. Bromsar bidrar under var och
sommar med 10-20 pg/m’ vid gaturummet.

Sammanfattning av bidraget till PM10 fran fem faktorer.

Anrikning Viktigaste PM10 Hornsgatan PM10 E4 forklarad
Hornsg./E4 arstid medel (10 —-90-perc.)  medel (10 —90-perc.) massa

-% oxider
Uppvirvling 2-3 ganger varvinter 11 (0.3-35) 4.0 (0.3-11) 45%
Bromsar 8-16 ganger var-sommar 8.3 (3-17) 1.0 (0.1-2.3) 30%
Vigsalt ej signifikant host-vinter 3.8(0.3-5.1) 2.7 (0.2-8.0) 60%
Regional 1.5 géng vinter? 3.5(0.7-7.5) 2.6 (0.3-6.0) 4.6%

forbranning

Bakgrund ej signifikant hést-vinter 8.7 (1.3-25) 7.8 (0.5-28) 2.7%

Metallinnehallet &r hogt i de tre forstndmnda faktorerna, men lagt i de sistnimnda vilket
tyder pé ett forbranningsrelaterat ursprung. Partiklar frdn uppvirvling har huvudsakligen
en geologiskt forvintad sammansittning, men pa basis av denna studie kan vi inte
avgoOra om ursprunget dr markstoft eller slitage av vigbanan. Emissioner fran bromsar
ar avsevart hogre vid titortskdrning. Avgaser har inte identifierats som en betydande
partikelkilla. Vagsaltsfaktorn innehéller ca 10% geologiskt material. Regional
forbranning dr sannolikt en blandning av partiklar frén flera kéllor, t ex forbranning av
olja och ved. Bakgrundsbidraget har sitt huvudsakliga ursprung sdder eller sydost om
Sverige och hérrdr bl a frén forbréanning av fossila branslen.

Bromsar dr en huvudsaklig kélla for Ba, Bi, Cu, Fe, Mn, Mo, Pb och Sb och Zn vid
Hornsgatan, och for Ba, Bi, Cu, Fe och Sb vid E4. Studien bekriftar att kvoten Cu:Sb=4
ar en stark markor for partiklar frén végtrafik, och specifikt for bromspartiklar. Arsenik,
Cd, Pb och TI hdrror huvudsakligen fran bakgrundsfaktorn, dvs langviga transport, dven
1 det urbana gaturummet. Ladmpliga markdrmetaller har identifierats for uppvirvling,
bromsar, vigsalt och bakgrund. Med dessa markdrmetaller kan dessa kéllors bidrag till
PM10 i liknande miljéer, t ex urban bakgrund, enkelt skattas. Bromsar forklarar inte de
hoga halter av Cu som finns i Stockholms sediment.
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Appendix- Killprofiler for de fem kéllorna som estimerats med PMF. For varje virde anges ett totat osidkerhetsintervall som baseras pa de osékerheter som
harror fran rotationsosékerhet och felfortplanting, se kapitel 2.3. Samtliga viarden anges som logaritmen av halten av respektive metall i partiklar fran den
angivna killan i mg/kg. I vissa fall dr undre gransen noll, vilket anges som X.

Uppvirvling Bromsar Vigsalt Regional forbranning Bakgrund
log halt logmin log max |loghalt logmin logmax | loghalt logmin logmax | loghalt log min log max |log halt log min log max

Al 4.65 4.64 4.78 3.66 1.47 3.70 3.68 1.55 3.80 3.15 1.16 3.25 2.82 1.50 2.97
As 0.64 0.00 0.76 1.29 1.23 1.35 -0.11 -1.10 0.55 1.29 -1.16 1.42 1.66 1.64 1.77
Ba 2.75 2.73 2.82 3.49 3.45 3.55 2.15 1.08 2.24 1.69 0.26 1.84 145  0.68 1.64
Bi 0.30 -0.52 0.46 1.73 1.69 1.80 -0.37 -0.80 0.24 0.78 0.34 0.89 0.76  0.76 0.81
Ca 4.28 4.26 4.44 4.11 4.05 4.15 3.04 1.04 3.60 3.90 1.66 3.99 1.33 1.04 2.13
Cd -0.76 X -0.35 -0.73 -1.66 -0.13 0.14 -1.58 0.39 0.60 -1.98 0.77 1.22 1.20 1.28
Co 1.33 1.27 1.54 0.90 0.47 1.05 0.81 -0.46 1.02 1.11 0.17 1.23 093 093 1.01
Cr 0.37 0.37 1.19 2.50 2.45 2.55 2.06 1.90 2.18 1.65 1.04 1.92 1.40 1.04 1.70
Cu 2.25 0.95 2.31 3.93 3.89 4.00 2.33 1.03 2.40 2.30 2.03 2.35 1.76  -0.21 1.91
Fe 4.51 4.49 4.55 5.21 5.16 5.26 3.70 1.75 3.81 2.94 1.04 3.34 3.71 3.61 3.84
K 4.24 4.22 4.37 3.46 2.08 3.58 3.82 3.31 3.88 3.88 3.80 3.93 3.60  3.46 3.63
Mg 3.97 3.95 4.14 3.57 3.52 3.65 3.07 1.57 343 3.73 3.21 3.78 2.44 1.02 2.64
Mn 2.71 2.69 2.78 3.11 3.07 3.16 1.68 -0.02 1.88 1.74 0.08 1.91 226 224 2.31
Mo 1.39 0.46 1.56 2.83 2.78 2.90 1.04 0.18 1.41 0.22 -0.12 1.01 1.70 1.62 1.76
Na 4.17 1.77 4.19 2.97 1.69 3.35 5.31 5.21 5.42 3.24 1.41 3.92 3.22 1.30 3.68
Ni -0.19 -0.19 0.63 2.29 2.25 2.32 1.68 1.38 1.86 1.92 1.61 2.05 1.66 1.49 1.83
Pb 1.87 1.18 1.94 2.88 2.84 2.90 1.46 0.00 1.82 2.13 -0.19 2.31 2.86  2.84 2.92
Rb 2.05 2.04 2.17 0.96 -1.18 1.07 1.09 -0.40 1.22 1.13 0.29 1.25 1.42 1.40 1.46
Sb 1.35 -0.37 1.48 3.33 3.29 3.40 1.84 0.62 1.92 1.26 -0.12 1.52 1.37 1.02 1.44
Si 5.02 4.97 5.14 2.11 1.04 2.94 4.47 2.88 4.64 2.86 1.04 3.66 3.44 1.04 3.83
Sr 2.20 2.18 2.36 1.84 1.71 1.88 1.46 -0.16 1.59 1.39 -0.40 1.52 1.31 1.26 1.36
Ti 3.43 3.42 3.55 2.97 2.78 2.99 2.06 0.22 2.47 2.09 0.03 2.25 0.84 -0.36 1.39
Tl -0.40 X -0.28 -1.08 X -0.54 -0.18 X -0.02 -0.31 -2.45 0.19 0.62  0.59 0.72
\Y% 1.91 -0.74 1.94 1.02 -0.81 1.69 1.18 -0.88 1.66 2.63 2.47 2.75 192 -1.14 1.97
Zn 2.89 2.83 2.94 3.44 3.41 3.50 2.18 0.92 2.48 2.97 2.60 3.03 290  2.86 293
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Ordlista

Forkortning Forklaring
Ag silver

Al aluminium
As arsenik

Ba barium

Bi vismut

Ca kalcium
Cd kadmium
Co kobolt

Cr krom

Cu koppar

Fe jérn

K kalium

Li litium

Mg magnesium
Mn mangan
Mo molybden
Na natrium
Ni nickel

Pb bly

Rb rubidium
Sb antimon
Si kisel

Sr strontium
Th thorium
Ti titan

Tl tallium

U uran

v vanadin
Zn zink

PMF positive matrix factorisation
CMB chemical mass balance
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