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SSM perspektiv

Bakgrund

De svenska kiarntekniska anldggningarna genomfér regelbundet mét-
ningar av utsldppt radioaktivitet till luft och vatten samt matningar av
radioaktivitet i olika provslag i omgivningen. Omgivningskontrollen ge-
nomfors enligt ett program framtaget av davarande Statens stralskydds-
institut, nuvarande Stralsikerhetsmyndigheten (SSM). Det nuvarande
omgivningskontrollprogrammet ska revideras av SSM.

Syfte

Syftet med denna studie var att undersoka korrelationer mellan upp-
miitt utsldppt radioaktivitet fran Studsviksanldggningarna och uppmitta
halter radioaktivitet i omgivningen av Co-60, Cs-134, Cs-137, Eu-152,
Eu-154 och Mn-54. Ett mal var att se hur olika provslag i omgivningen
av Studsvik fungerar som indikatorer f6r den uppmditta utsldppta radio-
aktiviteten. Resultaten fran denna studie kommer att tas hénsyn till vid
den kommande revideringen av omgivningskontrollprogrammet.

Resultat

Studien visar korrelation mellan uppmitt utslappt radioaktivitet och
uppmiitt radioaktivitet i omgivningen for vattenrelaterade utslipp med
signifikanta modeller for nukliderna Co-60, Cs-134, Cs 137, Eu-152,
Eu-154 och Mn-54. Gillande luftrelaterade utslipp kunde studien pa-
visa signifikanta modeller f6r Cs-134 och Cs-137.

Studien har dven pavisat ett stort behov av fungerande databaser med
utsldpps- och omgivningsdata. I foreliggande studie har de anviinda ra-
dioaktivitetsvirdena hamtats fran gamla databaser, sparade textfiler och
pappersrapporter. Det har inte varit mojligt att kvalitetssdkra anvinda
data under den begrinsade tid som fanns till férfogande.

Behov av ytterligare forskning

Denna studie analyserade data for sex specifika nuklider i utslapp fran
Studsviksanldggningarna och i omgivningen runt detta. Dessa resultat
kan inte extrapoleras till att gilla andra anldggningar eller andra nukli-
der. Dirfor finns behov av att dels géra motsvarande studier f6r andra
kirntekniska anldggningar, dels studera fler nuklider. En undersékning
om vilka nuklider som dr mest intressanta f6r korrelationsstudier bor
forega ett sadant projekt.

Pragjekt information

Kontaktperson SSM: Charlotte Lager
Referens: SSM2013-2219
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Sammanfattning

En multivariat utvardering har gjorts av kontrollerade utslapp av radioaktiva amnen och aktivitet i
vissa provslag (t.ex. vissa alger och fiskar) i omgivningen av Studsvik for perioden 1977-2012. De
studerade nukliderna ar ®°Co, **Cs, **’Cs, **?Eu, ***Eu, och **Mn. Utslappen sker kontrollerat till luft

och vatten fran de karntekniska anlaggningarna i Studsvik.

Multivariatanalys innebéar att manga variabler kan analyseras samtidigt. Detta medfér ocksa att de
resultat som fas kan pavisa hur fler variabler (har provslag) samtidigt paverkas av t.ex. utslapp av
radioaktiva amnen. Den genomférda multivariatanalysen visar att det gar att berakna storleken pa
utslapp fran Studsvik genom matvarden fran ett fatal olika provslag (t.ex. blastang, Sediment och
pavaxtprover) vid nagon eller nagra av de utvalda matstationerna i omgivningarna av Studsvik.
Resultaten visar ocksa att det ar mojligt att berakna hur stor koncentration, av de har studerade
radioaktiva nukliderna, som kan forvantas i ett antal olika provslag och matstationer vid “normala”
utslapp.

De multivariata sambanden ar framtagna ur ett stort antal variabler, ursprungligen 169 stycken dar
varje enskild variabel definieras av nuklid, matstation och provslag (ex. *’Cs_S33-Blastang). Analysen
visar att det for 5 av de 6 studerade nukliderna, ®°Co, *’Cs, ***Eu, ™*Eu, och >**Mn, &r tillrackligt att
mata pa endast ett provslag vid nagon matstation for att fa en mycket god uppfattning om storleken

134

av ett kontrollerat utslapp till vatten. Fér nukliden ~"Cs behdvs minst 3 provslag, fér samma

uppskattning.

For utslapp av radioaktiva nuklider till luft kunde bara motsvarande berdkningar géras fér nukliden

34Cs, med hjalp av 1 provslag.
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1. Bakgrund

Karntekniska anlaggningar ar enligt lag skyldiga att genomfdra arliga matprogram for att kontrollera
att verksamheten inte ger upphov till ndgra miljéeffekter i ndromradet. Aven EU-kommissionen har
utfardat vissa riktlinjer for hur detta matprogram (omgivningskontroll) ska vara utformat
(96/29/Euratom). Permanenta omgivningskontrollprogram faststélldes i slutet av 1970-talet av
davarande Statens stralskyddsinstitut (SSI) nuvarande Stralsakerhetsmyndigheten (SSM).
Myndigheten var redan fran bérjan ansvarig for utformningen av programmet i samarbete med
Naturvardsverket medan tillstandshavarna blev ansvariga for matningar samt i viss utstrackning for
provtagningarna. SSM genomfor dock kontinuerligt egna matningar pa ett urval av de prover som
samlas in. Programmet har dterkommande reviderats, senast ar 2004 (Lindén SSI-R 2004:15).

Matningarna som ligger till grund for den aktuella rapporten borjade samlas in 1980 for
kontrollerade utsldpp och det har sedan 1981 samlats ansenliga mangder matdata, fran ett stort
antal matstationer och provslag. Den langt ifran optimala organisationen av data har gjort det svart
att extrahera eventuell information om, och i vilken omfattning, de kontrollerade utslappen till luft
och vatten korrelerar dels med varandra, men ocksa med den uppmatta aktiviteten i olika provslag i
tid och rum.

Eftersom antalet variabler (namngivna enligt: nuklid_matstation-provslag) i foreliggande datamatris,
vida 6verstiger antalet observationer (varje ar ar en observation) blir det i praktiken omaijligt att
behandla vardena med traditionell en-variabelsstatistik, som vanligtvis kraver betydligt fler
observationer och det far inte saknas nagra observationer i tidsserierna. Dessutom maste jamforda
variabler i det fallet ocksa vara linjart oberoende, vilket inte ar fallet i den aktuella
sammanstallningen.

Pa grund av att datamatrisen har ett fatal observationer och ett stort antal variabler, ar det lampligt
att utvardera data med multivariata verktyg. Pa marknaden befintliga mjukvaror ar konstruerade att
hantera korrelerade variabler och data kan ocksa saknas vilket kallas ”missing data”.
Berdkningsalgoritmerna togs fram pa 1930-talet i USA for att avsloja fusk vid totalisatorspel, vilket
ocksa lyckades, dar antalet "missing data” ofta var sa stort som 75 %.

Multivariatanalys av datamatrisen har utférts med mjukvaran SIMCA-P+ 12.01 (Soft Independent
Modeling of Class Analogies), fran Umetrics i Umeda, www.umetrics.com.
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2. Syfte

Syftet med denna multivariatanalys ar att underséka om och hur normala utsldapp av radionuklider till
luft och vatten fran de karntekniska anlaggningarna i Studsvik korrelerar med uppmatta aktiviteter i
olika provslag och vid olika provstationer. Analysen syftar ocksa till att eventuellt ge myndigheten
underlag for att revidera omgivningskontrollprogrammet.

Mot bakgrund av hur tidsserierna ser ut, med arsmedelvdrden av samtliga aktiviteter, ar det inte
mojligt att fa en detaljerad uppfattning om spridningskinetiken. For det &ndamalet kravs att
matningarna i omgivningen utférs samtidigt med matningarna av utslappen av radioaktiva @mnen
och med samma periodicitet.
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3. Data

Den aktuella datamatrisen bestar av insamlade matvarden for arliga utsldpp av nukliderna ®Co, *Cs,
B7Cs, 32Eu, *Eu och **Mn till luft (L) och vatten (V) [Bq/ar] fran de karntekniska anlidggningarna i
Studsvik. Aktiviteten av respektive nuklid utgér medelvarden per varje ar. Datamatrisen innehaller
ocksa arsvisa medelvarden av méatdata for varje nuklid i olika provslag [Bg/kg], for luft respektive
vatten vid olika matstationer.

Matstationer och provslag ar de som omnamns i omgivningskontrollprogrammet. Notera t.ex. att
station 3 upphor efter 1995. Ett antal luftfilterstationer, Studsvik (A, B, C) har slagits samman for att
generera ett samlat méatvarde. | nagot fall finns dven en station D ndmnd, men den finns inte
redovisad pa nagon av kartorna for provtagningspunkterna. Aktivitetsmatningarna pa luftfilter
upphorde fran 1995. Det forekommer ocksa sporadiska méatningar vid ett flertal méatstationer och

dessa kommer inte att kunna behandlas i den aktuella rapporten.

Datamatrisen ar organiserad sa att varje ar utgor en observation, och varje variabel definieras av
nuklid_matstation-provslag (ex. ®°Co_S2-Sediment). Kontrollerade utslipp finns dokumenterade i
denna rapport mellan 1977-2012,. Det finns 32 observationer (1981-2012) for méatvarden pa
omgivnigsvariabler och antalet variabler som kan anvandas i foreliggande multivariatanalys ar 169.
Variabler med farre an 7 observationer, av totalt 32 mojliga (>80% missing data) har uteslutits i den

primara datamatrisen.
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4. Analysverktyg

Nedan féljer nagra korta meningar om en del av de anvanda analysteknikerna och i rapporten
frekvent anvdnda begrepp. Fér detaljerad information hanvisas till www.umetrics.com. Aven

analysgangen beskrivs 6versiktligt.

4.1. PCA

Principal Component Analysis (PCA) anvands ofta som ett forsta steg for att upptacka korrelationer i
en datamangd. Metoden &r bra pa att identifiera likheter/olikheter bland olika observationer samt
att se grupperingar och extremvarden, s.k. “outliers”. Den forsta principalkomponenten (PC1) visar
den riktning i data som har den storsta variationen. Den nast storsta variationen, ortogonal mot
foregaende, visas av den andra principalkomponenten (PC2) och sa vidare. PC1 visar pa detta satt en
projektion av den eller de mest betydelsefulla variablerna i den studerade ursprungsmatrisen.

En ”score plot” ger en karta 6ver hur lika/olika de studerade observationerna dr. Observationer som
ligger nara varandra har mycket gemensamt i de ingdende variablerna. Pa motsvarande satt, om
observationerna befinner sig langt ifran varandra i “score plot” skiljer sig vardena at i den
ursprungliga variabeltabellen. | grafer med t.ex. PC1 mot PC2 visas ofta 95 % konfidensnivan, vilket
blir en ellips i tva dimensioner. Observationer som hamnar utanfor denna ellips kan vara potentiella
"outliers”, men det finns ocksa andra diagnostiska verktyg, i den anvidnda mjukvaran, for att avsloja
detta.

En ”loading plot” (variabelkarta) visar en karta 6ver hur de olika variablerna ar korrelerade. "Loading
plot” visar ocksa varfor de olika observationerna hamnar som de goér i ”score plot”. Variabler som
ligger nara varandra har en positiv korrelation och om variablerna befinner sig pa var sin sida om
origo ar de negativt korrelerade. Exempel ges nedan under analysen.

4.2. PLS

Partial Least Square eller Projection to Latent Structures (PLS) anvands for att kvantifiera
korrelationer mellan multivariata X och Y.

Mjukvaran gor forst en PCA av Y och sedan av X, darefter soker algoritmerna efter en "badsta mojliga”
anpassning av X till Y, inte nédvandigtvis i strikt minstakvadratmening.

”Score plot” och ”loading plot” visar for PLS, pa motsvaranade satt som i fallet for PCA, en karta 6ver
observationer och en 6ver variabler. Det gar att valja om alla Y ska analyseras samtidigt, eller om
endast ett Y i taget ska analyseras. | den foljande analysen har bada satten anvants, dock for mer
detaljerad information analyseras varje enskild Y-variabel (Y; ar kontrollerade utsldpp av varje enskild
nuklid (i)).

R2 visar hur val framraknade modeller anpassas till data. Forklaringsgraden, Q2, anger modellens
prediktionsformaga av nya Y med nya X-varden. Q2 berdknas genom korsvalidering, som innebar att
en eller flera observationer utesluts och en undermodell berdknas med resterande observationer.
Undermodellen far ligga till grund for en prediktion av den nyss uteslutna observationen. Nar alla
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observationer pa detta satt har varit uteslutna en gang summeras osdkerheterna i prediktionerna
och en medelosakerhet kan beraknas som leder till Q2 (se SIMCA-handboken). Modeller med varden
pa Q2 som ar mindre an 5 % anses vara slumpmadssiga. Ett hogre varde pa Q2 medfér inte
automatiskt att modellen ar signifikant.

En normalférdelningsplot visar om residuerna (differensen mellan observerat och predikterat varde)
ar normalfordelade. Grafen visar sannolikheten for residuerna som funktion av standardavvikelsen
(std) per varje observation. Residuerna bor ligga i anslutning till den beraknade regressionslinjen. Om
residuerna klart avviker fran linjen bor man underséka om det kan finnas ndgon bakomliggande
forklaring. Observationer med mer an 3-4 std kan misstankas vara “outliers”, som om dessa ingar,
resulterar i en modell som inte beskriver “verkligheten” korrekt.

Framraknade regressionskoefficienter fér omgivningsvariabler, som anvands for att beskriva ett
utslapp, visas med ett osdkerhetsintervall som rdaknas fram ur korsvalideringen (vilket kallas ”Jack-
Knifing” inom statistiken). Koefficienterna ar “scaled and centered”. “Scaled” innebar en normering
av alla variabler for att kunna jamfora variabler med annars stora skillnader i magnitud. "Centred”
innebér att koefficienten dr berdknad utifran ett totalt medelvarde for alla variabler.

CV-ANOVA utgor ett avgérande test for att bedoma om den berdknade modellen (M) ar signifikant
eller bara slumpmassig. Det ar naturligtvis bara signifikanta modeller som ska anvdndas for vidare
berdkningar. Icke signifikanta modeller kan dnda vara till nytta for att kanske ge ledtradar till varfor
en forvantad regressionsmodell inte ar signifikant. For definition av CV-ANOVA, se kopia nedan fran
SIMCA-handboken.

CV-ANOVA, ANalysis Of VAriance testing of Cross-Validated predictive residuals, is a diagnostic tool
for assessing the reliability of PLS, OPLS and O2PLS models introduced in SIMCA-P+ version 12. It is
implemented for single-Y and multiple-Y models for the relation X 2 Y. The diagnostic is based on an
ANOVA assessment of the cross-validatory (CV) predictive residuals of a PLS, OPLS or O2PLS model.
The advantages of using the CV-residuals are that no extra calculations are needed and that this
procedure secures reasonably independent data and variance estimates.

Formally, ANOVA is a method to compare two models by the size of their residuals when fitted to the
same data. In the regression context, the two models compared are:

y; = constant + d;(1)
y; = constant + bx; + e;(2)

The ANOVA s then made on the size of the sum of squares, SS(d) and SS(e), noting that they are not
independent since the data underlying them (y) are the same. In the current context, this means that
we test whether the (PLS/OPLS/O2PLS) model has significantly smaller cross-validated predictive
residuals than just the variation around the global average. In summary, the CV-ANOVA provides a
significance test (hypothesis test) of the null hypothesis of equal residuals of the two compared
models.

En ytterligare visualisering av en regressionsmodells validitet, ges av “Validate Model” i mjukvaran. |
denna test behalls X-matrisen intakt, men Y permuteras slumpvis, och for varje permutation
berdknas modellanpassning, R2, och prediktionsformaga, Q2. Dessa avsatts pa den vertikala axeln,
mot korrelationskoefficienten pa den horisontella axeln fér respektive ursprungligt Y-varde och
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predikterat Y-varde. Om R2 och Q2-vardena for de slumpmassigt permuterade modellerna ar
jamforbara eller storre an den ursprungligamodell betraktas inte den "riktiga” modellen som valid
(korrelationskoefficienten for ursprungsmodellen=1 och aterfinns langst till hoger i grafen). Exempel
kan ses i figur 10 (inte helt robust, men signifikant modell) och figur 16 (robust och signifikant
modell).

4.3. Analysgang

° PCA pa hela datamatrisen

. Eventuell férbehandling av data (ex. logaritmisk transformation for att géra data mer
normalférdelade)

° Ny PCA pa forbehandlade data

. PLS, inkluderande alla variabler. Y-variabler ar utslappen fran kallorna och X-variabler &r alla
omgivningsdata. Tanken ar att med hjalp av X, finna regressionsmodeller fér att kunna
prediktera nya utslapp, Y

) PCA och PLS pa utslapp till luft och till vatten, for att undersoka om dessa korrelerar och om
det gar att identifiera en “6verbarning” av aktivitet fran luftutslapp till vatten

. Klassindelning av data per nuklid (y;) med tillhérande omgivningsdata

° PLS pa varje enskilt y;, dar modellen "trimmas” /forenklas till hdgt Q2 och till signifikans

- Normalférdelningsplot (for att se om det finns potentiella “outliers”)

- Plot av regressionskoefficienter med osdkerhetsintervall. Successiv reduktion av icke
signifikanta variabler, dar sma koefficientvarden med stora osdkerheter exkluderas
forst, infor nasta modellberdkning. Vidare exkluderas negativt korrelerade
omgivningsvariabler, da det forefaller orimligt att aktiviteten i omgivningen skulle
minska da utslappen okar ("trimning”)

- Enklast méjliga modell med sa fa variabler som kravs for att modellen ska vara
signifikant och med hogt Q2-varde

. Graf av observerat mot predikterat varde ger en 6versikt 6ver hur val modellen i praktiken
kan prediktera hur stort ett utslapp har varit for att leda till matt aktivitet i omgivningen

. Om modellen &r signifikant och bestar av 1 omgivningsvariabel, kan modellen enkelt
anvandas till prediktion av aktivitetsnivan i aktuell omgivningsvariabel fran givet utslapp.

Det kan forkomma fler signifikanta modeller for respektive nuklid, med olika en-

variabelslésningar/omgivningsvariabler, som formodligen har olika Q2
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5. Resultat och diskussion

5.1. Data

Det allmanna intrycket, under sammanstallandet av datamatrisen, var att frekvensen "missing data”
per omgivningsvariabel, i manga fall &r hog, ofta 6ver 50 %, men med nagot undantag bara 9 %.

152 154

Eu till luft och for
>*Mn till luft finns totalt 8 registreringar av matdata, varav 4 av 8 ar gjorda under den undersokta

Endast 1 matvarde finns registrerat for utslapp av Eu finns inget. For utsldpp av
perioden 1981-2012. Da multivariatanalysen kommer att goras av méatdata fran den tidsperiod déar
det finns tidsmassigt 6verlappande data av utslapp och av aktivitet i omgivningsvariabler(dvs. 1981-
2012), kommer dessa tre ovan namnda nuklider inte att kunna bidra med nagon information vid
analysen av luftrelaterade variabler, da andelen “missing data” ar alldeles for hog. | tabell 1 visas
utslappsdelen av datamatrisen. Det syns att de tre ovan namnda nukliderna saknar valdigt mycket
matdata for utslapp till luft (gréon). Daremot ar utslappen till vatten (bla) battre representerade, vilket
da 6kar mojligheterna att finna regressionsmodeller mellan dessa och aktiviteten i nagra
omgivningsvariabler.

Tabell 1. Data for utslapp till luft (gron) och vatten (bla) for de 6 studerade nukliderna [Bq].

Utslapp till luft Utslapp till vatten
Ar Co-60 Cs-134 Cs-137 Eu-152 Eu-154 Mn-54 Co-60 Cs-134 Cs-137 Eu-152 Eu-154 Mn-54

1977| 4,07E+10| 7,67E+10| 1,59E+11 5,40E+09| 3,98E+10| 3,71E+10| 1,65E+11 2,97E+09
1978 5,18E+10| 1,46E+11| 2,22E+11 4,80E+09| 4,99E+10( 7,29E+10| 2,20E+11 2,81E+11
1979| 6,66E+10| 1,08E+11| 2,04E+11 3,00E+09| 6,64E+10| 7,85E+10| 2,04E+11 2,45E+09
1980( 3,41E+10| 3,60E+10| 1,37E+11 2,00E+09| 3,41E+10| 3,48E+10( 1,04E+11 2,01E+09
1981 4,18E+10| 5,13E+10| 1,24E+11 8,70E+08| 1,39E+09
1982 4,99E+10| 6,14E+10| 1,22E+11 1,20E+08| 1,01E+09
1983 9,10E+05| 7,57E+06 1,07E+11| 3,03E+10| 1,08E+11 5,90E+08| 3,90E+08
1984( 6,00E+06| 1,83E+06| 1,32E+07 9,85E+10| 5,00E+10| 1,50E+11

1985| 2,62E+07| 3,55E+06| 6,56E+07 4,25E+10| 2,23E+10| 8,73E+10

1986( 2,10E+06| 2,65E+06| 8,62E+07 1,81E+10| 7,48E+09| 3,40E+10

1987 5,10E+06 1,27E+07 1,76E+10( 2,27E+10| 6,85E+10

1988 7,10E+06 1,86E+09| 6,98E+09| 2,31E+10| 9,50E+08

1989| 3,12E+07| 7,54E+06| 4,27E+07| 3,00E+05 4,27E+06| 8,81E+08| 5,46E+09| 1,42E+10| 2,08E+10| 1,02E+10| 4,52E+07
1990 2,40E+06| 2,34E+05| 4,12E+07 1,52E+05| 1,84E+09| 3,24E+09| 1,06E+10| 2,59E+09| 1,38E+09| 1,33E+08
1991 4,18E+05| 4,90E+04| 2,11E+06 6,40E+03| 2,46E+09| 3,46E+09| 1,69E+10| 1,52E+09| 8,94E+08| 2,80E+08
1992| 4,01E+05( 9,30E+03| 2,10E+06 4,64E+03| 1,56E+10| 2,64E+09| 1,76E+10| 9,65E+08| 6,20E+08| 1,93E+09
1993( 1,90E+06| 1,68E+04| 2,20E+06 5,98E+10| 4,36E+09| 1,69E+10| 6,48E+09| 3,19E+09| 5,39E+09
1994 1,10E+06| 7,60E+03| 7,80E+04 7,13E+09| 4,95E+09| 1,33E+10| 1,42E+09| 1,18E+09| 2,73E+08
1995| 1,43E+05| 1,80E+05| 2,73E+05 8,32E+09| 6,68E+09| 1,96E+10| 6,79E+09| 2,91E+09| 1,44E+08
1996( 7,30E+04 1,87E+10| 7,45E+09| 2,41E+10( 1,37E+10| 5,97E+09| 1,10E+09
1997 9,80E+04 6,69E+03 2,68E+09| 8,23E+09| 1,88E+10| 2,09E+09| 1,72E+09| 1,06E+08
1998| 1,13E+05| 1,10E+04| 4,02E+04 1,44E+09| 7,80E+09| 1,42E+10[ 1,00E+09| 1,06E+09| 8,25E+07
1999 2,94E+05 3,40E+04 9,31E+08| 3,86E+09| 8,59E+09| 3,26E+08| 3,23E+08| 3,84E+07
2000 6,70E+04 1,35E+10| 1,60E+09| 3,93E+09| 1,69E+09| 6,32E+08| 2,19E+09
2001 6,70E+05| 2,48E+06 4,92E+09| 6,75E+09| 1,19E+10| 2,56E+08| 1,33E+08| 6,26E+08
2002| 1,12E+05 7,59E+04 2,44E+09| 2,01E+10| 3,08E+10( 1,50E+08| 7,16E+07| 4,06E+08
2003| 9,82E+04| 3,14E+04| 1,68E+05 7,08E+09| 2,83E+09| 8,58E+09| 2,33E+07| 1,80E+07| 7,67E+07
2004| 2,32E+05 7,99E+03 9,18E+09| 1,23E+09| 4,24E+09| 2,00E+08| 8,45E+07| 5,71E+08
2005| 4,90E+04| 2,50E+04| 8,40E+04 2,42E+09| 2,91E+08| 1,33E+09| 3,60E+06| 4,70E+07| 5,52E+07
2006| 5,05E+05 1,64E+05 1,41E+09| 4,12E+08| 1,35E+09| 1,40E+06| 1,70E+07| 3,90E+08
2007 9,50E+04 1,51E+05 1,10E+09| 3,00E+08| 9,68E+08 4,30E+06| 1,70E+08
2008| 1,66E+05 4,70E+04 3,86E+08| 1,85E+08| 1,23E+09| 3,80E+05| 1,20E+06| 2,20E+07
2009| 1,10E+05 8,47E+04 2,04E+09| 1,02E+08| 7,31E+08 2,90E+08
2010| 3,80E+05| 1,10E+03| 3,39E+04 1,11E+09| 9,20E+07| 7,65E+08 2,21E+08
2011| 4,20E+05 1,58E+05 2,13E+08| 1,40E+08| 4,84E+08 1,20E+06
2012| 1,60E+06 1,64E+05 1,31E+08| 1,20E+08| 4,43E+08| 1,90E+05 5,10E+04
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Variabler med farre an 7 observationer, av totalt 32, ("missing data” >80 %) har direkt uteslutits for
vidare analys, da sadana variabler mest generarar brus i modellerna.

Det ar ocksa viktigt att notera att risken for icke kausala korrelationer 6kar med antalet variabler,
risken = 1-0,95", dar k ar antalet variabler. Redan vid k=10 ar risken 40 % att det upptrader en
slumpartad korrelation.

Variabler i omgivningen som &r tagna ur vattnet (t.ex. vattenvaxter och fiskar) har anvénts for att
soka korrelationer till vattenutslappen. P4 motsvarande satt har landbaserade provslag (t.ex. mossa
och landdjur) anvants for att soka korrelationer till utslappen till luft. Den fortsatta analysen kommer
att visa argument for att det ar mycket tveksamt att det finns nagon signifikant korrelation i det
aktuella datasetet mellan utslappen till luft och vatten, vilket saledes ger stéd at en uppdelning av

analysen i en for luft och en for vatten. Vidare ar antalet variabler for luft relativt fa och bestar som

IM

namnts av en hog andel "missing data”. Detta forsvarar i hog grad modellbyggandet.

En forklaring till en svag, om ens nagon, korrelation mellan luft och vatten &r kanske att stérre delen
av utslappen till luft sprids ”at alla hall” och darfor blir mer utspadda och darmed ger ett mindre
bidrag till omgivningens vatten. Forekomsten av aktivt material i de luftrelaterade provslagen ar
ocksa mer beroende av meteorologiska forhallanden och dessutom ar forekomst av t.ex. betesvallar
och sallad sdasongsbunden. Det ar viktigt att notera att utslappen till luft ofta ar ungefar 2 tiopotenser
lagre an de till vatten, vilket naturligtvis gor att bidraget fran luftutslapp bor vara lagre én bidraget
fran vattenutslapp. Utslappen till vatten foljer oftast samma vattenstrommar och verkar vara mer

forutsagbara.

Det kan inte uteslutas att utslapp av radioaktiva nuklider fran vara grannlander pa andra sidan av
Ostersjon ocksa dr en “felkilla” som kan paverka méjligheterna att finna signifikanta
korrelationssamband for de kontrollerade utslappen fran Studsvik. | motsvarande tidigare analyser av
utslappen fran de kdrntekniska anlaggningarna i Oskarshamn och i Forsmark verkar speciellt
utslappen av *’Cs blandats med nedfallet fran Tjernobyl. | figur 1 nedan syns ingen uppenbar

"Tjernobyleffekt” i ndrheten av 1986.

Ytterligare omstandigheter som kan leda till uteblivna signifikanta korrelationsmodeller kan vara att

Ill

aktiviteten ligger ndra detektionsgransen. En stor andel “missing data” ar inte heller stabiliserande

for regressionsmodellerna.

Innan den multivariata analysen startas kan det var bra att studera hur matvardena ar fordelade
under respektive variabel. | mjukvaran finns enkla satt att se om variablerna ar normalférdelade,
vilket ar onskvart, eller om det finns skevhet, som borde transformeras for att komma narmare en
normalfordelning. | den kommande analysen visas exempel pa den forbattring av analysresultatet
som fas da samtliga matvarden transformeras med en enkel logaritmisk funktion. Alla analyser har i
denna rapport genomforts pa log-transformerade data.

Det ar ocksa viktigt att forsta att berdknade modeller inte behover utgéra en “global sanning”, vare
sig det rér om signifikanta eller for den delen icke signifikanta modeller och variabler, utan samtliga
modeller ar relaterade till de data som legat till grund fér den aktuella analysen och rapporten.

En forsta dverblick pa matvarden (log-skala) av utslappen till luft och vatten ses nedan i figur 1.
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SIMCA-P+ 12.0.1 - 2013-10-28 22:21:15 (UTC+1)

Figur 1. Arsmedelvirden for utslapp till luft (L) och vatten (V). Heldragna linjer och runda prickar svarar mot
utslapp till vatten och streckad linje och trianglar svara mot utslapp till luft. Observera log-skala.

Matvardena for utslapp till vatten, ses i den dvre delen av figur 1, och ar mellan (2-4) tiopotenser
hogre an utslappen till luft. Det ses ocksa en nedatgaende trend i utslappen, dar det kanske ar
tydligast for utslappen till vatten. Det framgar ocksa att de bada Cs-nukliderna har valdigt likartade
variationer i tiden. Utslappen till vatten av de bada Eu-nukliderna och **Mn har sedan mitten av
2000-talet minskat med ungefar 3 tiopotenser.

5.2. PCA — alla data

En PCA-modell pa samtliga data, undantaget utslapp mellan 1977-1981, har gjorts for perioden
(1981-2012), (169 variabler och 32 observationer) utan nagon férbehandling av data. Detta
resulterade i en modell, M1, med en foérklaringsgrad, Q2=0,112, dvs. 11,2 % av variationerna i data
kan forklaras. Vid kontroll av matvardenas férdelning per varje variabel, befanns flertalet variabler
uppvisa en logaritmisk fordelning. Darfor har data forbehandlats med en logaritmisk transformation,
for att fa en mer normalférdelad dataméangd.

Efter transformationen blev resultatet, med samma data, en modell med Q2=0,291, dvs.
forklaringsgraden har 6kat till 29,1 %. Den logaritmiska transformeringen resulterade saledes i en
modell som har nastan 3 ganger battre forklaringsgrad.

Alla foljande analyser kommer darfor att baseras pa log-transformerade vérden.

SSM 2014:15 12



5.3. PCA — utslappsdata

Innan PLS-analysen genomfors, for att undersdka korrelation mellan utslapp (Y) och omgivningsdata
(X) per nuklid, kontrolleras om och hur Y-variablerna ar korrelerade. Fragestéallningen &r: Finns det
nagon koppling mellan luft- och vattenutslapp, sa att t.ex. hog aktivitet i utslapp till luft ocksa medfor
hog aktivitet i vattenutslappet? Om ett signifikant samband kan berdknas, skulle det i princip vara
tillrackligt att bara kontrollera det utslapp som ar mest lattillgangligt, och sedan uppskatta 6vriga
med hjalp av korrelationsmodellen fran PLS.

Studsvik M4 (PCA-Y),
Utslapp till luft (grén) och till vatten (bl&)

05 Co-60(L)a

04 Cs-184(la)ay (1 )a
05l M-54(0La

0,2

0,1
Eu-154(V)a

pl2]

-0,0

CsCESAB7/)a Eu-152(V)a

-0,1
-0,2

-0,3 Co-60(V)a

0,4
Mn-54(V)a

0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25 0,30 0,35 0,40 0,45 0,50
p[1]

R2X[1] = 0,637054 R2X[2] = 0,169789 SIMCA-P+ 12.0.1 - 2013-11-05 19:24:07 (UTC+1)

Figur 2. "Score plot” av enbart utslappen till luft (grona) och vatten (bla).

En indikation om korrelationsmonstret ses i figur 2. Det ar en PCA som ar gjord pa enbart utslappen,
Y-variablerna, dir andelen ”“missing data” &r relativt Iag, undantaget utsldppen av *Eu och ™*Eu till
luft som har respektive en eller helt saknar matdata. Det ar viktigt att komma ihag att
korrelationsmonstret, i figur 2 for modell M4, speglar arsmedelvardena av utslappen till luft och
vatten utan hansyn taget till omgivningsdata. Om det finns en koppling mellan de olika utslappen
skulle observationerna ligga nara varandra. Exempelvis skulle Co-60 (V) ligga ndra Co-60(L), vilket inte
ar fallet i denna figur. Luft- och vattenutslappen ar klart separerade i figur 2. Vidare ses, att t.ex. de
bada Cs-nukliderna har valdigt lika utslappsmonster, bade till luft och vatten. Mn-54(L) korrelerar
inte med nagot annat utslapp pa grund av den stora andelen "missing data”(skulle egentligen inte
ingatt i analysen da andelen “missing data” = 88 %). Saledes foreligger inte nagon betydande
korrelation mellan utslappen till luft och vatten, i det foreliggande datasetet, varfér den fortsatta
analysen kommer att goras separat for luft- respektive vattenrelaterade variabler per nuklid.
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5.4. PLS — alla data

| figur 3 nedan visas en "loading plot” (variabelkarta) dar samtliga utslapp behandlats som Y-variabler
och samtliga omgivningsvariabler(svarta) som X-variabler. Modell M3 ar inte signifikant, men
korrelationsmaonstret, gront till blatt, av Y paminner om det som erhoélls med PCA i figur 2. De svarta
omgivningsvariablerna ligger alldeles for tatt for att nagon detaljerad information skall kunna
utvinnas. Berakningsalgoritmerna for regressionsmodellerna soker efter “basta mojliga anpassning av
X till Y’ och da kommer en del variabler att, mot béattre vetande, uppenbarligen bli negativt
korrelerade till utslappen. Det ar inte rimligt att 6kade utslapp leder till att den uppmatta aktiviteten

i vissa omgivningsvariabler sjunker (negativa score-varden i figur 3). *®’Eu och **Mn ligger néra origo,
vilket inte gar att se i denna figur, och det betyder att det inte verkar finnas nagon korrelation mellan
utslapp och aktiviteter i omgivningsvariablerna for dessa nuklider. Den fortsatta nuklidvisa analysen

far utvisa om detta ar en korrekt observation nér signifikanta modeller efterstravas och studeras.

Studsvik, M3 (PLS). Alla variabler log transform
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Figur 3. "Loading plot” dar samtliga variabler har anvants. Bla=utsldpp till vatten, gron=utslapp till luft och
svart=omgivningsvariabler.
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Studsvik, M3 (PLS), Alla variabler log transform Bl R2vY[2](cum)
B Q2vY[2)(cum)
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Figur 4. En 6versikt av sambanden mellan X och Y fér modell M3. Grdna staplar visar hur val data kan anpassas
(R2) och bla staplar visar prediktionsformagan (Q2).

| figur 4 visas en oversikt av hur val utsldappen av de olika nukliderna kan beskrivas med hjalp av
omgivningsvariablerna. Aven om modell M3 inte &r signifikant sa finns en indikation om den
forvantade prediktionsférmagan for de enskilda nukliderna. Saledes ser det i detta tidiga skede av

analysen ut som att **’Cs skulle kunna ge en signifikant regressionsmodell for luftrelaterade variabler.

Modellbyggandet for de vattenrelaterade variablerna ser betydligt gynnsammare ut, da bade
anpassning till data, R2 (gron), och prediktionsformaga, Q2 (bla), har relativt hoga varden. Q2 ar alltid
lagre an R2 men kan inte vara negativ. Det bor understrykas att antalet variabler fortfarande &r stort,
varfor icke kausala korrelationer sannolikt finns med i modellerna. Viktigt ocksa att notera att for

modell M3 &r analysen dnnu inte uppdelad mellan luft och vattenvariabler.

Den fortsatta analysen kommer att delas upp mellan utslapp till luft respektive vatten for varje
nuklid. Vidare kommer modellerna att trimmas till att om maijligt bli signifikanta och enbart baseras

pa signifikanta och positivt korrelerade variabler.

5.5. PLS — utslapp till luft respektive vatten

Data har, férutom separation av luft- och vattenvariabler, klassindelats sa att varje nuklid analyseras

separat for att ge ett mer lattolkat resultat.

For att kvantifiera korrelationerna mellan utslappt och matt aktivitet i olika provslag vid olika
matstationer har PLS anvants. Vanligtvis betraktas utslappen som grunden till att aktivitet kan matas
i de olika provslagen i omgivningen och skulle darmed betraktas som X-variabler. | denna analys hari
stallet aktiviteten i provslagen vid de olika matstationerna hanterats som X-variabler for att via

SSM 2014:15 15



regressionsanalys kunna prediktera utslappen (Y). Fortsatt analys, med uppdelning av utslapp till luft
respektive vatten samt klassindelning for respektive nuklid och exkludering av icke signifikanta
variabler, far visa om och hur prediktionsformagan for modellerna kan forbattras. Modellerna maste
ocksa vara signifikanta enligt CV-ANOVA-testet (se punkt 4. Analysverktyg).

5.6. PLS — per nuklid

PLS pa klassindelade data per varje nuklid med relaterade variabler for luft respektive
vatten.

5.6.1. ®Co

Utslapp till luft

Det gar inte att finna nagon signifikant modell, enligt CV-Anova-testet, som relaterar utslapp av *°Co
till luft med luftrelaterade omgivningsvariabler. Om en modell ar signifikant skall CV-Anova-testet
returnera ett p<0,05, om den inte ar strikt signifikant ligger p i intervallet 0,05-0,1 och om den &r icke
signifikant s ar p>0,1. Endast 10 luftrelaterade omgivningsvariabler finns registrerade fér ®Co, och
den lagsta andelen “missing data” ar sa hog som 59 %.

Utslapp till vatten

En signifikant modell, M43 (p=8,2*10'4) med tre signifikanta variabler erhélls med ett Q2=0,509.
Detta betyder att variationer i normala utslépp till vatten av ®Co, med de i figur 5 nedan visade
omgivningsproverna, kan predikteras till ca 51 %.

Studsvik, M43 (PLS-Class(1)),
Co0-60(V) x=3(BI&sT), p=8,2e-4
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Figur 5. Plot av regressionskoefficienter (scaled & centered) for utslapp av *Co till vatten med 3 signifikanta
variabler for modell M43, som &r signifikant.
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Nedan i figur 6, ar observerat utslapp av *°Co till vatten, avsatt mot predikterat utslapp. For de flesta
observationerna av utslapp, som stracker sig 6ver tva tiopotenser, dr 6verensstammelsen relativt
bra. Observera att logaritmisk skala anvands i figuren.

Studsvik, M43 (PLS-Class(1))
Co0-60(V) x=3(BlasT), p=8,2e-4
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Figur 6. Observerat mot predikterat utsldpp av %Co till vatten. Prediktionen &r gjord med modell M43 med tre
variabler. Observera log-skala.

En ytterligare forenkling av modellen, M43, kan goras till tre likvardiga modeller(M44, M45 och M46)
med en omgivningsvariabel. Det framgar av figur 5 att Blastang vid de tre matstationerna har
likartade storlekar pa regressionskoefficienterna och tillhorande osidkerhetsintervall. | figur 7 nedan
kan inga storre skillnader ses i observerad aktivitet mot predikterad for dessa tre en-
variabelmodeller. Det skiljer nagot i prediktionsférmaga, Q2, som kan ses i tabell 2.

SSM 2014:15 17



Studsvik. M44 (PLS-Class(1))
Co0-60(V) x=1(S3S-BI&sT), p=4,5e-4

=1"x-5,113e-007 .
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8,2 8,4 8,6 8,8 9,0 9,2 9,4 9,6 9,8 10,0 10,2
YPred[1](Co-60(V))(trans)
RMSEE = 5,54478e+009 SIMCA-P+12.0.1 - 2013-11-06 14:49:33 (UTC+1)
Studsvik, M45 (PLS-Class(1)),
Co0-60(V) x=1(S33-Bl&sT), p=1,2e-3
=1"x+2,543e-006 .
oo, 9%
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= 95
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8,2 8,4 8,6 8,8 9,0 9,2 9,4 9,6 9,8 10,0 10,2

YPred[1](Co-60(V))(trans)

RMSEE = 5,36348e+009 SIMCA-P+12.0.1 - 2013-11-06 15:02:56 (UTC+1)
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Studsvik, M46 (PLS-Class(1)),
Co-60(V) x=1(S34-BI&sT), p=6,8e-3

v=1"x-1,626-006 .

10,0 2004.
2003+ 199 1994.
w
&
= 95
= 1991295505, 2002.
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§ 90 42002010.
3
S
>
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85
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82 84 86 88 90 92 94 96 98 100 102

YPred[1](Co-60(V))(trans)

RMSEE = 3,97855e+009 SIMCA-P+12.0.1 - 2013-11-06 15:02:20 (UTC+1)

Figur 7 a, b och c. Observerat mot predikterat utslapp av ®Co till vatten. Prediktionen &r gjord med modell: a)
M44 (med x-variabel 60CO_S3S—BI:‘§\sté’1ng), b) M45 (med x-variabel 60CO_SSS—BIéWsténg) och c) M46 (med x-
variabel 60CO_S34-BI:‘5\st:‘£1ng). Observera log-skala.

Tabell 2. Sammanstallning av prediktionsférmaga, Q2, och modellsignifikans, p, fér 3 en-variabelmodeller for
utslapp av co till vatten.

Modell Matstation Provslag Q2 p

M44 3 Blastang 0,575 4,5%10™
M45 33 Blastang 0,617 1,2*10°
M46 34 Blastang 0,444 6,8¥10°

Modell M45 har som synes den béasta prediktionsférmagan av dessa tre modeller. Alla méjliga en-
variabelmodeller &r inte testade, men de har redovisade modellerna var de som ”foll ut” efter
forenklingen som finns beskriven under punkt 4.3. Analysgang.
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5.6.2. ¥Cs
Utslapp till luft

En signifikant modell, M52, med 3 signifikanta variabler kan ses i figur 8. Prediktionsférmagan ar
Q2=0,644 och modellsignifikansen p=0,045.

Studsvik. M52 (PLS-Class(2)),
Cs-134(L),x=3 p=0,045
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SIMCA-P+12.0.1 - 2013-11-06 18:29:27 (UTC+1)

134

Figur 8. Plot av regressionskoefficienter (scaled & centered) for utslapp av = Cs till luft med 3 signifikanta

variabler for den signifikanta modellen M52.

En vidare forenkling av M52 leder fram till att det endast med variabeln **Cs_SC-Bjérnmossa gar att

fa en signifikant modell, M56. Detta trots att osakerheten for **Cs_SB-Renlav verkar vara minst av
dessa 3 variabler. Prediktionsformagan for M56 ar extremt hég, Q2=0,904 och p=0,030, vilket medfor
att drygt 90 % av utslappen kan predikteras bara genom att méata pa Bjérnmossa vid station C.
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Studsvik, M56 (PLS-Class(2)),
Cs-134(L),x=1(Bjornmossa) p=0,03

6.5]y=1%x-9,934e-008 198
R2=0,9122

6,0

55
1990~

5,0

91-

YVar(Cs-134(L))(trans)

4,5
1993+

4,0 1992+
1994+

3,6 3,8 4,0 4,2 4.4 4,6 4,8 5,0 5,2 54 5,6 5,8 6,0 6,2 6,4
YPred[1](Cs-134(L))(trans)

RMSEE = 67137,6 SIMCA-P+12.0.1 - 2013-11-07 11:49:30 (UTC+1)

134 134

Figur 9. Observerat mot predikterat utsldpp av =~ Cs till luft. Prediktionen ar gjord med modell M56 (

Bjornmossa). Observera log-skala.

Cs_SC-

Observera att antalet observationer bara ar 6 (inkluderat 1986), varfor modell M56, skall anvandas med
forsiktighet. Se figur 10 nedan, "Validate Model”, dar 20 slumpvisa permutationer av Y-vektorn resulterar i
modeller som har néastan lika héga R2 och Q2, som originalmodellen vid korrelationskoefficient=1, vilket
minskar modellens validitet.

Studsvik. M56 (PLS-Class(2)): Validate Model . R2
Cs-134(L) Intercepts: R2=(0.0, -0,1), Q2=(0.0, -0,268) Q2
1,0
0,8
0,6
0,4
0,2
.7 A
0,0 .
mE BN | | | | | | | W | [ |
-0,2
0,0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6 0,7 0,8 0,9 1,0

20 permutations 1 components SIMCA-P+12.0.1 - 2013-11-07 12:02:54 (UTC+1)

Figur 10. R2 och Q2 (vertikala axeln) avsatta for 20 slumpvisa permutationer av Y-varden mot
korrelationskoefficienter (horisontella axeln) mellan ursprunglig Y och permuterarat Y.
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Utslapp till vatten

Matningarna av utslapp av ~"Cs till vatten leder till att en signifikant modell, M69, kan beraknas och
regressionskoefficienterna visas i figur 11. Modellen har relativt |13g prediktionsférmaga, Q2=0,336
och modellsignifikansen p=0,046.

134

Studsvik, M69 (PLS-Class(2)),
Cs-134(V),x=3, p=0,046

0,70
0,60
0,50
0,40
0,30
0,20
0,10
0,00

CoeffCS[1](Cs-134(V))

Cs-134_S7-Sediment

Cs-134_S3B-Gronslick
Cs-134_S3S-Sediment

SIMCA-P+12.0.1 - 2013-11-06 19:06:39 (UTC+1)

Figur 11. Plot av regressionskoefficienter (scaled & centered) for utslapp av B3¢s till vatten med 3 signifikanta
variabler for den signifikanta modellen M69.

Att modell M69 inte &r sa robust kan anas dels av att p-vardet &r nara signifikansgransen p=0,05 och
dels av att osdkerhetsintervallen per variabel &r relativt stora, men det kan ocksa visas med hjalp av
”Validate Model” i figur 12. | denna figur &r R2 och Q2 (vertikala axeln) berdknade for 40 slumpvisa
permutationer av Y-vektorn, avsatta mot korrelationskoefficienten. Korrelationskoefficienten=1
motsvarar originalmodellen. R2 och Q2 fér ndgra av permutationerna hamnar inte alltfor langt ifran
originalet, vilket tolkas som att modellen, i detta fall visserligen ar signifikant, men inte sa robust.
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Studsvik, M69 (PLS-Class(2)): Validate Model . R2
Cs-134(V) Intercepts: R2=(0.0, 0,0782), Q2=(0.0, -0,11) Q2
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0,0

-0,1

0,0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6 0,7 0,8 0,9 1,0

40 permutations 1 components SIMCA-P+12.0.1 - 2013-11-07 12:14:04 (UTC+1)

Figur 12. R2 och Q2 (vertikala axeln) avsatta for 40 slumpvisa permutationer av Y-varden mot
korrelationskoefficienter (horisontella axeln) mellan ursprunglig Y och permuterarat Y.

Vidare reducering av antalet variabler resulterar inte i ndgon signifikant modell for utsldppen av **Cs
till vatten.
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56.3. B®'Cs

Utslapp till luft

En signifikant modell, M91, med 2 signifikanta omgivningsvariabler, Q2=0,484 och modellsignifikans
p=0,007 kan erhallas om matvarden under 1986 exkluderas (figur 13). Det finns en stark misstanke
om att **’Cs fran Tjernobyl, férdarvar regressionen mellan kontrollerade utslapp till luft och
uppmatta aktiviteter i luftrelaterade omgivningsvariablerna.

Studsvik. M91 (PLS-Class(3)),
Cs-137(L), x=2, p=0,007, ex 1986
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Figur 13. Plot av regressionskoefficienter (scaled & centered) for utslapp av ~"Cs till luft med 2 signifikanta

variabler for den signifikanta modellen M91.

SSM 2014:15 24



Studsvik. M91 (PLS-Class(3)),
Cs-137(L), x=2, p=0,007, ex 1986

7,0 y=1*x+0,009222 1987+
' R2=0,5306 1988+

6,5
1993 1991992«

6,0

5,5
200128867 2003+
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2009 2000+ 1994

8 .
010 199%ygo.

YVar(Cs-137(L))(trans)

4,5

4,0
1997+

38 40 42 44 46 48 50 52 54 56 58 60 62 64 66 68 70 7,2
YPred[1](Cs-137(L))(trans)

RMSEE = 2,57044e+006 SIMCA-P+12.0.1 - 2013-11-07 14:12:37 (UTC+1)

137 137

Figur 14. Observerat mot predikterat utslapp av " Cs till luft. Prediktionen ar gjord med modell M91 (
Renlav och 137Cs_STystberga—R('jtsIam). Observera log-skala.

Cs_SB-

Prediktionerna i figur 14, stracker sig 6ver drygt 2 tiopotenser och observationerna 1997 och 1994
”sticker ut” lite pa grund av att dessa ar innehaller relativt mycket "missing data”.

Ingen av dessa omgivningsvariabler resulterar i ndgon signifikant en-variabelmodell.
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Utslapp till vatten
Den signifikanta modellen, M113, har 3 signifikanta omgivningsvariabler (figur 15).
Prediktionsférmagan dr Q2=0,852 och modellsignifikansen ar p=7,6*10™.

Studsvik. M113 (PLS-Class(3)),
Cs-137(V), x=3, p=7,6e-10, inkl-88
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O SIMCA-P+12.0.1 -2013-11-07 14:23:51 (UTC+1)

Figur 15. Plot av regressionskoefficienter (scaled & centered) fér utslapp av B7¢s till vatten med 3 signifikanta
variabler for den signifikanta modellen M113.

De relativt snadva osdkerhetsintervallen som visas for regressionskoefficienterna indikerar att
modellen &r robust, vilket ocksd modellsignifikansen p=7,6*10"'° vittnar om. Ytterligare belagg for att
modell M113 &r valid med valdigt hog prediktionsformaga, ses i figur 16 (“validate model”) dér inga
resultat fran de 100 slumpvisa permutationerna av Y kan jamféras med det som fas ur
originalmodellen.
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Studsvik. M113 (PLS-Class(3)): Validate Model . R2
Cs-137(V) Intercepts: R2=(0.0, -0,0841), Q2=(0.0, -0,199) Q2
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Figur 16. R2 och Q2 (vertikala axeln) avsatta fér 100 slumpvisa permutationer av Y-viarden mot
korrelationskoefficienter horisontella axeln) mellan ursprunglig Y och permuterarat Y.

Var och en av dessa 3 omgivningsvariabler ger signifikanta en-variabelmodeller, som har en
prediktionsformaga val i paritet med den for tre-variabelmodellen, M113, se tabell 3.

Tabell 3. Sammanstallning av prediktionsformaga, Q2, och modellsignifikans, p, for 3 en-variabelmodeller for
utslapp av B7¢s till vatten.

Modell Matstation Provslag Q2 p

M114 33 Blastang 0,870 1,1*10®
M115 3B Blastang 0,845 3,2*¥10°
M118 F3 Skrubbskidda 0,899 3,4%10°

Nedan i figur 17 visas observerat mot predikterat varde fér modell M115, som har den hogsta

modellsignifikansen av de i tabell 3. De 6vriga tva modeller ger liknande goda 6verensstimmelse.

Den observante noterar att utslappen till vatten fran 1986 och efterféljande ar, lite férvanande,

passar val in den aktuella modellen, M115, och "Tjernobyleffekten” verkar inte forstora

regressionssambandet for denna specifika omgivningsvariabel. Figur 17 visar ocksa att utslappen

minskar med tiden, dar senare delen av 2000-talet ar 2 tiopotenser lagre dn de i slutet av 1980-talet.
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Studsvik, M115 (PLS-Class(3)),
Cs-137(V), x=1(S3B-Bl&sT), p=3,2e-9, inkl-86-90
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YPred[1](Cs-137(V))(trans)

RMSEE = 1,00349e+010 SIMCA-P+12.0.1 - 2013-11-07 14:52:18 (UTC+1)

Figur 17. Observerat mot predikterat utslapp av B7¢s till vatten. Prediktionen &r gjord med modell M115
(**’Cs_S3B-Blastang). Observera log-skala.

| figur 18 nedan, normalférdelnings plot, ses att residuerna for modell M115, dr normalférdelade da

punkterna ansluter relativt val till linjen.

Studsvik, .M115 (PLS-Class(3)), Cs-137(V),
x=1(S3B-BI&sT), p=3,2e-9, inklI-86-90
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Figur 18. Normalfordelnings plot for modell M115(S3B_BIlastang), for vattenutslapp av B¢,
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For att modellerna M114 och M118 skall ge normalférdelade residuer och darmed forbattrad
prediktionsformaga och hogre modellsignifikans maste observationerna 1986 och 1987 exkluderas.
Multivariatanalysen kan inte forklara varfor observationerna 1986 och 1987 stor regressionen i nagra
omgivningsvariabler, men inte for andra.

Exempelvis visas en normalférdelningsplot, for modell M116, figur 19 a nedan. | denna figur ar det
uppenbart att framforallt observationen 1987 avviker starkt fran évriga observationer (tank en linje
genom huvuddelen av observationerna) och som synes ar ocksa observationen 1986 avvikande. Nar
dessa bada observationer exkluderats fas modell M118, for vilken en normalférdelningsplot visas i
figur 19 b.

Studsvik, M116 (PLS-Class(3)),
Cs-137(V), x=1(SF3-SKadda), p=3,7e-6, inkl-86-90
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Studsvik, .M118 (PLS-Class(3)),
Cs-137(V), x=1(SF3_Skadda), p=3,4e-9, inkl-88,ex -87,-86

0,08/[y=0,9505"x-0,06857 -
R2=0,8661 1996

0,95
0,9

0,8
0,7
0,6
05
0,4
03
0,2

Probability

0,1
0,05

0,02

-2,5 -2,0 -1,5 -1,0 -0,5 0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 25

stdv
SIMCA-P+12.0.1-2013-11-13 21:12:22 (UTC+1)

Figur 19 a och b. Normalférdelningsplot fér vattenutslapp av ’Cs fér a) modell M116 (*'Cs_SF3-Skidda) och
b) modell M118("*'Cs_SF3-Skidda, exklusive &ren 1986-1987).
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5.6.4. ®’Ey

Utslapp till luft

Det finns endast 1 observation/arsmedelvérde registrerat under tiden 1977-2012 av utslapp till luft
for ?Eu, vilket medfor att det svarligen gar att finna ndgon korrelationsmodell mot de 3
luftrelaterade omgivningsvariablerna, som har “missing data” <80 %. Det gar heller inte att se nagon
inbordes korrelation med PCA mellan de 3 omgivningsvariablerna.

Utslapp till vatten
En signifikant modell, M141, med 3 signifikanta omgivningsvariabler gar att finna for utslapp av ***Eu
till vatten. Prediktionsformagan ar Q2=0,778 och modellsignifikansen ar p=0,010.

Studsvik, .M141 (PLS-Class(4)),
Eu-152(V), x=3, p=0,01
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Figur 20. Plot av regressionskoefficienter (scaled & centered) for utslapp av B2Eu till vatten med 3 signifikanta
variabler for den signifikanta modellen M141.

Endast med omgivningsvariabeln *’Eu_S3B-BI&stang, som har det minsta osakerhetsintervallet, gick
det att finna 1 en-variabelmodell, M140. Prediktionsférmagan pa Q2=0,708 och p=0,046 &r i paritet
med tre-variabelmodellen M141, men ar ndgot mindre resurskravande.
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5.6.5. PEu

Utslapp till luft

Det finns inga registrerade utsldpp av ***

Eu till luft. Det finns heller inga registrerade matvarden pa

|uftrelaterade omgivningsvariabler.

Utslapp till vatten

Trots att bara 9 omgivningsvariabler, med “missing data”<80 %, finns registrerade gar det att hitta 2
modeller bestdende av 4 delvis olika signifikanta omgivningsvariabler. Modell M183, figur 21, har
bést prediktionsformaga av dessa, Q2=0,718, och modellsignifikansen ar p=0,00027.

Studsvik, M183 (PLS-Class(5)),
Eu-154(V) x=4, p= 0,00027
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Figur 21. Plot av regressionskoefficienter (scaled & centered) for utslapp av B4 u till vatten med 4 signifikanta
variabler for den signifikanta modellen M183.

| figur 22 nedan, har observerat utslapp avsatts mot predikterat for modell M183, och det bor
observeras att grafen spanner éver drygt 3 tiopotenser med relativt hog precision.
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Studsvik, M183 (PLS-Class(5)),
Eu-154(V) x=4, p= 0,00027

y=1,028*x-0,07134 1996+
R2=0,7999
1993995.
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Figur 22. Observerat mot predikterat utslapp av ~ Eu till vatten. Prediktionen ar gjord med modell M183 med 4

omgivningsvariabler. Observera log-skala.

Tabell 4. Sammanstallning av prediktionsformaga, Q2, och modellsignifikans, p, for 4 en-variabelmodeller for

utslapp av B

“Eu till vatten.

Modell Matstation Provslag Q2 p

M150 2 Sediment 0,470 0,016
M152 4 Sediment 0,421 0,085 (NS)
M153 7 Sediment 0,736 0,0013
M184 3N Sediment 0,175 0,35 (NS)

Notera att en-variabelmodellen M153 har nagot hogre prediktionsformaga, Q2=0,736, dn det fran
modell M183, med 4 variabler, ddr Q2=0,718. Modell M152 och M184 i tabell 4, ar inte strikt
signifikanta da p-vardet &r stérre an 0,05.

Nedan i figur 23 visas observerat mot predikterat varde fér modell M153 med omgivningsvariabel
(***Eu_S7-Sediment).
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Studsvik, M153 (PLS-Class(5)),
Eu-154(V) x=1(S7-Sediment), p=0,0013
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Figur 23. Observerat mot predikterat utslapp av *Eu till vatten. Prediktionen ar gjord med modell M153 med
omgivningsvariabeln (**Eu_S7-Sediment). Observera log-skala.
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5.6.6. >*Mn

Utslapp till luft

Det finns endast 4 observationer av utsldpp av **Mn till luft mellan 1981-2012, och bara 2
omgivningsvariabler med "missing data” <80 %. Detta medfor att det inte gar att finna nagon
korrelationsmodell for luftrelaterade variabler.

Utslapp till vatten

Totalt finns 15 omgivnigsvariabler med “"missing data” <80 %, men bara 2 av dessa har <50 %
"missing data”. Det gar att finna 1 signifikant modell M174, figur 24, med 4 signifikanta
omgivningsvariabler med Q2=0,468 och p=0,023.

Studsvik, M174 (PLS-Class(6)),
Mn-54(V), x=4(BI&sT), p=0,023
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Figur 24. Plot av regressionskoefficienter (scaled & centered) for utslapp av >*Mn till vatten med 4 signifikanta
variabler, for den signifikanta modellen M174 (Q2=0,468 och p=0,023).

Vidare forenkling mot en-variabelmodeller resulterar inte i nagon strikt signifikant modell. Modell
M178 med Q2=0,402 kommer ndrmast, men &r inte strikt signifikant da p=0,059.

Observerat mot predikterat utslapp av **Mn till vatten visas, trots icke strikt modellsignifikans, i figur
25 nedan. Prediktionsfelen verkar i alla fall maximalt vara under en 10-potens.
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Studsvik, M178 (PLS-Class(6)),
Mn-54(V), x=(S34-Bl&sT), p=0,059

y=1*x-8,447e-007 1992+

9,2 R2=0,4882

9.0 1996+
m
g 88 2004+
,;g 8,6 2006 5002+
3 1994+
© 84 2010~
S 82 2007+
©
> .
$ 80 997

2R
78 2005+
7,6 1999+

75 76 77 78 79 80 81 82 83 84 85 86 87 88 89 90 91 92 93
YPred[1](Mn-54(V))(trans)

RMSEE = 3,1581e+008 SIMCA-P+ 12.0.1-2013-11-18 12:11:17 (UTC+1)

Figur 25. Observerat mot predikterat utslapp av *Eu till vatten. Prediktionen ar gjord med modell M153 med
omgivningsvariabeln (54Mn_S7—Sediment). Observera log-skala.
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5.7. Prediktionsformaga och prediktioner

Nedan foljer en sammanstallning av prediktionsformaga och prediktioner for framférallt signifikanta
PLS-modeller, men ocksa nagra icke strikt signifikanta modeller med en eller fler variabler for varje
nuklid.

Tabell 5. Sammanstallning av prediktionsformaga for utsldppen till vatten av respektive nuklid fér modeller
med flera (n) variabler mot modeller med 1 variabel. Observera att det ar endast for 134Cs(L) som det finns en
signifikant modell, med 1 variabel, for utslapp till luft och luftrelaterade omgivningsvariabler.

Nuklid Modell C:;Z'bler o) (c}/f)—" Modell |1 variabel (cz/oz)_1
%Co(V) M43 3 50,9 M45 $33_Blastang | 61,7
B4cs(v) M69 3 33,6 - - -
B7¢cs(v) M113 3 85,2 M115 | S3B_Blastang | 84,5
?Eu(V) M141 3 77,8 M140 | S3B_Blastang | 70,8
B4Eu(v) M183 4 71,8 M153 | S7_Sediment | 73,6
**Mn(V) M174 4 46,8 M178 | S34 Blasting | 40,2
*Co(L) - - - - - -
B4¢s(L) M52 3 64,4 M56 | SC_Bjérnmossa | 90,4
B7¢s(L) M91 2 48,4 - - -
152Eu(L) _ _ _ _ _ _
Eu(L) - - - - - -
*Mn(L) - - - - - -

Tabell 6. Regressionskoefficienter (logaritmisk skala) for modeller med 1 signifikant variabel.

Modell M45 M115 M140 M153 M178* M56

Nuklid ®co(Vv) | ®cs(V) | **Eu(V) BAEu(V) **Mn(V) B4es(L)

Konstant (B) 7,98604 | 6,12787 6,64665 4,27595 7,78472 2,23371

Koefficient (k) | 0,91761 | 2,01553 2,08446 3,05682 | 0,893114 1,53565

Regressionssambandet kan skrivas:
log (Y) = k*log (X)+B

dar Y=utslapp/nuklid, X=uppmatt aktivitet/omgivningsvariabel och k och B ar konstanter for varje
regressionsmodell. Féljaktligen kan aktiviteten for varje variabel uppskattas fran kant utslapp med
foljande modell:

log(X) = (log(Y) - B)/k

| tabell 7 visas prediktionsresultat som galler fér ar 1998. Detta ar valdes pa grund av att det inte
saknas nagra varden foér de kontrollerade utslappen, men ocksa for att omgivningsvariablerna

1 M178 &r inte strikt signifikant, p=0,059.
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generellt inte har s3 mycket “missing data” detta ar. Fér *>*

134

Cs(L) fanns dock ingen matning pa
Cs_SC-Bjornmossa 1998, darfér anvandes ett matvarde fran 1994 for att kunna gora prediktionen.

Tabell 7. Matta och predikterade varden for utslapp till vatten och vattenrelaterade omgivningsaktivitet och for
ett utslapp till luft och luftrelaterade omgivningsvariabler, under ar 1998. Predikterat utslapp baseras pa matt
aktivitet i respektive omgivningsvariabel. Predikterad aktivitet fér en omgivningsvariabel baseras pad matta
utslapp till vatten eller luft.

ST
. Matt utsldpp | Predikterat . a.tt i erT Predikterat for en .
Nuklid (Bq) 1998 utsldpp omgivningsvariabel ST B BT Variabel
(Bq) 1998
Co(V) 1,44E+09 1,39E+09 18,3 19 $33_BlasT
B7¢s(v) 1,42E+10 5,48E+09 61,9 99 S3B_BI&sT
B2Eu(V) 1,00E+09 5,00E+08 9,65 13 S3B_BIasT
**Eu(v) 1,06E+09 1,27E+09 38 36 S7_Sediment
>*Mn(V) 8,25E+07 1,55E+08 2,85 1 S34_BIasT
B4cs(L) 1,10E+04 5,00E+03 9,0 15 SC_BjornM

Prediktioner av utslappen i tabell 7 visar god dverensstammelse med faktiskt matta varden.
Prediktionsfelen ar klart mindre an en tiopotens.

Det bor papekas att de signifikanta modellerna i denna studie bor ge bra prediktioner for utslapp
som ligger inom det utslappsintervall som legat till grund for “modellbygget”. Observera ocksa att
modellerna kan anvandas for varje enskilt utslapp och inte bara for arsmedelvarden. Darmed ska det
inte forvantas att extrapolationer langt utanfor detta intervall behéver vara trovardiga. Modellerna
kommer saledes att kunna anvandas for prediktioner vid “normala” utslapp och darmed ocksa
signalera nar utslappen inte ar som “de brukar vara”.

? Mitning 1994
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Rekommendationer

Denna analys har visat pa nddvandigheten av att ha vélorganiserade data och kontinuitet i
registreringen av matvarden av kontrollerade utslapp och matta aktiviteter i
omgivningsprover. Detta ar viktigt for att dels kunna félja eventuella forandringar i utslapp
och matt aktivitet i omgivningsvariablerna, dels mojliggdéra och sakerstalla signifikanta
regressionssamband mellan utsldpp till luft och vatten och relaterade matvarden fran
omgivningsprover. Det ar ocksa viktigt for att kunna gora trovardiga prediktioner for, a ena
sidan storleken pa utsldapp genom matning av omgivningsvariabler och a andra sidan for att
uppskatta aktivitet i visst provslag fran kontrollerade utslapp.

Fortsattningsvis battre kontinuitet i matserierna dar aven varden av omgivningsvariabler,
under detektionsgrans noteras, for bade luft och vatten.

Ur ett “regressionsperspektiv” ar det battre att fokusera pa farre matstationer och
provslag, for att 6ka kontinuiteten. Det finns forstas andra bevekelsegrunder for
myndigheten att rekommendera méatningar pa manga stationer och provslag.
Vattenrelaterade omgivningsvariabler dar det i nuldget finns relativt hog frekvens med
matvarden, och som &r intressanta for regressionssambanden ar t.ex. blastang och
sediment.

Luftrelaterade omgivningsvariabler visar i denna studie generellt mycket lag matfrekvens.
Endast for **Cs(L) erhélls en signifikant modell med 1 variabel (***Cs_SC-Bjérnmossa).

For att fa en uppfattning om spridningskinetiken fran utslapp till omgivningen bor ett
kontrollerat utslapp féljas upp med matning av aktiviteten i nagra olika
(nuklid_matstationer- provslag)med regelbunden frekvens. Matningarna kanske bor goras
veckkovis eller varje manad efter ett kontrollerat utslapp. Viktigt dock att prover tas
”samtidigt”. Dessa matdata kan dven kombineras med meteorologiska data (t.ex.
forharskande vindriktning och vindhastighet, vattentemperatur och strémningshastighet
etc.). Darefter skulle en multivariat tidsserieanalys kunna ge en uppfattning om kinetik av
upptag/deponering av viss nuklid till olika méatstationer och provslag.
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Slutsatser

Data som analyserats med multivariata verktyg (PCA och PLS) visar att rapporteringen av de
kontrollerade utslappen av de radioaktiva nukliderna ®co, 1Cs, ¥Cs, ™?Eu, **Eu och **Mn
till luft (L) och vatten (V) fran de kdrntekniska anldggningarna i Studsvik har hog frekvens i
tidsserierna 1977-2012. Undantaget "*’Eu, ™**Eu och **Mn, dar endast utslapp till vatten har
en, for multivariatanalys, anvandbar frekvens av matvarden.

De kontrollerade utsldppen av radioaktiva amnen till vatten tenderar att minska med tiden.
Aktiviteten av utsldppen till luft ar oftast i medeltal ungefar 2 tiopotenser lagre an
aktiviteten av utslapp till vatten.

Insamlade matvarden pa omgivningsvariabler, olika provslag och métstationer, har
dessvarre, med nagra undantag, mycket lag frekvens.

Multivariatanalysen visar att det finns kvantifierbara samband mellan utslapp till vatten och
till vattenrelaterade omgivningsvariabler for de 6 studerade nukliderna, men endast ett
samband for luftrelaterat utslapp, *Cs (L).

For nukliderna ®Co, **’Cs, **Eu, *>*Eu och **Mn finns signifikanta vattenrelaterade en-
variabelsamband.

PLS-modeller med 1 signifikant variabel har i denna studie nastan lika bra och i nagra fall
battre prediktionsférmaga, Q2, an de fall dar modellerna bestar av fler signifikanta
variabler.

Storleken pa ett utslapp (Y) kan predikteras genom matning av aktiviteten i en eller flera
omgivningsvariabler. De anvanda PLS-modellerna med 1 eller flera variabler saval som
omgivningsvariablerna bor vara signifikanta. Observera att inte alla omgivningsvariabler i
denna rapport kan anvéndas.

Aktiviteten i en omgivningsvariabel (X) kan berdknas med signifikanta PLS-modeller med 1
signifikant variabel vid kdnt utslapp, efter att regressionsuttrycket for utslappet omformats
till log (X) = (log(Y) — B)/k, dar Y=matt utslapp/nuklid, och k och B &r konstanter for varje
nuklid, provslag och matstation. For signifikanta modeller fas relativt god
overensstimmelse mellan observerat och predikterat varde. Prediktionsfelen ar betydligt
mindre dn en tiopotens.

Multivariatanalysen visar saledes att det, ur ett mattekniskt perspektiv, racker att méata
aktiviteten i ndgot/nagra provslag vid nagon enstaka matstation for att kunna uppskatta
storleken pa det gjorda utslappet.

Vidare kraver signifikanta PLS-modeller med bara 1 signifikant variabel mindre resurser och
arbetsinsatser an modeller med fler variabler. Analytiskt/praktiskt bibehalls eller till och
med forbattras prediktionsformagan, Q2, vilket bor tas i beaktning nar kostnad, nytta och
"omvarldens” uppfattning om sakerhet ska vagas samman.

De signifikanta modellerna i denna studie kan anvéndas for att prediktera kontrollerade
utslapp utifran matningar i omgivningen, och vidare kan aktiviteter i omgivningsvariabler
predikteras utifran uppmatta utslapp. Observera ocksa att modellerna kan anvéandas for
varje enskilt utslapp och inte bara fér arsmedelvarden Detta géller for utslapp som ligger
inom det utslappsintervall som legat till grund for modellerna. Modellerna borde alltsa
kunna ge en indikation om avvikelser vid stora prediktionsfel, som t.ex. ett diffust lackage.
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