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Sammanfattning

Foreliggande rapport handlar om hur emissionen av kviaveoxider (NOy) som kan
hénforas till trafiksektorn, framst oxidationen av kvéveoxid (NO) i titortsmiljoer skall
vérderas.

I den rapport som Leksell 1amnat till SIKA 2000 avseende forslag till ekonomisk
vardering av utslépp till luft fran trafiksektorn, ingar ett avsnitt om hur ozons (O3)
reaktion med kvéveoxider skall betraktas ur belastningssynpunkt savél i titorter som
regionalt. Ozons oxidation av lokalt emitterad kvidvemonoxid, framforallt fran biltrafik,
och ddrmed 6kad kvévedioxidhalt ( NO,) ér en relativt komplicerad process pa den
lokala skalan. Leksells forslag till nollvardering , som hade motiverats med NO-
utsldppens oklara nettoeffekt pd hélsan, har gett upphov till diskussioner. De antaganden
som gjorts 1 Leksells rapport har déarfor granskats och ett forslag utarbetats for hur NOy
emissioner i titorter skall virderas.

Med tanke pa att ozons oxidation av NO pa den lokala skalan (tdtorter) ger ett
betydande tillskott av NO; till den direktemitterade kvédvedioxiden under de flesta
vaderlekssituationer och pa relativt korta avstand fran utsldppspunkten, anser vi att NOy
utslédppen bor ges en kostnadsvérdering dven pa den lokala skalan. Var slutsats ar att
Leksells resonemang diar man kvittar reduktionen ( indirekt hédlsoeffekten) av ozon mot
en 0kning av NO;-halten ej torde vara relevant i de flesta svenska tétorter.

Vi foreslar darfor en vardering av NOx-utslédppen, baserat det material som tagits fram i
granskningen. Genom en omrékning av NOx- utsléppen (NO+NOy) fran trafiksektorn
till NO, med en faktor som varierar mellan olika utsldppsmiljéer erhélls sannolikt ett
riktigare underlag for kostnadsvirdering. I de storre stdderna foreslds att faktorn sétts till
0,7 och 1 6vriga tdtorter till 0,9 oberoende av arstid. Den berdkning av specifika
exponeringar i olika tétorter (> 10000 invanare) som SIKA 14tit Leksell genomfora
bedomer vi vara en relativt god uppskattning av de exponeringsférhillanden som kan
forekomma i olika tétorter spridda dver landet.

1 Bakgrund

I den rapport som Leksell 1amnat till SIKA 2000 avseende forslag till ekonomisk
vérdering av utsldpp till luft fran trafiksektorn, ingér ett avsnitt om hur ozons ( O3)
reaktion med kvéaveoxider (NOy) skall betraktas ur belastningssynpunkt savil i tatorter



som regionalt. Ozons oxidation av lokalt emitterad kvivemonoxid (NO), framforallt
frén biltrafik, och ddrmed okad kvédvedioxidhalt ( NO,) &r en relativt komplicerad
process pa den lokala skalan. Leksells forslag har gett upphov till diskussioner. De
antaganden som gjorts i Leksells rapport bor darfor granskas sa att ett bra underlag for
vidare halt- och hélsoeffektuppskattningar kan garanteras pa denna punkt.

2 Uppdraget

IVL har haft i uppdrag att granska nuvarande ASEK-metoder for virdering av
luftfororeningars hdlsoeffekter, specifikt ozons reaktion med kvéveoxider.

Begrdnsningar

Studien dr begriansad till drygt en veckas arbetsinsats. Det har dérfor inte varit mojligt
att gora omfattande litteraturstudier utan vi har fétt forlita oss pa redan gjorda métningar
och litteratursammanstéllningar.

3 Ozons oxidation av NO

3.1 Allmant

3.1.1 Reaktionskedjan

Kvidveoxider emitteras fran végtrafik till luft huvudsakligen som NO. En liten andel
(vanligen <10%) utgdrs av NO,. I luften omvandlas NO till NO, huvudsakligen genom
en oxidativ reaktion med Os:

NO+O3 —)N02+02 (1)

Reaktionen dr snabb. Vid en ozonkoncentration pa 30 ppb é&r reaktionstiden ca 1 minut.
I dagsljus omvandlas NO tillbaka till NO genom fotolys, varvid ozon aterbildas:

NO; + solljus > NO + O (2)
O0+0;,(+*M) - O3 (+M) (3)



M star for en godtycklig luftmolekyl (vanligen kvdvgas, N;) som kan ta emot den
Overskottsenergi som uppstar i reaktionen. Reaktionerna (1)-(3) bildar ett cykliskt
forlopp dér ozon bildas och bryts ned i samma takt, dvs ingen nettoproduktion av ozon
forekommer. Sambandet mellan de ingdende dmnenas koncentrationer, i miljoer dir
inga konkurrerande reaktioner forekommer, kan skrivas:

[03] = (J5[NO-]/k>[NO])

dar J; ar fotolyskonstanten och k;, dr hastighetskonstanten for reaktionen mellan NO och
O3. Den hastighet med vilken NO, fotolyseras beror pé latitud, arstid och tid pa dygnet.
Under optimala forhdllanden for oxidation (en klar hogsommardag) kan
Overlevnadstiden vara sd kort som 1 minut; i medeltal under en sommardag ca 3
minuter. Under vintern dr den en faktor 2 eller 3 ldngre.
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Figur 1: Kvivedioxid, NO,, fotolyseras av solljuset (hv) till kvivemonoxid, NO och en
syreatom, Q. Syreatomen reagerar med syrgas, O och bildar da ozon, Os. Ozon
reagerar litt med NO och ddrmed dterbildas NO och O,.

I fororenade miljoer forekommer ocksé fria radikaler som kan omvandla NO till NO,
utan att ozon forbrukas. Speciellt betydande &r hydroperoxyradikalen (HO;) och
organiska peroxyradikaler (RO) huvudsakligen bildade som mellanprodukter vid den
fotokemiska oxidationen av kolmonoxid (CO) och flyktiga organiska @mnen (VOC).
Den bildade kvivedioxiden fotolyseras enligt reaktion (2) och ozon bildas i den
efterfoljande reaktionen (3).

HO; + NO —- OH + NO, (4)
RO, + NO - RO + NO; (5)



Eftersom reaktionerna (4) och (5) bildar NO; utan att ozon forbrukas blir resultatet av
reaktionerna (2)-(5) en nettoproduktion av ozon, dir kvédveoxiderna verkar som
katalysator utan att forbrukas.
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Figur 2: I ndrvaro av peroxiradikaler (HO, och RO,) pdverkas jamvikten. Liksom
tidigare kommer kvdvedioxid, NO,, att fotolyseras av solljus (hv) till kvivemonoxid,
NO, och en syreatom, O, och syreatomen reagerar med syrgas, O,, och bildar ozon, O;.
Med peroxiradikaler ndrvarande kommer den ozonforstorande reaktionen mellan NO
och ozon att fd minskad betydelse, eftersom NO istdllet reagerar med
peroxiradikalerna, RO,, sd att dterbildas. Jimvikten fran Fig. 1 dr bruten och en
nettoproduktion av ozon sker. Aven en viss nettoproduktion av NO, kommer att ske.

3.1.2 Problemet

De haltnivaer av NO, som observeras i svenska tétorter (urban bakgrund) har sitt
ursprung i huvudsak tre olika killor:

a) direktemitterad NO, (5-10%) frin trafik och annan f6rbranning.
b) NO som oxiderats lokalt
c¢) regional bakgrund

Fragestillningen berdr de problem som uppkommer nér en fororening, vars effekt man
vill bestimma, kan vara bade primirt emitterad och sekundért bildad genom
atmosfarkemiska reaktioner. Svarigheten blir &n storre ndr man, som i detta fall, har att
ta hinsyn till att bAda de &mnen som ingér i reaktionen (det som bildas och det som
forbrukas) dr toxiska.



I ett idealfall kan dessa mekanismer medfora att lika mycket ozon forbrukas som NO,
bildas, men till foljd av att luftmiljon i titorter innehaller ett stort antal andra &mnen
(kolviten, OH-radikaler mm) som kan reagera med ozon och NO ir det inte givet att
detta &r fallet. Den 6kade NO, -halten till f6ljd av oxidationen behdver ej med
nddvandighet forekomma dir Os-halten sjunkit. Vid exponeringstillfillet (-punkten) kan
bade NO; och O3 vara hog dven om ozonhalten pa vigen frén utslappspunkten varit
lagre.

Reaktionen mellan NO och ozon styrs av koncentrationen och temperaturen. Bada kan
variera betydligt 6ver tiden vilket medfor att osékerheten i varje forsok till generell
uppskattning av andelen NO som kan oxideras pa den lokala skalan blir stor.

Man kan ocksé rdkna med att bilden kommer att fordndras med tiden. Redan i dag har
man kunnat konstatera att ozonhalterna dkar under vintern i bakgrundsluft, delvis som
en foljd av att NOx-utsldppen minskat med minskad titrering av ozon som f6ljd.

3.2 Lokala oxidationsmonster

Det forsok till uppskattning av tillskott av sekundért bildad kvévedioxid , pa den lokala
skalan, som presenteras av Leksell kan vara relevant for en given situation, men géller
knappast generellt. Rekommendationen som Leksell ger r, efter ett forsok till
beaktande av ovannidmnda reaktion mellan ozon och NO, att ej géra ndgon vardering av
denna post eftersom osdkerheten ér sa stor.

Att helt utesluta detta tillskott och enbart ta hdansyn till ca 10% av utsldappet anser vi 6kar
osdkerheten i1 virderingen av utsldppet av kvaveoxider fran trafik.

3.2.2 Observationer i urban miljo

Mitningar av ozon har skett inom det s.k URBAN-projektet som ett stort antal
kommuner tillsammans med IVL driver varje vinterhalvir och i viss utstrickning dven
under sommaren. Métningarna av ozon har skett i ca 10 olika stidder (tatorter) under ett
flertal ar sdvil sommar som vinter. (Persson K 2001, Svanberg P-A 2000 och Svanberg
P-A 1999). Resultaten visar att medelbelastningen av ozon i den urbana
bakgrundsluften (i centrala delar av titorter) legat mindre dn 10% ldgre under
sommaren (april-september) én de regionala bakgrundshalterna. Vintertid (oktober-
mars) har reduktionen legat mellan 10- 20%.

Sannolikt dr det endast under tillfdllen med meteorologisk stagnation i lufthavet och i
tranga gaturum i de storre stdderna som titreringen av ozon kan ge ndgon pataglig effekt
pa ozonhalten i stort. De flesta svenska tatorter dr forhallandevis sma i en internationell
jamforelse. Endast Stockholm, Goteborg och Malmoéregionen kan sannolikt betraktas



som storre téatorter.

En jamforelse 1 Goteborg for aren 1999 och 2000 mellan halten i bakgrundsluft utanfor
staden (Rorvik, Onsala EMEP-station) och inne i centrum (taknivd) visar att under
vinterhalvéret och sommarhalvéret ar halterna ca 40% resp. 25% lagre inne i staden.
(Kindbom K 2001 och Goteborgs stad 1999, 2000)

En studie som Viégverket Region Sydost tillsammans med IVL utfort under tre
vintersdsonger i ett tiotal titorter med varierande storlek i sydostra Sverige visar att
halterna av NO 1 gatumiljo var dubbelt (100%) sd hoga 1 jamforelse med halterna 1
urban bakgrund (Bostrdom C-A 1999, 2000). Mitpunkten i urban bakgrund 1ag relativt
nira gatumitpunkten (inom 200 m).

Halterna av NO; i den gatundra méatpunkten var endast ca 40% hogre 4n halten i den
urbana bakgrunden som ett medelvérde i samtliga tétorter. Den procentuella andelen
NO; av totala NOy-halten i gaturummet uppgick till ca 25%, medan andelen i den
urbana bakgrunden var ca 35 %. Dessa resultat tyder pé en relativt snabb oxidation av
NO till NO; dven i dessa miljoer. Under en av sdsongerna mittes dven ozon pa de tva
métpunkterna i varje titort. Halten var som medelvarde for samtliga titorter ca 12%
lagre i trafikmiljon dn i den urbana bakgrunden.

Ytterligare métningar som pekar pa den snabba oxidationen av NO till NO; illustreras
av nedanstdende figurer. Métningarna har utforts dels tvirs over en dalgang i
Goteborgstrakten (figur 3), dels utefter en motorvég i Storstockholm (figur 4).
Mitningarna har i bada fallen skett med diffusionsprovtagare pa veckobas.
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Fig 3: Halter av NO och NO; (i ppb) tvirs en dalgdng med ndgra storre vdgar. (h.a.s.l
= hojd over havet) Mdtningarna har skett med diffusionsprovtagare pd veckobas (Ferm
M).
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Figur 4: Avklingning av halterna av ndgra olika luftféroreningar lings en storre
trafikled i Stockholmstrakten. (IVL rapport till Vigverket region Sthim 1995)
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For att ytterligare illustrera sambanden mellan NO, NO; och ozon har vi nedan anvint
oss av mitdata fran Képenhamn, Stockholm, Malmé och Géteborg.

Ko6penhamnsdata har erhéllits frdin DMU och bearbetats av IVL. NO och NO, miits i ett
20 m brett gaturum (Jagtvej) pa ca 3 meters hojd mellan cykelbanan och kérbanan. Pa
bdda sidorna av gatan finns 3-5 vaningar hoga bostadshus. Ca 22 000 motorfordon
passerar per dag. Ozon mits i takhojd (7 vaningar) vid en narliggande gata, ca 300 m
frén huvudstationen. Métplatsen kan betraktas som ett hart belastat gaturum.

Observationer fran perioden 1 oktober — 31 december 2000 har anvints. I figur 5 visas
hur andelen NO; av NOy varierar med koncentrationen av NOs.

Jagtvej, 1 oktober - 31 december 2000
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Figur 5: Andelen NO, av NO, som funktion av koncentrationen av NOy vid
Jagtvei (gaturum) i Kopenhamn. (DMU)

Vid tillfallen med markant forh6jd total NOy -belastning dr andelen NO, som mest 10-
20%. Aven halterna av NO, #r vid dessa tillfillen som hogst. Vid medianbelastningen,
65 ppb NOx (ca 130 pg/m’ som NO,), ir andelen ca 35 - 40%. Vid 1aga NOx-halter <
25 ppb dr NOs-andelen hog (50-90%).

I figur 6 har data frdn Sveavdgen (gaturum) i Stockholm vintern 2000 plottats pa
likartat sitt. Vid medianbelstningen 84 pg NO, /m’ ir andelen NO, ca 40-50%.
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Figur 6: Andelen NO, av NO, som funktion av koncentrationen av NO.,.

Mditningar utforda vid Sveaviigen i Stockholm vinterhalvaret 2000. (SIb)
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Figur 7: Andelen NO, av NO, som funktion av koncentrationen av NO;.

Mdtningar utforda vid Sveaviigen i Stockholm sommarhalvaret 2000. (Slb)
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Under sommarhalvaret (april-september) d&r NOx-halterna pa Sveavégen lidgre och
ozonhalterna hogre. Detta innebir att vid medianbelastningen ca 70 pg NO,/m® ir
andelen NO; ca 50-60% och dérmed hogre dn pd vintern.

Mitningarna frdn Hornsgatan i Stockholm visar pa samma monster som pa Jagtvei och
Sveavidgen, figur 8. Hornsgatan dr en betydligt tringre gata &n Sveavédgen och Jagtvei,
detta ger att andelen NO, dr nagot liagre (ca 35%) vid medianbelastningen (150ug
NO,/m’) sannolikt beroende pa sdmre omblandning och ligre ozonhalter.

NO2 vs NOx

% NO2

0 200 400 600 800 1000 1200
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Figur 8: Andelen NO, av NO, som funktion av koncentrationen av NO..
Mdtningar utforda vid Hornsgatan i Stockholm 2000.

I brist pa data fran titorter som dr mindre dn Stockholm, Géteborg och Malmo har data
frdn mitningar i tva olika gaturum i Malmo plottats pa samma sitt som tidigare, figur 9
och 10. Dessa midtningar visar hur andelen NO, 6kar nér belastningen av NOx minskar.
I viss man kan dessa mitningar ge en illustration vad som géller 1 mindre tdtorter i
Sverige. Andelen NO; i dessa métningar ligger i intervallet 50-80% vid
medianbelstningarna 20 till 90 pg NO/m’.

1400
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Figur 9: Andelen NO, av NO, som funktion av koncentrationen av NO..
Mdtningar utforda i gaturumsmiljé i Malmo 2000. (Miljoforvaltningen, Malmo)
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Figur 10: Andelen NO, av NO, som funktion av koncentrationen av NO..
Mditningar utforda i gaturumsmiljé i Malmé 2000. (Miljoforvaltningen, Malmo).



Mitningar over tak 1 Goteborg visar att andelen NO, som ett medelvérde dver aret
ligger i nivan 80-85%, figur 11 och 12. Detta forhallande kan antas vil spegla den

situation som rader i de flesta svenska tétorter.
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Figur 11: Andelen NO, av NO, som funktion av koncentrationen av NO.,.

Mditningar utforda i takniva i Géteborg vintern 1999.(Miljéférvaltningen, Goteborg)

900.0



16

% NO2 Tak Géteborg sommar
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Figur 12: Andelen NO, av NO, som funktion av koncentrationen av NOi.
Mdtningar utforda i takniva i Géteborg sommaren 1999. (Miljoférvaltningen,
Goteborg)

Sammanfattningsvis kan konstateras att 1 kraftigt trafikerade gaturum i de svenska
storstdderna (Stockholm, Goteborg och Malmd) ligger andelen NO, av totala NOx-
halten i nivén 35-55% som medianvirden. Andelen dr ndgot hogre under
sommarhalvaret. I ndgot mindre belastade storstadsmiljoer ligger medianvardena pa 50-
75%. I takniva 1 Goteborg som kan téinkas spegla den urbana bakgrunden i en storre stad
och i viss méan den allménna situationen i de flesta miljoer i mindre svenska tatorter ar
nivén ca 80-85%.

Sambandet mellan ozonbelastning och andelen NO, av NOy dr svagare, dven om man
generellt kan utldsa att andelen NO, 6kar med 6kande ozonhalt, se figur 13, 14 och 15.

450.0
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Jagtvej, 1 oktober - 31 december 2000
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Figur 13: Andelen NO, av NO, som funktion av koncentrationen av O;z. Mdtdata
frdn Jagtvej i Képenhamn.

Vid tillfallen med héga ozonhalter (>50 ppb) dr andelen NO, vanligtvis >50% och vid
lag (<5 ppb) belastning ca 20%. Detta skulle kunna tolkas sa att ozonet dr begrénsande i
gaturummet. Métningarna som bearbetats dr utforda under nagra vintermanader. Under
andra perioder pa éret, var, sommaren &r det troligt att sambandet ser annorlunda ut nir
ozonhalterna generellt dr hogre. Ozonhalten ar sannolikt ndra noll endast i hart belastade
gatumiljoer. Svenska tdtorter har sdllan sédan miljoer.



%NO2 vs O3 Tak Gbg vinter
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Figur 14: Andelen NO, av NO, som funktion av koncentrationen av O3z. Mdtningar
utforda i Goteborg vintern 1999. (Miljoforvaltningen, Goteborg)

%NO2 vs 03 tak Gbg sommar
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Figur 15: Andelen NO; av NO, som funktion av koncentrationen av O;. Mdtningar
utforda i Goteborg sommaren 1999. (Miljoforvaltningen, Goteborg)
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Som framgér av figurerna 14 och 15 &r andelen NO, av NOy relativt hog dven vid ldga
ozonhalter. Den mingd ozon som finns tillgdngligt for oxidation av NO &r sannolikt
under de flesta forhdllanden betydligt storre dn den mdngd NO som kan oxideras.
Orsaken till detta dr bl.a. att stadsmiljon &r en av de mest skrovliga ytor som finns och
detta i sin tur medfor en kraftig nedblandning av ozon frdn hogre hdjder. Undantaget
fran detta forhéllande kan vara de riktigt stora tatortsmiljoerna (Stockholm, Goteborg,
Malmo) och specifikt i kraftigt trafikerade gaturum i dessa stider.

Ozonhalterna ar sannolikt oftast tillrackligt hdga for att bidra till en snabb oxidation av
NO till NO, under de flesta forhallanden 1 medelstora och mindre svenska téitorter.

Aven mitningar av NO, inne i lokaler som ligger nira trafikerade gator har visat att
oxidationen av NO gar relativt snabbt. NO;-halterna vid luftintagen till lokalerna dar
métningarna skett ligger endast ca 30% ldgre trots utspddning 4n nere vid gatan dir
utsldppen av kviaveoxider sker. Halterna av NO, inne i lokalerna ligger i stort sett pa
samma niva (90%) som vid luftintaget. (IVL internt material)

Oxidationshastigheten for kvaveoxid har uppskattas till 1-2%/sekund i miljoer dir ozon
finns tillgdngligt 1 tillrdcklig méngd. Detta innebir att ett utslapp av NO pd mycket kort
tid har reagerat med ozon och bildat NO,. Vid t.ex en vindhastighet om 3m/sekund kan
sa mycket som 30% av NO blivit oxiderat till NO, pa 50 meters avstand fran utsléppet.

3.3 Forslag

Med tanke pa att ozons oxidation av NO pa den lokala skalan (titorter) ger ett
betydande tillskott av NO, till den direktemitterade kvivedioxiden under de flesta
viderlekssituationer, och pa relativt korta avstand fran utsldppspunkten, anser vi att
NOx utsldppen bor ges en kostnadsvardering dven pé den lokala skalan. Var slutsats ar
att Leksells resonemang dir man kvittar reduktionen ( indirekt hilsoeffekten) av ozon
mot en okning av NO»-halten ej torde vara relevant i de flesta svenska tatorter.

Vi foreslér darfor en virdering av NOx-utsldppen, baserat pd ovan redovisade resultat
fran métningar i varierande fororeningsmiljoer. Genom en omrékning av NOx-
utsldppen (NO+NOy) frén trafiksektorn till NO, med en faktor som varierar mellan
olika utslédppsmiljoer erhélls sannolikt ett riktigare underlag for kostnadsvérdering.
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Andelen NO; 1 forhallande till totala NOx-halten ligger 1 intervallet 35- 55% 1 kraftigt
trafikerade gaturumsmiljoer i storstadsomraden, trots att andelen NO; i trafikavgaserna
endast dr 5-10%. I andra ndgot mindre belastade trafikmiljoer i de storre stdderna ligger
NO,-andelen i intervallet 55-85%. Den generella situationen (relationen NO2/NOy) i
Ovriga svenska tétorter bedoms vara likartad den som uppméitts i de mindre belastade
miljéerna (Malmos data) och dven likna storstidernas situation ovan tak (Goteborgs
data), eftersom virderingen egentligen avser den generella exponeringssituationen i ett
storre omrade dn enbart ndrmast utsldppet. Ett NO-utslapp kommer saledes att relativt
snabbt omvandlas till NO, i de flesta svenska tétortsmiljoer. Mot bakgrund av att
andelen NO2 i gaturum kan uppgé till 0,55 i storstdder kan man antaga en hogre andel
bade i mindre belastade trafikmiljoer och i den urbana bakgrunden (generell
exponering).

I de storre stdderna foreslas darfor att faktorn sitts till 0,7 och 1 Ovriga titorter 1 Sverige
foreslas faktorn till 0,9 oberoende av arstid. Osdkerheten 1 denna schablon bestar
frimst 1 :

e Begrinsat mitdataunderlag, mitdata avseende NOx frén andra tétorter dn de tre
stora stadsomrédena dr sdllsynta

e ingen geografisk uppdelning har gjorts

e ingen arstidskompensation har gjorts

En viss Overskattning av faktorn kan foreligga framst for de medelstora titorterna ( ca
100 000 invanare).

Som f6ljd av ovan forda resonemang finns ingen anledning att féresld ndgon dndring pa
hur NOx utsldppen pé regional niva skall virderas. Oxidationen av NO ir i denna miljo
dn snabbare dn 1 den urbana miljon.

Den schablonmetod for berdkning av specifik exponering i olika tétorter (> 10000
invénare) som Leksell genomfort pa uppdrag av SIKA (Bilaga 1 Leksell) bedomer vi ge
en relativt god uppskattning av de exponeringsforhdllanden som kan férekomma i olika
tatorter spridda 6ver landet. Det som dock bor beaktas dr att de ventilationsfaktorer som
Leksell utnyttjat giller for ett specifikt ar. For att fa en mera generell berdkning bor ett
medelvirde for ventilationsfaktorerna baseras pa flera ars data. Mellanarsvariationen i
faktorn kan vara s stor som 60% (Karin Persson personlig komunikation och IVL
rapport L99/7).
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