Introduzione al
source
apportionment (SA)
tramite modelli a
recettore (RM)




Source apportionment e
modelll a recettore

®» Per Source Apportfionment mediante modelli @
recettore si infende la ripartizione del confributo
quantitativo in un punto, detto recettore, delle
diverse categorie di sorgenti di un inquinante o
di un insieme di inquinanti attraverso algoritmi
che considerano le immissioni rilevate nel
recettore, senza conoscere a-priori le quantita
emesse dalle diverse sorgenti presenti nel
territorio che possono influire diretffaomente o
indirettamente.




Source apportionment e
modelll a recettore... IIPM

I £ o 'S [N =
| < ﬁ/ B N m oo
L
VIA V_AL*.AZZE u viA VAL
T m
o) Perché servono?
| ASPROMONTE i i |
| = z
[N T | = o _
g = m 2 P > >
O | e T b 5 ml=l el i — o » \\
2 | o 3 z >
,q( o = o N o VIALE
T N > E \\ ChigsadiSanta 8 pirito e
< | ’?44/ s .\ | W) —n T | g \
- | X CasaCorbellin n € ’ iy Teatr0 No'Hima o \
b S = el
2 | = 3 4 - 4 2 I
i1 Piola o Chiésa'diSanta Moriica x |
S c 1 \\4 |
{ | Centro Balneare @ c, I
| ! PIAZZALE g _______ \
1 o rm— S PIOLA | | - ;
] 1 L = U E eflte |
4: i et q\‘r‘\ <! i 5 55 :
3 2 1 i~ VIA BONARD | o =
Rsa San Giovanni r ) f b
afano | PIAZZA == > [San Pio X ] > l La%ncglrgte
BERNINI - Politecnico T n l
m - - > |
& O Al i pinzzi muwcnmm/ z |
‘ ® 4 LEONARDO * = |
"4 | ; o] DA VIIlCI = |
%Y | - étf" : . Eugenia iﬂlurui @ ) |
; o
A A X EE T AR ; '
LORETO Distetio Residenze | L VIA GIOVANNI CELORIA 1|
S Smpiiene  Luogo importanta Carlo.E
< < |l
3 Verde pubblico = S T U D I = I
Verde importante 3 o o I
il Ke) E c Dipartimento d |
Cantiere
Aronpadoodla iz 6(’0\' Il Cremllno : E ] f
b 15 N ) =) '
= b A |
Edficiodegnodinota [ o ) 2 f - |
| Edificiimportanti A | N = i
B condosigos O Facolta di Scienze Agrarie 5 = Cascina Rosa \ |
G
Edifco n costruzione S _ HL | = H e Alimentari = \ Wy
Edficio in sbbandono N I ~ VIA LUIGI MANGI VIA GIA NEZIAN . B\
[0 stazione metropolitana U GUARTIEHE = ™ ‘ o
B tzioneferroviaria VAN V1 FERDT © o ’ ﬁ
Ospedle =] PIAZZA =
- = =g VIA FILIPPO JUVARA ;E occHiaLn VIA BOTTICELLI Urba n Ie
ZB LA VOCE DELLE CITTA
QUARTIERF m QUARTIERE LARGO L ;




Qualita dell'aria - PM10

Tema Nazionale
et | ProtEzione
e deifAmbiente
PM10, cos'e
Le polveri fini, denominate PM10 (diametro inferiore a 10 pym), sono delle particelle inquinant
presenti nellaria che respirlamo, Possono essere di origine naturale efo antropica (riscaldamento,

industria, traffico, fenomeni di atirito su strada, ecc.)

Media annuale 40 ug m-3

Punti di campionamento che hanno superato il limite di legge (@),
superato il valore di riferimento dell'OMS (@),
e rispettato il valore di riferimento dell'OMS (&)

2020

( 534 punti di campionamento

379 entro il limite di legge
155 superamenti del limite di legge
129 entro il valore di riferimento OMS
\ 408 superamenti del valore di riferimento OMS |

"'_i = Limite di legge: 50 microgrammi/m’® da non superare pit di 35 volte in un anno

i 1
l:_%_;‘ Valore di nferimente OMS: 50 microgrammi/m® da non superare per pid di 3 volte in un anna

Il raggiungimento del rispetto del valore di riferimento dell"OMS & uno
dei 17 obiettivi per lo sviluppo sostenibile contenuti nell’Agenda 2030 dell'ONU
Fonte dei dati: SNPA 2020




Source apportionment e
modelll a recettore... IIPM

Qualora le concentrazioni siano superiori ai valori limite o ai valori
obiettivo dell’'UE, le regioni devono predisporre i piani di qualita
dell'aria (AQP) conformemente alle direttive sulla qualita dell'aria
ambiente (AAQD art 1.18). A sostegno di tale processo, devono
essere fornite informazioni sull'origine dellinquinamento.

/

LIMITAZIONI PERMANENTI PER GENERATORI DI CALORE -
A BIOMASSA LEGNOSA (STUFE E CAMINETTI) LIMITAZIONI (TdEIMr g[gmy% 1|)3| 1°LIVELLO

Invigore nei periodi indicati a prescindere dai livelli di inquinamento dell’aria su tutto il territorio regionale

Scattano dopo 4 giorni consecutivi di PM10 elevato e si aggiungono alle limitazioni gia vigenti

0 SOLOnelle province interessate dall’attivazione
STOP Al VEICOLI Comuni i Fascia 1 ¢ 2 At Gomuni i Fascia 1 Al Comuni n Fastia 2
DIVIETO dal 1° ottobre 2018: mrn“m';nﬁ':am?m in caso einamdt:il::a::f:mafia in camina"rlll;l;li:a::ru:hria

« di utilizzo di generatori di classe ambientale 0 e 1 stella — perimpianti esistenti Benzina Furo 0- 1

« di installazione di generatori di classe inferiore a 3 stelle —» per nuovi impianti permanenti per tutti lun-ven 7.30-19.30
iComuniin Fascia 1e 2

DIVIETO dal 1° gennaio 2020:
« di utilizzo di generatori di classe ambientale 0, 1 e 2 stelle —» per impianti esistenti Diesel Euro0-1-2-3 lun-ven 7.30-19.30 (tutti i veicoli)

« di installazione di generatori di classe inferiore a4 stelle —3 pernuovi impianti (anche con FAP*) sab e festivi8.3018.30 (solo autovetture)

OBBLIGO dal 1° ottobre 2018 Diesel Euro 4 8.30-18.30 (solo autovetture)

di utilizzo di pellet certificato di classe A1 nei generatori di calore per il (anche con FAP*)
riscaldamento domestico

1?' (") sono limitati tuttii veicoll diesel anche se dotati di FAP
Y

Regione Lombardia : PRIA Piano Regionale degli interventi sulla
qualita dell’aria



Source apportionment e
modelll a recettore... IIPM

Qualora le concentrazioni siano superiori ai valori limite o ai valori
obiettivo dell’'UE, le regioni devono predisporre i piani di qualita
dell'aria (AQP) conformemente alle direttive sulla qualita dell'aria
ambiente (AAQD art 1.18). A sostegno di tale processo, devono
essere fornite informazioni sull'origine dell'inquinamento.

L'AAQD menziona anche fonti specifiche come linquinamento
transfrontaliero (art. 1.20), i superamenti che possono essere attribuiti

fonti naturali (art. 20) o la sabbiatura/salatura invernale delle
strade (art. 21) specificando le implicazioni direfte che possono
avere sui piani di qualita dell'aria.

Articolo 20, comma 2:

Nei casiin cui la Commissione e informata di un
superamento imputabile a fonti naturali ai sensi del
paragrafo 1, detto superamento non e considerato tale
ai fini della presente direttiva.




Source apportionment e
modelll a recettore... IIPM

Qualora le concentrazioni siano superiori ai valori limite o ai valori
obiettivo dell’'UE, le regioni devono predisporre i piani di qualita
dell'aria (AQP) conformemente alle direttive sulla qualita dell'aria
ambiente (AAQD art 1.18). A sostegno di tale processo, devono
essere fornite informazioni sull'origine dell'inquinamento.

L'AAQD menziona anche fonti specifiche come linquinamento
transfrontaliero (art. 1.20), i superamenti che possono essere attribuiti

fonti naturali (art. 20) o la sabbiatura/salatura invernale delle
strade (art. 21) specificando le implicazioni direfte che possono
avere sui piani di qualita dell'aria.

L'obiettivo di fornire informazioni sulla ripartizione delle fonfti
nelllambito dell AAQD e pertanto quello di sostenere la
progettazione di piani per la qualita dell'aria, ossia individuare le
misure di qualita dell'aria piu efficaci da attuare. L'obiettivo € quello
di fornire informazioni sulla ripartizione delle fonti.




Quali sono le sorgenti deqli
INnquinanti osservati nel sito

recettoree
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sono le sorgenti degli
INnquinanti osservati nel sito
recetftore?¢
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A numerodi @
Bnumerodi @
Cnumerodi @

[A] = M *fa, + M,*fa,
[B] = M *fb, + M,*ib,

[C] = M, *fc, + M,*fc, °

« M, e il contributoin

massa della sorgente i-
esima al recettore.

fx; e il fattore di
emissioni della specie x
della sorgente i-esima



Quali sono le sorgenti deqli
INnquinanti osservati nel sito

recettoree
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A numero di @ [A] = My*fa, + My*fa,  Se conosco fa,,fb,.fc,
B numero di @ [B] = M *fbo, + My*fb,  fa,,fb,,fc,
C numero di @ [C] = M*fc, + My*fc,  Sistema di 3 equazioni in

2 incognite: risolvibile




Quali sono le sorgenti deqli
INnquinanti osservati nel sito

recettorec

o0 [A]=8

o0 [B] =6 ( N
o [C] = 4 o0
o0 o
[ N o0
o0

A numero di @ M. = 2 Problema di source

Bnumerodi @ b apportionment risolvibile
: M, =¢

C numerodi @ con modello a recettore




Source apportionment e
modelll a recettore

» Alcuni modelli a recetftore richiedono Ila
conoscenza quantitativa delle emissioni delle
categorie di sorgenti e, combinando queste
informazioni con le concentfrazioni misurate Al
sito recettore, ne ricavano il relativo conftributo.

» || Chemical Mass Balance (CMB) € uno dei piu
noti tfra i modelli a recettore appartenenti a
questa prima classe




Source apportionment e
modelll a recettore

» Alcuni modelli a recetftore richiedono Ila
conoscenza quantitativa delle emissioni delle
categorie di sorgenti e, combinando queste
informazioni con le concentfrazioni misurate Al
sito recettore, ne ricavano il relativo conftributo.

» || Chemical Mass Balance (CMB) € uno dei piu
noti tfra i modelli a recettore appartenenti a
questa prima classe.

» Altri modelli, sfruttando la variabilita intrinseca
nel database delle immissioni al recettore,
stimano sia il contributo che la composizione
quantitativa delle emissioni delle categorie di
sorgenti.




Source apportionment e
modelll a recettore

» | o Positive Matrix Factorization (PMF) appartiene @
qguesta seconda classe.

Knowledge required about pollution sources
prior to receptor modelling

Little N Complete
s °
Multivariate 4 & 4 4 : A A A AChemical
Models ; ; | : Mass
ME COPREM : Balance
L L NMIX
PC @ Bayesian
Models Regression
Models
Exploratory Factor Confirmatory Factor Measurement Error
Analysis Models Analysis Models Models

» Nella sua versione 5 (PMF5 USA-EPA) sono state
Implementate alcune opzioni che consentono di
miscelare in parte le caratteristiche delle due classi
citate di modelli a recettore (ME o Multilinear Engine).




Source apportionment e
modelll a recetfore

» | modelli a recettore sono algoritmi di natura statistica,
che non tengono conto delle frasformazioni che i vari
Inquinanti possono subire nel trasporto dalla sorgente
al recettore.

« Equazioni che descrivono I'equilibrio chimico
« Equazioni che descrivono la cinetica di reazione
« Equazioni che descrivono i processi di diffusione

« Equazioni che descrivono i processi di rimozione




Source apportionment e
modelll a recettore

» | modelli a recettore sono algoritmi di natura statistica,
che non tengono conto delle frasformazioni che i vari
Inquinanti possono subire nel trasporto dalla sorgente
al recettore.

» Tuttavia, anzi proprio per tale motivo, richiedono
specifiche competenze all’utilizzatore sia riguardanti i
processi chimico-fisici che gli Iinquinanti possono
subire, sia sulle tecniche di campionamento e di
analisi, che una conoscenza del territorio oggetto di
studio, al fine di poter adottare/modificare in modo
efficacie | parametri previsti dal modello, poter
valutare adeguatamene i limiti del modello ed infine
poter interpretare adeguatamente i risultati prodotti.




Nomenclatura

®» Source apportionment la ripartizione del confributo
quantitativo in un punto, detto recetftore, delle diverse
categorie di sorgenti di un inquinante o di un insieme di
inquinanti

» Modello a recettore algoritmi di natura statistica per la
risoluzione di un problema di source apportionment

» Yariabile globale: insieme di specie chimiche differenti che
nel contesto in studio possono essere considerate nel loro
insieme come un unico inquinante




Variabile globale

F)I\/I2.5
NO5
SO,?%
4 OC OoC
EC Alcani
IPA" Alcheni

IPA

uccheri

BaP

Antracene

Pirene




Nomenclatura

Source apportionment |la ripartizone del contributo
quantitativo in un punto, detto recetftore, delle diverse
categorie di sorgenti di un inquinante o di un insieme di
inquinanti

Modello a recettore algoritmi di natura stafistica per la
risoluzione di un problema di source apportionment

ariabile globale: insieme di specie chimiche differenti che
nel contesto in studio possono essere considerate nel loro
insieme come un unico inquinante

Categoria di sorgenti o sorgente: un insieme di sorgenti che
emettono la variabile globale con rapporti tra le specie
chimiche componenti che nel confesto in studio possono
essere considerati costanti.



Categoria di sorgenti o

sorgente
ﬂ ) autoveicoli a benzina: ogni autoveicolo @
benzina emette allo scarico composti
R YR chimici differenti. Considerando la flofta di

veicoli nel contesto di studio, possiamo
assumere costanti i rapporti tra le singole

D il specie chimiche.

COUPE SUPERCAR

cEr R

CABRIOLET MINIVAN

Biomass burning per riscaldamento
domestico: ogni impianto emette
composti chimici differenti. Nel
contesto in studio possiamo assumere
costanti i rapporti fra le singole specie
chimiche.

STC13




Nomenclatura

Source apportionment |la ripartizone del contributo
quantitativo in un punto, detto recetftore, delle diverse
categorie di sorgenti di un inquinante o di un insieme di
inquinanti

Modello a recettore algoritmi di natura stafistica per la
risoluzione di un problema di source apportionment

ariabile globale: insieme di specie chimiche differenti che
nel contesto in studio possono essere considerate nel loro
insieme come un unico inquinante

Categoria di sorgenti o sorgente: un insieme di sorgenti che
emettono la variabile globale con rapporti tra le specie
chimiche componenti che nel confesto in studio possono
essere considerati costanti.

Fingerprint di una sorgente: insieme dei rapporti f; fra diverse

specie chimiche presenti nella variabile globale emessa dalla
sorgente considerata rispetto ad una od un insieme di esse.



Fingerprint (o profili)

[ X

o0 "X | o0

o0 "X | o0

o0 N o0

o0 ® O ®

® o0

| |

@ 4/12=0.33 4/8 =0.50
@ 2/12=0.17 2/8 =0.25
@ 6/12=0.50 2/8 =0.25



PMF: Positive Matrix
Factorization

%)
oS

O @ O
O @ O
O O
1 2
| |
A numero di @ [A] = M,*fa, + My*fa,  Numero diincognite?
B numero di © [B] = M,*fb, + M,*fb,

C numero di @ [C] = M,*fc, + M,*fc,




PMF: Positive Matrix
Factorization

°)

o0
2 (33 2 .
O ® O @
O @ X O
O o0 O
1 2
| |
A numero di @ [A] = M *fa, + My*fa,  Sistema di 3 equazioni
Bnumerodi © [B] = M,*fb, + My*fb,  in 8 incognite:
C numero di @ [C] = M,*fc; + My*fc,  problema non

risolvibile




PMF: Positive Matrix
Factorization

variabilita intrinseca nel database
Al tempo t1: delle immissioni al recettore
[A] 1 = My 4 *fay + My, *fa, L .
[B] ;1 =M, 4 *fbo, + M, ,; *fb, T1:3 equazioni 8 incognite
[Cl 11 =My ¥TCy + My, *ic,




PMF: Positive Matrix
Factorization

Al fempo t1:

[Al 11 = My "oy + My, *Ta, B :
[B] 11 = M, 4, *fo, + M, ;; *fo, T1:3 equazioni 8 incognite
[Cl 11 =My ¥TCy + My, *ic,

Al fempo t2:

[A] t2 = M] 12 fO] + M2 ) fOQ . ) ) . .
[B] , = Iv\] oo, + M, 1, *fb, 12:6 equazioni 10 incognite

[C] 1o,= My, ey + My, *c,

Al tempo t3: . - |
[A] 5 = M, 5 *fa, + M, ., *fa, 13:9 equazioni 12 incognite

[B] 13= My 3 *flo; + My 43 *fo,

T4:12 equazioni 14 incognite
[C] 3= M, 13 *fC) + My 5 *fC, = 2

15:15 equazioni 16 incognite
T16:18 equazioni 18 incognite




Factorization

Con n istanti temporali (o
campioni), 2 sorgenti e 3 variabili

3 xn e il numero di equazioni
2 x (3 +n) e il numero diincognite

3n> 6+ 2n
Nn>é6

Se m numero variabili e p numero
sorgenti:

m x N € il numero di equazioni
p (M+n) € il numero diincognite

PMF: Positive Matrix

T1:3 equazioni 8 incognite

12:6 equazioni 10 incognite

13:9 equazioni 12 incognite

T4:12 equazioni 14 incognite

15:15 equazioni 16 incognite
T16:18 equazioni 18 incognite



PMF: Positive Matrix

Factorization

Con n campioni, p sorgenti e m variabili, all’istante tn

POSSIaMo scrivere:

—_ *
X0l 0 = My oy + Mg o +

[Xol 1n = My 12 Ty + Moy +
(X3l 1n = My p™fCy + My *fcy + .

—_ k k
Xl tn = My, Ty + My *Tm, +

p
Xij = Z Gik * Ju;tEij
k=1

M 1 * fa,
Mg 1 * o,
M 1 * fCp

Mg 1 * fM

l-esimo campione (1-n)
j-esima specie (1 - m)
k-esima sorgente (1-p)



PMF: Positive Matrix
Factorization

Fattorizzazione di una matrice nota X in due matrici non
note G ed F ad elementi tutti positivi

X=GXF

X =[xl G =g, F=[f]

X;; concentrazione della specie j-esima nel campione i-esimo
g« confributo della sorgente k-esima al campione i-esimo
f; concentrazione della specie j-esima nel profilo sorgente k-esima




PMF: Positive Matrix
Factorization

Fattorizzazione di una matrice nota X in due matrici non
note G ed F ad elementi tutti positivi

X=GXF

X =[xl G =g, F=[f]

n nuMmero campioni
m numero di variabili
p numero di sorgenti

Numero equazioni n x m > Numero incognite p x ( m+ n)




PMF: Positive Matrix
Factorization

Assunzione fondamentale:

Le specie chimiche emesse dalle sorgenti non subiscono
trasformazioni chimiche nel tragitto dal punto di
emissione al recefttore.

o0 o
o0 o o e : ::
X ©
-l o0 o™ oo
(Y ) £ :: @ (Y )
o0 & e

1 2




PMF: Positive Matrix
Factorization

Assunzione fondamentale:

Le specie chimiche emesse dalle sorgenti non subiscono
trasformazioni chimiche nel tragitto dal punto di
emissione al recettore.

Dafti p fattori (sorgenti), considerato I'i-esimo campione,
allora la concentrazione x; ; della j-esima specie chimica

in un punto recettore puo essere scrifta come:

p
Xij = 2 gik " frjt i
k=1

gix € il contributo all’i-esimo campione del k-esimo
fattore e f ; la j-esima componente del profilo del k-
esimo fattore e g; ; rappresenta il residuo per ciascun
campione e specie




Speciazione campione 1

Sorgente S1: profilo 25.0 \
0.600 2200 [-CAMPI=M; 81+ Moy *S2 30 pg/m
&
0.500 =15.0
3
& 0.400 3100
(<)) 7]
£ 0300 B 50 fof g e
© .
o “ o0 [ — .
© 0.200 Sp1l Sp2 Sp3
Specie chimiche
0.100 pee , 50 ug/m?
250 Speciazione campione 2
0.000 '
o Camp2=M;;,*S1+M,,,*S2
Sp1 sz E20_0 p 112 212
Specie chimiche 315.0
\ / g
% 10.0
Sorgente S2: profilo 2
0.600 S >0 .
0.0 [ 1
0.500 Sp1l Sp2 Sp3
= Specie chimiche
s
= 0.400 o . 40 “g/ms
> 25 0 Speciazione campione 3
® 0.300 .
= 20.0
O 0.200 £
2150
0.100 s
5100
]
0.000 2 5o
Sp1l Sp2 Sp3 S
Specie chimiche 0.0

Spl Sp2 Sp3
Specie chimiche




Speciazione campione 1

25.0
£200 [-CAMPI=M; ST1+Mp 52 30 pg/m?
2150
[}
510.0
2
A2 50 [ .
“ o0 [ — L
Variabile Xi,j Spl Sp2 Sp3
globale Specie chimiche 50 ug/me
_ - N 1 550 Speciazione campione 2
30 | = [ 194 79 1901 Taoo | COMP2=M"S1+My,7S2
50 =/| 170 148 187 2150
S Rt e bbbttt 210.0
40 = | 122 89 193 & 50 .
N - ) 0.0 [ ]
Spl Sp2 Sp3
Specie chimiche
o : 40 ug/m?
25 0 Speciazione campione 3
200 Camp3=M,5*ST1+M,;3*S2
W
=15.0
()]
510.0
2
o
0.0

Spl Sp2 Sp3
Specie chimiche




PMF: Positive Matrix

Factorization
Variabile Xi,j ik fr.j
globale
30| = [ 104 93 106 (10 20 028 0.17 0.56 ]
50| =/| 170 148 187 | = |20 30| * |03s 038 025
a0 | /= | 122 89 93| 0 10 _ _




PMF: Positive Matrix
Factorization

Variabile Xi,j ik fr.j
globale
30| = [ 104 93 106 (10 20 0.28 0.17 0.56 ]
50| =/| 170 148 187 = |20 30 | * |oss 03 o025
40| /= | 122 89 93| |30 10 _ _
. Sorgente S1: profilo . Sorgente S2: profilo
o8 B -

Specie chimiche Specie chimiche




Esemplio pratico

Source Apportionment of
PM2.5 in Delhi, India Using PMF
Model (Bull Environ Contam
Toxicol (2016) 97:286-293)

n = 140 campioni
m = 23 variabili
=7/ sorgenti

E’ risolvibile?




Esemplio pratico

Source Apportionment of
PM2.5 in Delhi, India Using PMF | [

60

Model (Bull Environ Contam .
Toxicol (2016) 97:286-293) R e LL uJJJ,LJ,-__

80

Soil dust
60 o

n = 140 campioni ZZIZLJJLLH#L. . L

80

m = 23 variabili

%7 sorgenti LL,LL-JLJ,LL,- o | ll

Vehicular emissions

Biomass burning
60 o )

Numero equazioni n x m NP o I |

Numero incogni.l-e p X ( n + m) gsu Fossil fuel combustion

§ 60 o

3220 > 7 x (163) ].-,-._,-,L-,LLL-JJJ—L-J anl_

Industrial emissions

60 o

Il problema e * Lo
sovradeterminato (ammette in ° I I I
0 = |

generale infinite soluzioni) e S E R Y R B
non € risolvibile analiticamente bl o




Come I'algoritmo della PMF
risolve Il problema del SA¢

= Minimizzando il fattore di merito (o funzione obiettivo):

n m r 7
0 = 22 (i ; — 2k Girfrj)

— L Uj j

i j L ]

n: numero di campioni; m: numero di specie della
variabile globale; p: numero di fattori

2

u; ;- iIncertezza aftribuita alla j-esima specie x; ; del

campione i e comprende

* l'incertezza analitica

* l'Incertezza del campionamento

« ma anche lincertezza relativa alla validita
dell’assunzione fondamentale del modello




Come I'algoritmo della PMF
risolve Il problema del SA¢

= Minimizzando il fattore di merito (o funzione obiettivo):

n m r 7
0 = 22 (i ; — 2k Girfrj)

— L Uj j

i L |

Qropusto = Calcolato escludendo punti per i quali
'incertezza scalata per i residui € maggiore di 4 (Q; >4)

2

Qropusto NON € influenzato da outlier




Input del modello

® | e concentrazioni misurate x; ;

®» |eincertezze u; ;
»Sex; <DL  x;=DL/2 & u;=5/6xDL

2 1 2
» Se Xi,j > DL Ui,j — (E ) xl,]) + E ° mdl]
\

oppure calcolata dall’'utente
(error propagation equations)

Avendo infrodofto le incertezze, valori negativi per
le concentrazioni, | contributi e | fattori sono
ammessi, purché non significativamente differenti
da zero
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Ricerca della soluzione

Parfendo da un punto casuale nello spazio di p x m
dimensioni (spazio coniugato), I'algoritmo ricerca |l
minimo (relativo)di Q(robust) attraverso iterazioni con
tre livelli di iterazioni: iniziale, intermedio, finale.

1° livello - iniziale: dQ < 0.1 (su 20 passi consecutivi in
meno di 800 passi)

2° livello - intermedio: dQ < 0.005 (su 50 passi
consecutiviin meno di 2000 passi)

3° livello - finale: dQ < 0.0003 (su 100 passi consecutivi
in meno di 5000 passi)

Se non viene trovata alcuna soluzione che rispetta |
requisitt precedenti si dice che la soluzione non
converge.

Per trovare iI minimo assoluto vengono effeftuati
diversi run (20-100), ciascuno a partire da un punto di
partenza differente




Valore di Q atteso

n m r .

_ zz (i ; — Xk Girfrj)
Q o u. o
—d L i,

i j L J

Qexpeded e qguale al numero di gradi di
liberta del sistema

Qexpected = NUMero di dati - numero di
vincoli
CQexpec’red —mXxXn-p (n+m)

Q/Qeypecteq dEVE tENdErE a 1*

*se incertezze del databae sono ragionevaoli




Quale e la dimensione
Mminima del database (X)

» ' consigliato fortemente che I numero dei
campioni (n) sia almeno il triplo rispetto al numero
di specie che vengono utilizzate nei calcoli (m).

Si tfenga presente che:

« la PMF5 consente all'utilizzatore di escludere dai
calcoli alcune variabili (specie) presenti nel data-
base

« Se due variabili sono fortemente correlate tra loro e
lo scarto dalla linearitd puo essere considerato
‘rumore’ allora le due variabili portano la stessa
informazione; una delle due puo quindi essere
trascurata.



Quale e la dimensione
Mminima del database (X)

aaaaaaaaaaa

L'analisi a cluster con indice di similaritad R2 consente, tra
altro, di eliminare nelle elaborazioni le variabili tra loro
molto correlate:




PMFS EPA

https:.//www.epa.gov/air-research/positive-matrix-factorization-
model-environmental-data-analyses

System requirements

Version 5.0 of EPA’s Positive Matrix Factorization Model works on Windows versions 7 to 10. The computer should have at least a 2.0 GHz
processor, 1 GB of memory, and a 1024x768 pixel display. Users will need to have permissions to write to the computer’s C:\ drive to
install and run the PMF Model as this may not be the default setting for some users. Since files will be written to a user’s C:\ drive, the
PMF Model needs to be run in Administrator mode. No further updates to the PMF Model are planned.

1\ /

Downloads & Registration

e B Download PMF 5.0 Software (exe) (13.38 MB) -
e PMF 5.0 Fundamentals and User Guide

e Register for PMF model download
Please register your download of EPA PMF 5.0 so we can keep you informed of any modifications, revisions, or improvements to the

software.

\\
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Esecuzione del modello

1.

In;;‘-uta’Dutputé

Specification:

/ Concentration ™

o

—  Output Files |
. .
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/ Configuration ™
— " |
- File

=
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| \& Uncertainty /.

\_ Scatter Plot /.

|/ Concentration

T T .
< . Data
. 1

— - |
‘. Exceptions

|- -/ Coneentration ™ - - -

| o Time Series -J-;f ]

Offre strumenti per esplorare il data-
base, verificando I'esistenza di
eventuali correlazioni tra variabili, la
presenza di campioni outlier o di
stagionalita nelle serie temporali delle
variabili, con la possibilita di eliminare
campioni dal calcolo, non dal
database, ecc.
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%, EPA PMF — O
Model Data | | Base Model | Rotational Tools | Help
Base Model Runs | Base Model Resuits
Base Model Runs Base Model Run Summary
Number of Runs: ‘20 Number of Factors: |6 | Run Number Q (Robust) Q (True) Converged
= . 1 15863.0 185493 Yes
Random Statt  Seed Number: |79 Ed Run 2 15825.8 18692 4 Yes
Eror Estimation 3 15829.6 186924 Yes
4 15829.6 18692 4 Yes
Base Model Displacement Methold 15829 1 18692 8
Selected Base Run: 5 \ El Run § 15629.8 186925 Yes
15829.5 186923 Yes
Base Model Bootstrap Method 3 15829.5 186923 Yes
Selected Base Run: 9 15829.5 186922 Yes
} 10 15857.8 185275 Yes
Bock Size: [22 Suggest 11 15829.6 186925 Yes
Number of Bootstraps: |20 12 15829.8 186924 Yes
- 13 15830.0 18692.3 Yes
Min. Comrelation R-Value: [0.6 &1 Run 14 15825.7 186926 Yes
15 15829.8 18692.3 Yes
16 15829.7 186924 Yes
Displacement S/N 17 15866.7 18601.0 Yes
18 15829.7 186925 Yes
— 30 19 15825.4 18692.4 Yes
O 0.1 20 15829.6 18692.7 Yes
) 89
) 0.1
(%]
Factor Names
Run 5
Run 6 Factor 1 | Factor 2| Factor 3 Factor4 |Factor5 |Factor6
[ W ] Fardar1 | Fartar? | Fastar 1 [ Fardar A | Fardar B | Fasdar £
Apply to All Runs Update Output Fi Reset to Defaults
Help ‘ HAVE Concentration Data | P‘\‘v‘E Uncertainty Data HAVE Base Results NO DISP Results NO Bootstrap Results l NO BS-RISP Results

Per valutare |'effetto delle
variazione dei parametri &
necessario utilizzare un Seed
qualungue ma fisso. Per la ricerca
della soluzione finale invece &
opportuno utilizzare un Seed
casuale.

All’avvio sono consigliati 20
run. Dopo le analisi critiche e
quindi rivalutati e decisi in
modo definitivo i parametri
del Base Model, €
consigliabile utilizzare 100 run
per la ricerca della soluzione
‘finale’.

Dopo una analisi critica dei
primi risultati I'utilizzatore
decidera eventuali variazioni
(incrementi o decrementi del
numero di fattori).



Esecuzione del modello

Base Model: ©. EPAPMF - o X

—1 Exe Cutinn Model Data Base Model Rotational Tools Help
B R T . k Base Model Runs | | Base Model Results
. Residual Analysis | Obs/Pred Scatter Plot | Obs/Pred Time Series Profiles/Contributions Factor Fingerprints | (G-Space Plot Factor Contributions Diagnostics
- S—
.ﬁﬁesidual P25 [] Autoscale Histogram (® Dates by Species () Species by Dates
; : Auminum Absolute Scaled Residual Greater Than: [30 |
Analysis Ammonium lon Organic Carbon soldte &l reater Than
—— : A""_’"'c 100 = T Species Date/Time Residuals A
R : Barium 3 :
\ Bromine 3 01/01/01 00:00 -3.48800
Obs/Pred Calcium
Scatter Plot 3 g"’"“." PM25 01/25/01 00:00 | 8.01700
\“---; T ,/ Copper PM25 04/22/010000| 347500
T T— omental Catbon PM25 06/06/010000|  -5.40400
: Lead 00 |
// ?hg,f F*re-r Manganese PM2.5 06/21/01 00:00 7.54200
Time Serie Nickel PM2.5 08/04/01 00:00 4.17500
— !
— Sohf . PM25 08/26/01 00-00 3.00600
y . assium lon |
/f”;mﬁ les/ N Selerium PM25 10/13/01 00:00 444700
L TS ) PM2.5 02/14/02 00:00 7.91400
\._Contributions Sodum lon -
—~ . Einiydl 5 : PM2.5 02/27/0200:00 | 3.84000
i —— ) \T‘,;aa'd’;':fe e - i PM25 04/17/02 00.00 7.28600
_Factor Zinc | 00 |
_(/ : ! : O et S of M Specien PM25 04/23/02 00:00 | 4.84300
I \F”-Igerpnnts 7 AR PM25 07/07/02 00:00 7.05200
"'__‘_- m— PM2.5 07/08/02 00:00 4.94600
/ G-Space PM25 0127030000 462600
- : i
\ " plots PM25 03/25/0300:00( 360300
e e PM25 10/12/03 00:00 567800
— PM2.5 07/11/04 00:00 3.23700
:Fa_ctﬂ[' oE PM2.5 07/17/04 00:00 3.54700
Contributions i | PM25 07/20/040000| 533500
i 2 0 A ITETTERETINT) A CTTERTI R NI T ATARA (IR RRTA I [RATRTR A [NRRTTRTI ) |
— PM25 08/01/04 00:00 467000
------- R 3 2 4 0 1 2 3 4 5 6 7 8 -
Y Scaled Residuals PM2.5 08/04/04 00:00 6.70900 | v

Run5 -

Help
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Base Model:

®. EPA PMF - m|
'_] Execution Mode! Data | [ Base Model | Rotational Tocls | Help
B Base Model Runs ,m
Residual Analysis Obs/Pred Scatter Plot | Obs/Pred Time Series Profiles/Contributions Factor Fingerprints | G-Space Plot Factor Contributions Diagnostics
Base Run Statistics Observed/Predicted Scatter Plot
Species Category r Intercept Intercept A~ —— One-to-One
PM25 Swong | 079383 338039 Organic Carbon - - Regression
Aluminum Srong| 026435 001124 °
ﬂhglfpred\ Ammonium lon Swong | 087617 010331 °
< \_ Scatter Plot ; Arsenic Strong 0.08759: 0.00132
Barium Strong | 0.05259 0.02404 g
/ Obéfﬁréd """ Bronjine Strong 0.51775: 0.00235 i N
Time Series Calcium Strong | 0.72552|  0.00983
,,5-__ O Chiorine Strong | 0.04399 0.00791
:: — Chromium Stong | 000120| 000117 g
_If’f ':'ref resf Copper | Strong | 010297 0.00314 g
\\Contnbutmns EIementaICafbon: Stong| 0.79304| 013874 g
s fron | Strong | 0.60970  0.03817 g
Lead Strong 0.25557 0.00432 §
Manganese Srong| 032668| 000175 i ?
Nickel Srong | 001111 000165 |
Organic Cabony | Stong | 071442 138421
oM ' Stong | 071442 193782
Potassium lon Strong - 0.08953‘ 0.06519 .
Selenium Srong | 008247 0.00135
Factor' \\ Siicon Strong._ 071608 uozsss:
Contnbutlum/ Sl on B 000661  Oned| S TR L E R T ST TR T e Ry B
— L | Sufate Strong | 0.84390 039450 9 5 10 15 20 25 30 35 40
/—— = ‘( 5 Observed Concentrations
—\ Dlagr'lﬂstlcs Run 5
Hel y = 0.65644x + 138421
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‘ Base Model:

Help

. EPA PMF -
| Execution Model Data | [ Base Model | Rotational Tools | Help
- | - [ EEEREEREEEERRE Base Model Runs | [ Base Model Resuits.
. B Residual Analysis | Obs/Pred Scatter Plot | | Obs/Pred Time Series = Profiles/Contributions | Factor Fingemprints |~ G-Space Plot Factor Contributions Diagnostics
/f.RESIdUE” h Select Species Observed/Predicted Time Series
— ; . : PM25 ]
‘\m ﬁnalysm ! Aluminum Qrganic Carbon -Run 5
T e m:”"‘ lon —— Observed Concentration Predicted Concentration
—— Barium 45 F 14
|/ Obs/Pred Brorine : -
Chlorine F g
\k:?nt_:atter F’I:;:v?de A Crlorine w0 F < 40
T m—= Copper A ]
N Elemental Carbon L J
| - -
’ : Obs/Pred Lo 35 [ J35
Time Series Npganese : ]
. = 20k 130
— . oM - .
— T Potassium lon I ]
_Ix’f . Pfﬂ‘ﬂ[EE.lr T gilenlum - - b &
y A . 2 icon ' a
\._Contributions Sodum lon S5 1253
— e Sulfate £ E a o
N B Titanium E L ! B
— Total Nitrate San [ 1.2
// "Factor Vanadium S 20 = = 208
- . . Zinc L 1
-\ -Fingerprints - /- - - - ]
Th— 15 | 415
/ (G-Space i ]
- . ; 10 - 10
\_plots ;
——— . 5 5
Factor ‘3]
Contributions / 0 | |
— : 12/01/01 12/01/02 12/01/03 11/01/04 11/01/05 11/01/06
Run 5 -
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‘ Base Model: ©. £PAPMF - O

Hel

| Executinn Model Data | [ Base Model | Rotational Tools | Help
----------------- - Base Model Runs | | Base Model Results
. . Residual Analysis | Obs/Pred Scatter Plot | Obs/Pred Time Series | Profiles/Contrbutions | Factor Fingemprints | G-Space Plot Factor Contributions Diagnostics
-/f.RESidUE” : Factor Profile - Run 5 - Factor 1 B % of Species
— ﬁnalysis ; [ Conc. of Species
g Q —
. ‘.\.‘“—ru,.__._._. T 107 1 oo
= —— : ) — - 1
. 2 40U _
|/ Obs/Pred g0 LF
. . a — -
w N i (%]
\\Er_:atter PI?L / =107} 1 ¢
— g :
B i (3103_ - B . - 30
" Obs/Pred = " 1
= i - ™ L [} - |...I |—| | | | | m|
Time Series ST I I o P PSP e I L1 gl [ __,_.5; . m 1,
— U % B T % % G 0 O & A G B K % % % % % 9% 3 5
e =R %6% ’a%%"@% 4, °";,)G %, ‘féo,js %,,;%; %, %_,0@‘7 o ’b%u Y %%@% 4‘%% 54% % 4'?,,):% %y, %y @-4‘,% %%'a ©
- ) e
/_f-' D . ‘6 % A, /Q; L]
Contributions
Factor Contributions - Run 5 - Factor 1
—— Normalized Contributions
8 E 43
e7TF [ 472
S o
Sof 1
o
34H 48
e Es 38
. . = 5
‘Factor 2° 23
Contributions : !
-~ _a--'/ij 0 : : & : —— :0
: 09/01/01 06/01/02 03/01/03 12/01/03 09/01/04 06/01/05 03/01/06 12/01/06
Concentration Units Q/Qexp FRun3 * Factor1 -
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Residual Analysis | Obs/Pred Scatter Plot = Obs/Pred Time Series Profiles/Contributions Factor Fingerprints G-Space Plot | Factor Contributions Diagnostics

e
- Select Fact G-5 Plot
/f Residual — pace
; . Y Axis
ﬁnalysus Factor 1 G-Space Plot - Run 5
g Factor 2

—— : Factor 3

:
|/ Obs/Pred I ocors
\_Scatter Plot_/ Fcert

..... o ST

| / - Obs/Pre
Time Serie

o S s

/f,,_;—— —_— %
S =] L bod
o £ rgﬁre?.f : 2
\._Contributions _, E
T— X Axis =

— : Factor 1 o

_// -Factor Factor 2 -

1 -2 - . Factor 3 =
K \;Flngerprlnts- A Factor 4 g
—_ e Factor 5 w

Factor \\I
Contributions /

0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11
Factor 6 Contributions (avg=1)

HefE I 02/09/01 00:00 Factor 1 = 4.30500 Factor 1 = 4.30500




Base Model’
Execution -

Residual
Analysis

Obs/Pred
Seatter Plot

— S

| Obs/Pred
Time Series

7 Profies!

Contributions

-Factor

\Flhgerpnnts Y

Esecuzione del modello

Help

%, EPA PMF - O
Model Data | [ Base Model | Rotational Tools | Help
Base Model Runs F Base Model Results
i Residual Analysis | Obs/Pred Scatter Plot | Obs/Pred Time Series Profiles/Contributions | Factor Fingerprints | G-Space Plot | Factor Contributions | Diagnostics
1 Species Category al
Organic Carbon - Run § ' ribution >
PM25 Strong
- B Factor 1= 0.07465 (1.7 %)
Auminum Strong B Factor2= 070569 (15.8 %)
Ammonium lon | Strong B Factor 3 = 085201 (19.0 %)
Arsenic Strong O Factor4 = 0.38532 (8.6 %)
Barium Strong @ Factor5=242620 (54.2 %)
e Strong E Factor 6= 0.03380 (0.8 %)
Calcium Strong
Chlorine Strong
Chromium Strong
Copper Strong
Blemental Carbon | Strong
v
Factor Contributions (avg = 1) from Base Run #5 (Convergent Run)
—— Factor 1 —— Factor2 —— Factor 3 Factor 4 —— Factor 5 Factor 6
12 — 12
s 3
st { 3
23 1° 5
st 1 &
= o
8 N ] ] s
T 4 44 =
£ |]|' T} Ir | '. | .“ ’ i '[ g
=z II: ] W 1 'f 'Il ) L t” , g
th L ! v oF . ‘: ’. b
s R T A A
09/01/01 06/01/02 03/01/03 12/01/03 09/01/04 06/01/05 03/01/06 12/01/06
Run 5 -




Come afttribuire un fattore
ad una sorgente specificae

« Studio correlazione tra il profilo di emissione del
fattore e i profili di emissioni pubblicati in
letteratura per le diverse sorgenti;

« Studio della correlazione tra la serie temporale del
fattore e la serie tfemporale della concentrazione
di traccianti specifici emessi dalla sorgente;

« Studio della variabilita diurna, settimanale, e
stagionale.




Risorse disponibill on-line

https://www.epa.gov/sites/default/files/201 5-
02/documents/pmf 5.0 user guide.pdf

hitps://www.lcsga.org/system/files/media/documents/eu
quide source apportionment jrc 2013.pdf

hitps://publications.jrc.ec.europa.eu/repository/handle/JR
C130562




