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1 Uberblick

Das REM-CALGRID-Modell (RCG) ist ein dreidimensionales chemisches Transportmodell,
das es ermoglicht, die in den EU-Richtlinien zur Luftqualitdt (EU, 1999, 2002) definierten
Luftqualititswerte zu berechnen.

Das RCG-Modell kann zur Bestimmung der Luftqualitit und des Eintrags von Schadstoffen
in den Boden in der europaweiten und der nationalen Raumskala (Aufldsungen von ca. 30x30
km?® bis circa 7x7 km?) und in der urbanen Raumskala (Ballungsgebiet, Aufldsung von ca.
1x1 km® und héher) verwendet werden. Die aus héher-skaligen Modellanwendungen
abgeleitete Hintergrundbelastung wird als Randbedingung fiir kleiner skalige Berechnungen
verwendet (,,one-way-nesting*).

Die Berechnung erfolgt auf Stundenbasis fiir das ganze Jahr, so dass auch die in den EU-
Richtlinien verlangten Uberschreitungshiufigkeiten direkt berechnet werden konnen.
Betrachtet werden alle relevanten Spurenstoffe in der Gasphase und deren chemische Reak-
tionen sowie die Feinstaubproblematik. Bei den Partikeln kdnnen neben der Gesamtsumme
der Partikel < 10 um (PM10) auch die Einzelkomponenten PM10-PM2.5, PM2.5, EC, OC,
die anorganischen Sekundiraerosole SO4, NH4, und NO;3; sowie einige organische Aerosole
getrennt ausgewiesen werden.

Das RCG-Modell entstand aus der Verschmelzung des urspriinglich fiir die grofrdumige
Skala entwickelten REM3 (Stern, 1994) und des fiir die urbane Skala entwickelten
CALGRID-Modells (Yamartino et al., 1992). Beide Modelle wurden bereits im Rahmen des
Aktionsprogramms und MaBnahmenplans Ozon (AMPO) fiir episodenbezogene
Szenariorechnungen eingesetzt (Motz et al., 1997). In mehreren vom Umweltbundesamt
geforderten F&E-Vorhaben wurden die wissenschaftlichen Module iiberarbeitet, erginzt, und
auf den Stand des Wissens gebracht (Stern 2003, 2004). Die Parametrisierungen der physika-
lisch/chemischen Prozesse erfolgten mit Modellierungsansétzen mittlerer Komplexitit, um die
auf Langfristberechnungen abzielende Anwendung des Modells gewéhrleisten zu konnen. In
der praktischen Anwendung bedeutet dies, dass die physikalisch-chemischen Parametrisier-
ungen so gewdhlt wurden, dass einerseits eine dem Problem angemessene Darstellung der
relevanten Prozesse gewihrleistet ist und andererseits der Rechenzeitbedarf des Modells eine
Erstellung von Jahresldufen auf einem modernen PC gestattet.

Die wesentlichsten Bestandteile des RCG-Modells sind:

e Dynamisches oder festes vertikales Koordinatensystem mit einer beliebigen Anzahl
von Modellschichten. In der Horizontalen Wahl zwischen einem geographischen oder
einem rechtwinkligen Koordinatensystem,

¢ FEin absolut massenerhaltendes ,,operator-splitting“-Verfahren,

e FEin sehr genauer und trotzdem nicht-rechenintensiver Algorithmus fiir die Horizonta-
ladvektion,

e Module fiir die trockene und nasse Deposition,

e Die neueste Version der Carbon-Bond-IV Mechanismus fiir die chemischen
Gasphasenreaktionen,

e Behandlung der PM10- und PM2.5-Problematik ,

¢ Ein Aerosol-Modul zur Bestimmung der sekundiren anorganischen Aerosole,
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e FEin Aerosol-Modul zur Bestimmung der sekundéren organischen Aerosole,
e Module zur Bestimmung der biogenen Emissionen auf der Basis von Biomassen,

¢ Emissionsmanagementsystem zum einfachen Umsetzen von Emissionsszenarien in die
Emissionsdatenbasis,

e Auswerte-Module zur Berechnung der in den EU-Richtlinien zur Luftqualitét festge-
schriebenen Beurteilungsgrofen,

e Skalen-iibergreifende Modellanwendungen (,,one-way-nesting*).

2 Die numerische Struktur

Das RCG-Modell ist ein Eulersches Gittermodell in dem der Ausbreitungsraum mit einem
dreidimensionalen Gitter liberzogen wird an dessen Knotenpunkten die Massenkonzen-
trationen der Spurengase und Partikel berechnet werden.

Das Koordinatensystem ist flexibel und hat folgende Optionen fiir den Aufbau des
Vertikalgitters:

e Dynamische Schichten mit einer beliebigen Anzahl von Schichten unterhalb und ober-
halb der Mischungsschichthohe. Die Schichtbewegung wird durch die Anderung der
Mischungsschichthohe gesteuert.

e Feste Schichten mit einer beliebigen Anzahl von Schichten.

Im Modell erfolgt eine numerische Losung der dreidimensionalen Advektions-Diffusions-
gleichung in der folgenden Form:

oC.

Zriv[ (Ve -Kpv(EC)) ]=0

ot P

mit C; der Massenkonzentration eines Spezies i, V dem Windvektorfeld, K dem Diffusi-

onstensor, und p der atmosphérischen Dichte.

Die numerische Losung der horizontalen Transportterme erfolgt mit einer Weiterentwicklung
des flusserhaltenden Walcek-Verfahrens (Walcek, 2000). Der Vertikaltransport und die
Massenverlagerung durch Schichtbewegung beim dynamischen Koordinatensystem wird mit
Hilfe eines speziellen Verfahrens bewerkstelligt, das ein vollstindige Massenerhaltung
gewdhrleistet und gleichzeitig alle numerischen Fehler infolge des sog. ,,operator-splittings*
unterdriickt. In diesem Verfahren wird die durch die Bewegung des Vertikalgitters
hervorgerufene nicht-physikalische Vertikalgeschwindigkeit von der echten, durch die
groBraumigen Divergenzen oder Konvergenzen des Windfeldes verursachten physikalischen
Vertikalgeschwindigkeit sowie der Diffusionsgeschwindigkeit getrennt. In einem ersten
Schritt erfolgt fiir jede Anderung des Vertikalgitters eine Umverteilung der Masse von dem
alten Gitter auf das neue Gitter mit einem einfachen Donor-Cell-Verfahren. Dieses Verfahren
garantiert eine 100%ige Massenerhaltung. In einem zweiten Schritt erfolgt die numerische
Losung der vertikalen Diffusionsgleichung mit einem Crank-Nicolson-Verfahren, in der der
vertikale Transport nur noch von der physikalischen Vertikalgeschwindigkeit und der
Diffusionsgeschwindigkeit bestimmt wird.

Details des Verfahrens kdnnen in Yamartino (2003) gefunden werden.
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3 Die Gasphasenchemie

Zur Behandlung der chemischen Reaktionen in der Gasphase wird Carbon Bond-1V-
Mechanismus (CBM-IV) benutzt. Dieser von Systems Applications Inc. in den USA
entwickelte Mechanismus ist ein so genannter "lumped-structure"-Mechanismus, bei dem die
Kohlenwasserstoffe in symbolische Gruppen entsprechend den Bindungseigenschaften der C-
Atome aufgeteilt werden (Gery et al., 1989). Der Mechanismus enthélt die von Carter (1996)
entwickelte 1-Produkt-Isopren-Chemie. Der CBM-IV-Mechanismus im RCG-Modell
entspricht der im CMAQ-Modellsystem der US EPA verwendeten Form (Gipson and Young,
1999).

Der photochemische Gasphasenmechanismus enthdlt auch die Gasphasenoxidation des
Schwefeldioxids zu Schwefelsdure und eine einfache Parametrisierung der Nassphasenoxida-
tion unter Beriicksichtigung der Os- und H,O,-Reaktionen in der Nassphase (Beekmann et al.,
2007).

Als numerischer Loser fiir das gekoppelte System der chemischen Reaktionsgleichungen wird
der QSSA-Algorithmus verwendet (Yamartino et al., 1992).

4 Die Aerosolbehandlung
4.1 Uberblick

Die Aerosolbehandlung im RCG wird relativ einfach gehandhabt, um den Charakter eines
operationell einsetzbaren Langfristmodells nicht zu verlieren. Das RCG-Modell unterscheidet
folgende Partikelarten in dem GroBenbereich kleiner 10 pm:

e Primir emittierte anthropogene und natiirliche Partikel (organisch und anorganisch),
e {iber chemisch/physikalische Prozesse aus anthropogenen und natiirlichen Vorldufer-
stoffen sekundir gebildete organische und anorganische Partikel.

Die Emissionsdatenbasis liefert die priméren PM10-Emissionen aufgeteilt in zwei Kategorien,
PM10 gesamt und Partikel mit einem Durchmesser kleiner 2.5 pum (PM2.5). Die PM2.5-
Emissionen werden mit Hilfe verursacherspezifischer Faktoren in die Untergruppen EC
(Elementarer Kohlenstoff) und OC (Organischer Kohlenstoff) und einen mineralischen Rest
(PM2.5,4im) aufgeteilt (Beekmann et al., 2007). Diese Emissionen werden den vier Modell-
spezies PMCO = PM10 — PM2.5, EC, OC und RPM25 = PM2.5-EC-OC zugeordnet.

Das anorganische Aerosolmodul behandelt die thermodynamischen Gleichgewichtsreaktionen
der Sulfat-, Nitrat-, Ammoniumaerosolkomponenten SO4, NO3, NHy4, sowie von Na und Cl in
Abhidngigkeit von Temperatur, Feuchte und den Gasphasenkonzentrationen von
Salpetersdure, Schwefelsdure, Ammoniak und Schwefelsdure. Die anorganischen Aerosole
werden unter dem Begriff SIA zusammengefasst. Das organische Modul liefert die
Konzentrationen der organischen Aerosole, die unter dem Begriff SOA zusammengefasst
werden. Damit setzt sich das PM10 zusammen aus:

PM10 = RPM25 + PMCO + EC + OC + SIA +SOA+Na+Cl

RPM25, PMCO, EC und OC bezeichnen die primdren Aerosole, SIA und SOA die
sekundédren Aerosole. Na und Cl sind die betrachteten Seesalzkomponenten. Dynamische
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Prozesse, die zur GroBenidnderung von Aerosolen beitragen, wie die Koagulation und die
Kondensation, werden nicht betrachtet. Alle PM10-Komponenten werden transportiert und
unterliegen der nassen und trockenen Deposition.

Die vorliegende Behandlung der Aerosolproblematik beschreibt alle wesentlichen Prozesse,
die zur PM10-Gesamtkonzentration fithren. Der Vergleich der Aerosolergebnisse des RCG-
Modells mit den Ergebnissen anderer, zum Teil deutlich komplexerer Modelle zeigt auf, dass
die Aerosolbehandlung des RCG-Modells eine ausreichende Beschreibung der Phdnomene
liefert (Stern et al., 2008). So zeigten auch Experimente mit dem EURAD-Modell, dass sich
die PM10-Masse bei Vernachldssigung der Aerosol-Dynamik nur in geringem Mal3e dndert
(Feldmann et al., 2006).

4.2 Anorganische Aerosole

Das in das RCG-Modell integrierte anorganische Aerosolmodul ist ein sog. Gleichgewichts-
modul, d.h. es wird immer von einem thermodynamischen Gleichgewichtszustand zwischen
der Aerosol- und der Gasphase ausgegangen. Dieses Aerosolmodul, ISORROPIA, betrachtet
die anorganischen Sulfat-, Nitrat- und Ammoniumaerosole sowie die NA- und Cl-Aerosole
(Nenes et al., 1998). Das ISORROPIA-Modul wurde speziell fiir die Bediirfnisse urbaner und
regionaler Ausbreitungsmodelle auf Geschwindigkeit und Robustheit hin optimiert und be-
handelt folgendes Gas-Aerosolsystem:

Gasphase: NH3;, HNO;3;, HCL, H,0,
Nassphase: NH;", Na*, H", CL", NO3", SO~ ,

Feste Phase: (NH4)2SO4, NH4HSO4, (NH4)3H(SO4)2, NH4NO3 , NH4C1, NaCl, NaNO3,
NaHSO4, Na2804

Damit sind in ISORROPIA alle wichtigen anorganischen Aerosolkomponenten abgedeckt.

Die Bildung sekundirer Aerosole wird durch chemische Reaktionen in der Gasphase aus-
gelost. Eine wichtige Aerosolquelle ist die Neutralisierung von gasformiger Schwefelsdure
und Salpetersdure durch Ammoniak. Dabei entstthen Ammoniumbisulphat- und
Ammoniumnitrataerosole. Konzentrationen und Phasenzustand der Aerosole sind dabei eine
Funktion der Konzentrationen der Reaktionspartner, der Feuchte und der Temperatur. Die in
dem Modul (und der Gasphasenchemie) behandelten Aerosolprozesse sind:

Schwefelsdure- bzw. Sulfatbildung:
H,S0O, entsteht aus der Oxidationskette des Schwefeldioxids initiiert durch das OH-Radikal:
OH + SO, + O, + H, O — H,SO4 + HO» (1)

Wegen seines niedrigen Dampfdrucks ist die Gasphasenkonzentration H,SO,4 sehr niedrig. Die
gebildete Schwefelsidure kondensiert sofort oder reagiert mit einer Base. Nahezu das gesamte
oxidierte Schwefeldioxid wird dadurch zu Sulfataerosol. Das leicht 16sliche SO, oxidiert auch
in Wolkenwasser. Die in den Wolkentropfchen ablaufenden Nassphasenreaktionen tragen
wesentlich zu den Sulfatkonzentrationen bei. Die dominierenden Nassphasenoxidationsmittel
sind die in der Gasphase gebildeten Peroxide und Ozon sowie O, in der Gegenwart der
Katalysatoren Eisen und Mangan. Die Entstechung von Sulfat aus der Oxidation des
Schwefeldioxids mit dem OH-Radikal wird im Gasphasenmechanismus simuliert. Die
Nassphasenreaktionen werden im RCG nicht explizit modelliert sondern durch eine simple
Reaktion erster Ordnung parametrisiert.
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Das Aerosolmodul beruht auf der Annahme eines thermodynamischen Gleichgewichts
zwischen Gasphase und Aerosolphase ohne Beriicksichtigung der GroBenverteilung der
Aerosole. Folgende Reaktionen werden berticksichtigt:

NH; + H,SO4 — NH4HSO4 (s, aq) (2)
2 NH3 + H,SO4 — (NH4)2S04 (s, aq) 3)
(Index s: fester Phasenzustand, Index aq: fliissiger Phasenzustand)

Ammoniak reagiert mit der Schwefelsdure. In diesem Reaktionsschritt wird Sulfataerosol
gebildet. Diese Reaktion ist irreversibel, d.h. das an das Sulfat gebundene Ammoniak
verbleibt in der Aerosolphase. Wird das gesamte zur Verfiigung stehende Ammoniak in den
Reaktionen (2) und (3) verbraucht, ist die Aerosolbildung in dem Modul beendet. Bleibt noch
Ammoniak iibrig, kommt es zu folgender Gleichgewichtsreaktion zwischen Ammoniak und
Salpetersidure wodurch das Nitrataerosol gebildet wird:

NH; + HNO3 <> NH4NO; (S, aq) (4)

Reaktion (4) ist reversibel, d. h. das Ammoniak kann wieder freigesetzt werden und damit fiir
weitere Reaktionen zur Verfiigung stehen. Das Uberschussammoniak wird freies Ammoniak
genannt, da es nicht irreversibel an das Sulfataerosol gebunden ist. Den obigen Gleichungen
kann man entnehmen, dass das Nitrataerosol nur gebildet werden kann, falls das Verhéltnis
Ammoniak/Sulfat groBer als zwei ist.

Ob es tliberhaupt zur Nitratbildung kommt und ob und wie viel Ammoniak dann wieder
freigesetzt werden kann, hingt von der Gleichgewichtskonstante der Reaktion (4) ab, die eine
Funktion der Feuchte und der Temperatur ist. Ein weiterer wichtiger Parameter ist der
Luftfeuchtewert RHy (Relative Humidity of deliquescense), bei dem das Aerosol seine Phase
wechselt (fliissig oder fest).

Im Aerosolmodul werden damit grundsitzlich zwei Zustéinde unterschieden:
e Verhiltnis von Ammoniak zu Sulfat gréer zwei (a)
e Verhiltnis von Ammoniak zu Sulfat kleiner zwei (b)

Im Zustand a) ist das gesamte Sulfat in (NH4).SO4 (s, aq) gebunden. Das Uberschuss-
ammoniak und die Salpetersdure stehen im Gleichgewicht mit dem Ammoniumnitrat
NH4NO:; (s, aq).

Im Zustand b) steht nicht genug Ammoniak zur Verfiigung, um die gesamte Schwefelséure zu
neutralisieren. Die Nassphase der Aerosole ist daher sauer. Es wird kein Ammoniumnitrat
gebildet wodurch die Salpetersdurekonzentration in der Gasphase hdher ist als im Zustand a).
Dieser Effekt wird noch verstarkt, da HNOs bei niedrigeren pH-Werten schlechter 16slich ist.

4.3 Organische Aerosolbehandlung

Das organische Aerosol hat einen bedeutenden Anteil an der Gesamtaerosolmasse. Der
primidre Anteil des organischen Aerosols wird direkt emittiert wiahrend der sekundéire Anteil
in der Atmosphére aus der Gasphase gebildet wird. Organische sekundédre Aerosole entstehen
aus schwerfliichtigen Folgeprodukten der Oxidation biogener Kohlenwasserstoffe wie der
Terpene und aus der Oxidation anthropogen emittierter Aldehyde. Die zur Simulation dieser
Prozesse verfiigbaren Module sind jedoch weitaus weniger entwickelt als diejenigen fiir die
anorganischen Aerosole, da das Wissen iiber die Bildungsprozesse organischer Aerosole noch
liickenhaft ist. Zur Beschreibung der sekundiren organischen Aerosolbildung wurde das von
Schell et al. (2001) fiir das EURAD-Modell entwickelte SORGAM-Modul in das RCG-
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Modell integriert. SORGAM beschreibt die Bildung sekundirer organischer Aerosole in zwei
Schritten:

e Produktion schwerfliichtiger organischer Materialien aus der Oxidation reaktiver
organischer Vorldufersubstanzen,

e Partitionierung des schwerfliichtigen Materials zwischen der Gas- und der Partikelphase
(thermodynamisches Gleichgewicht).

SORGAM unterscheidet zwischen vier biogen und vier anthropogen sekunddren organischen
Aerosolkomponenten. Die anthropogenen Komponenten entstehen aus den Reaktionen von
aromatischen Verbindungen, hoheren Alkanen und hoéheren Alkenen. Die biogenen
Komponenten beinhalten die Beitrdge der Reaktionen von a-Pinen und Limonenen. Die
Konzentrationen jeder Komponente werden sowohl in der Gas- als auch in der Partikelphase
berechnet. Da im RCG-Modell Partikelwachstum nicht behandelt wird, wird angenommen,
dass alle sekundédren Aerosole im Fein-Modus enthalten sind (PM mit Durchmesser kleiner
2.5 um). Das SORGAM-Modul verlangt eine explizite Behandlung der organischen
Komponente. Die primdren organischen Emissionen werden dazu aus den Gesamtemissionen
der Partikel mit Hilfe verursachergruppenspezifischer Faktoren abgeleitet und getrennt von
den anderen primdren Emissionen im Modell transportiert (Beekmann et al., 2007). Insgesamt
miissen durch die Integration des SORGAM-Moduls 17 neue Spezies betrachtet werden.

5 Trockene und Nasse Deposition

Die Entfernung von Schadstoffen aus der Atmosphire wird im RCG-Modell iiber die
Prozesse der trockenen und nassen Deposition behandelt. Betrachtet wird das Auswaschen
mit dem Regenniederschlag (nasse Deposition) und die trockene Ablagerung von Partikeln
und Gasen auf Pflanzen und anderen Oberfldchen (trockene Deposition).

Damit kann das Modell neben der Bestimmung der Konzentrationen in der Luft auch zur
Berechnung aller relevanten Schwefel- und Nitrateintrdge in den Boden eingesetzt werden.

5.1 Das trockene Depositionsmodul

5.1.1 Die Widerstandsanalogie

Das RCG-Modell enthélt ein detailliertes Modul zur Berechnung der Entfernung von Schad-
stoffen aus der Atmosphéire durch trockene Deposition. Die trockene Ablagerung von Gasen
und Partikeln erfolgt durch Transport aus der atmosphérischen Grenzschicht zur Oberfliche,
wo die Schadstoffe aufgenommen werden. Die Entfernung der Luftbeimengungen aus der
Atmosphire wird mit Hilfe der so genannten Depositionsgeschwindigkeit v4 beschrieben, die
als das Verhiltnis des in Bodennéhe hohenkonstanten Flusses der Luftbeimengung zu deren
Konzentration definiert ist:

\ Fi / Ci (Z)
mit
F; Fluss der Luftbeimengung i zum Boden;
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vq Depositionsgeschwindigkeit
¢i (z) Konzentration der Luftbeimengung i in der Hohe z

Konzeptionell wird die trockene Ablagerung im RCG-Modell damit analog zum Stromfluss
durch einen elektrischen Schaltkreis liber Widerstandsgesetze behandelt. Der Transport von
Gasen durch die bodennahe Atmosphére zu einer Oberflache wird danach durch einen "atmo-
sphirischen Widerstand" und einen "Oberflichenwiderstand" bestimmt. Der atmosphérische
Widerstand setzt sich zusammen aus dem turbulenten Widerstand, der vom Turbulenzzustand
der bodennahen Atmosphére abhingt, und dem quasi-laminaren oder viskosen Widerstand,
der eine Funktion des Zustandes der Oberfliche und der molekularen Diffusivitit der Luft-
beimengung ist. Der Oberflichenwiderstand charakterisiert den Transfer durch die Oberfldche
von Pflanzen, Bdden oder Wasser und wird durch GréBen wie dem Offnungszustand der
Stomata, Reifegrad der Pflanzen und der Feuchtigkeit der Unterlage gekennzeichnet. Die
Summe dieser Widerstiande ist gleich dem Reziprokwert der Depositionsgeschwindigkeit:

R=R,+R4+R.=1/vqg
mit
R. turbulenter Transferwiderstand,
R4 quasi-laminarer Transferwiderstand,
R, Oberflachenwiderstand

Bei der trockenen Deposition von Partikeln muss die Sedimentationsgeschwindigkeit v, be-
riicksichtigt werden, womit sich fiir den Gesamtwiderstand der Deposition von Aerosolen
folgender Ausdruck ergibt:

RZ(Ra+Rd+RaRdVg)+l/ngl/Vd

Fiir Partikel wird der Oberflichenwiderstand Null gesetzt, d.h. erreicht ein Partikel die Ober-
flache, wird es dort aufgenommen.

Alle zur Berechnung der Widerstinde notwendigen Oberflichendaten wie Rauhigkeitslinge
(tiber Land) z, oder der Blattflichenindex LAI miissen als Funktion einer Anzahl von Land-
nutzungsklassen und der Wachstumsphasen fiir das gesamte Modellgebiet vorgegeben wer-
den. Die mittlere Depositionsgeschwindigkeit in einer Gitterfliche ergibt sich dann aus der
Berechnung der Depositionsgeschwindigkeit fiir jede auftretende Landnutzungsklasse und
anschlieender anteilsgewichteter Mittelung. Die im RCG-Modell verwendeten Land-
nutzungskategorien werden aus der CORINE-Datenbasis (www.corine.dfd.dlr.de) iiber-
nommen.

5.1.2 Atmosphérische Widerstande

Die folgenden Ansétze zur Bestimmung der Widerstinde beruhen im Wesentlichen auf der in
Padro (1993) beschriebenen Vorgehensweise. Die Berechnung des turbulenten Transferwider-
stands erfolgt fiir Gase und Partikel aus der Monin-Obuchovh-Theorie in Analogie zur Be-
stimmung der turbulenten Fliisse von Impuls, Warme und Feuchte in der Prandtl-Schicht.
Eingangsgroflen fiir die Berechnungen sind die Rauhigkeitsldnge zy, die Monin-Obuchovh-
Léange L und die Schubspannungsgeschwindigkeit us.

Der turbulente atmosphidrische Widerstand R, gegen den Transport einer Luftbeimengung i
durch die Prandtl-Schicht zum Boden lédsst sich analog zum Wérmetransport aus der in der
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Prandtl-Schicht geltenden Beziehung zwischen dem Konzentrationsflul und dem vertikalen
Konzentrationsgradienten ableiten (Wesely und Hicks, 1977):

Fi:KZ% mit KZ=—k”*ZZ
®H(E)

wobeil ®y eine im diabatischen Fall auftretende Korrekturfunktion ist und k die von Karman-
Konstante bezeichnet. Unter Verwendung der Beziehung 1 / R, = F; / ¢ (Zg) lésst sich durch
Integration von der Hohe zj bis zur Referenzhohe Zy fiir R, folgender Ausdruck ableiten

R, = L{ln[z—Rj - ‘Ph}
u.k Z,

WYy bezeichnet die integrierte Form der Stabilitidtsfunktion ®y, die die Abweichungen vom
neutralen Fall korrigiert. Dieser Korrekturfaktor ist Null im neutralen Fall, positiv unter
labilen Bedingungen und negativ unter stabilen Bedingungen. Die Bestimmung dieses
Korrekturfaktors erfolgt mit Hilfe der von Wesely und Hicks (1977) vorgeschlagenen Be-
ziehungen:

v, = exp{598 ; .3911{— ZTRJ —.091n2[— ZTRH fir —1< ZTR <0

Da die Konzentration der untersten Modellschicht ein vertikales Mittel {iber die vertikale Aus-
dehnung der Schicht darstellt, miisste streng genommen auch der atmosphérische Widerstand
als Schichtmittel bestimmt werden. Die Losung des sich daraus ergebenden Integralausdrucks
ist aber sehr rechenintensiv und kann nach den Untersuchungen von Pleim et al. (1984) durch
Bestimmung des atmosphirischen Widerstands in folgender Referenzhdhe approximiert
werden (siehe auch Padro, 1993):

Zo Obergrenze der 1. Modellschicht,
Z, Untergrenze der 1. Modellschicht (1 m),
e Basis des natiirlichen Logarithmus
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Der Transport durch die laminare Grenzschicht direkt an einer Oberfliche erfolgt fiir Gase
durch molekulare Diffusion. Der quasi-laminare Transferwiderstand flir Gase wird als
Funktion der Schubspannungsgeschwindigkeit u+ und des Verhéltnisses der kinematischen
Zdhigkeit y von Luft zur molekularen Diffusivitit D; des betrachteten Gases i in Luft
(Schmidt-Zahl Sc) bestimmt (Hicks, 1982):

2Sc%
Re= kK u

Fiir Partikel ist der Transport durch die laminare Grenzschicht abhéngig vom Durchmesser.
Bei einem Durchmesser kleiner 0,1 um wirkt die Brownsche Molekularbewegung
(Nukleationsmodus). Im Bereich gréBer 1,0 um wird die Deposition hauptsdchlich von der
Sedimentation und der Trégheitsabscheidung bestimmt (Dispersionsmodus). In dem
Zwischenbereich von 0,1 um bis 1,0 pm (Akkumulationsmodus) halten sich die Beitridge von
Diffusion und Tréigheitseffekten die Waage, wobei allerdings der Transfer in diesem Bereich
am geringsten ist.

Zur Beriicksichtigung der gemeinsamen Wirkung von diffusiven und Tragheitseffekten wird
der laminare Widerstand bei Partikeln als Funktion der Schmidtzahl Sc und der Stokeszahl St
berechnet (Pleim et al., 1984). Die Stokes-Zahl St ist definiert als

*

Vgu

St=—
g v

Y kinematische Zéhigkeit der Luft [m?/s]
Vo Sedimentationsgeschwindigkeit [m/s]
g Erdbeschleunigung  [m/s’]

Die Sedimentationsgeschwindigkeit v, wird in Abhingigkeit von den Eigenschaften des Parti-
kels unter der Annahme einer Kugelform aus der Stokes-Gleichung berechnet:

V. = [d;g(pp _pL)C]
o 18v

dp Partikel Durchmesser [m]

pp Partikel Dichte [g/m’]

pL Luft Dichte [g/m3]

C Cunningham Korrekturfaktor fiir kleine Partikel

Cola (2%P)(al ‘a, exp[_ a3d%D

A mittlere freie Weglidnge von Luftmolekiilen (6.53 * 10 cm )
a=1.257;2,=0.4; a3;=0.55

Da die Partikel polydispers sind, d.h. verschiedene GroBen besitzen, wird die Fallge-
schwindigkeit fiir eine Anzahl von Groflenkategorien berechnet und unter der Annahme einer
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Normalverteilung der Teilchengrolen aus diesen einzelnen Fallgeschwindigkeiten eine
gewichtsgemittelte Gravitationsgeschwindigkeit bestimmt. Fiir Sulfat und die anderen
anorganischen Aerosole wird dabei von einem mittleren Durchmesser von 0.5 um mit einer
Standardabweichung von 2 um ausgegangen.

Damit ergibt sich fiir den laminaren Widerstand bei Partikeln folgender Ausdruck:

R, =[Sc_% +10_%t]l u?’

5.1.3 Oberflachenwiderstande

Die hier beschriebene Formulierung der Oberflichenwiderstinde folgt im Wesentlichen der
Vorgehensweise von Erisman und Van Pul (1994). Die Berechnung des Oberflachenwider-
standes filir Gase erfolgt getrennt fiir Pflanzen, Béden und Wasser. Fiir Partikel ist der Ober-
flichenwiderstand Null, d.h. erreicht das Partikel den Boden, wird es sofort abgelagert.

Der Oberflachenwiderstand R, fiir Gase uiber einer mit Pflanzen bedeckten Einheitsfliche
(,,Big leaf model*) setzt sich zusammen aus den Widerstinden gegen die Ablagerung an den
nassen oder trockenen Blattoberflichen sowie am Boden und kann durch folgende parallel
wirkende Einzelwiderstinde beschrieben werden:

_ 1 N 1 N _1 _
Rst + Rm Rcut Rsoil + Rinc

C

mit

Ry Diffusionswiderstand durch die Stomata—Offnung von Pflanzenblittern und Nadeln

R, Mesophyllwiderstand, der bei der Losung und dem Transport von Gasen im
wiassrigen Milieu der Zellwand und im Protoplasma entsteht

Rine  Widerstand im Pflanzenbestand gegen den Transport von Luft in Richtung Boden

Reie  Widerstand gegen die Ablagerung oder Zerstorung auf der Blattoberfldche

Reii  Widerstand gegen die Ablagerung oder Zerstorung am Boden oder an Wasserflachen
(Rw bei Wasser, Rgpow bei Schneebedeckung)

Stomata- und Mesophyllwiderstandwiderstand
Der Stomatawiderstand Rst wird fiir Wasserdampf als Funktion der Globalstrahlung Q und

der Oberflichentemperatur T nach einer Parametrisierung von Baldocchi (1988) bestimmt:

Ry=R;" {1+ (200/(Q+0.1) Y’} { 400/ (T, (40-T,) }

mit
Q Globalstrahlung in W/m®
T, Oberflachentemperatur in °C

Der Referenzwiderstand R; (s/m) kann der Tabelle 1 entnommen werden. Der fiir Wasser-
dampf geltende Widerstand Ry wird fiir die einzelnen Schadstoffe mit Hilfe des Verhéltnisses
des Diffusionskoeffizienten des betreffenden Gases zum Diffusionskoeffizienten von Wasser
modifiziert und ergibt zusammen mit dem Mesophyllwiderstand R, den gesamten
Stomatawiderstand des betreffenden Gases:

Rs(Gas) = Ry " Da120y/D(Gas) + Rin
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Der Mesophyllwiderstand R, wird fiir alle Gase Null gesetzt, da keine genauen Kenntnisse
vorliegen.

Widerstand R; in s/m

Landnutzungsklasse (1) 2) 3) 4)
Urban areas 9999 9999 9999 9999
Agriculture 60 120 9999 9999
grassland 120 240 9999 9999
Woodland scrub 150 300 250 400
Coniferous forest 130 250 250 400
Mixed forest 100 190 500 800
Deciduous forest 70 140 9999 9999
Sand, bare rocks 9999 9999 9999 9999
Permanent ice and snow 9999 9999 9999 9999
Water, marsh and wet land 9999 9999 9999 9999

Tabelle 1: Die fiir die verschiedenen Landnutzungsklassen im RCG-Modell benutzten Werte fiir den
Referenzwiderstand R; in Abhéngigkeit von 4 Wachstumsphasen: (1) Hauptwachstumsphase, (2)
Frithe Wachstumsphase, (3) Kein Wachstum ohne Schnee, (4) Kein Wachstum mit Schnee

Interner Widerstand des Pflanzenbestands

Die Deposition im Pflanzenbestand erfolgt an den Pflanzen selbst und am Boden unter dem
Bestand. Der Transport von Schadstoffen zum Boden erfolgt im Pflanzenbestand iiber Wirbel
mittlerer Grofe, die die Vegetation durchdringen konnen. Der aerodynamische Widerstand
Rine im Pflanzenbestand wird mit Hilfe des Blattflichenindex LAI parametrisiert:

U Schubspannungsgeschwindigkeit in m/s
LAI Blattflachenindex (siche Tabelle 2)

b empirische Konstante 8 m™

h Vegetationshohe

Die Vegetationshohe wird fiir Wilder auf 20 m, fiir Pflanzenwuchs und Grasland auf 1 m
gesetzt.

Kutikulawiderstand

Der Widerstand der Kutikula, der die externe Deposition direkt auf die Epidermis steuert,
spielt insbesondere nachts eine Rolle, wenn die Stomata-Offnungen geschlossen sind. Bei
nasser Blattoberfliche wird dieser externe Widerstand fiir wasserldsliche Gase sehr klein, so
dass die externe Deposition die Gesamtdeposition dominiert.

SO2
Fiir SO, erfolgt die Parametrisierung des externen Widerstands fiir alle Vegetationstypen nach
den Ergebnissen von Messungen in Heidekraut (Erisman und Van Pul, 1994):

Re=10 s/m  wihrend oder kurz nach Regen, in allen anderen Fillen:
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Reut = 2500 exp {-0.0693 ' rh} s/m fiir relative Feuchte rh < 80.0%
Rey = 0.58 10" exp {-0.278 . th} s/m fiir relative Feuchte rh > 80.0%

Diese Beziehungen werden fiir alle Temperaturen groBer -1°C angewandt. Unter dieser
Temperatur wird angenommen, dass die Deposition abnimmt und R, wird dann auf 500 s/m
gesetzt.

Os

Die Aufnahme von Ozon durch die Vegetation erfolgt hauptséchlich iiber die Stomata-
offnungen. Der Kutikelwiderstand ist deutlich groBer und wird hier fiir trockene und nasse
Blattoberfldachen gesetzt auf Rq,= 1500 s/m.

NO und NO,

Die Deposition von NO ist insgesamt sehr gering und wird daher vernachlassigt. NO, wird im
Wesentlichen iiber die Stomatadffnungen aufgenommen. Die externe Ablagerung auf der
Blattoberfliche wird durch eine Widerstand von R, = 2000 s/m fir trockene und nasse
Blatter kontrolliert.

HNO;

Die Deposition von HNOj; wird durch den atmosphérischen Widerstand kontrolliert. Der Kuti-
kelwiderstand wird aus rechnerischen Griinden auf den Mindestwert von Rey, = 10 s/m fiir
trockene und nasse Blitter gesetzt.

NH;

Ammoniak wird iiber natiirlichen Flichen sowohl deponiert als auch emittiert. Insbesondere
tiber gediingten Ackerland oder Viehweiden kann der Ammoniakfluss in die Atmosphére
gerichtet sein. Uber Wildern iiberwiegt die Deposition. Das gegenwirtige Wissen iiber die
sich zum Teil kompensierenden Fliisse ist so unzureichend, dass eine Quantifizierung auf
Basis der vorhandenen Datenbasis (Landnutzung) nicht mdéglich ist. Deshalb wird hier der
nach oben gerichtete Emissionsfluss aus Boden nur iiber die direkten NHj;-Emissionen
berticksichtigt. Der Kutikelwiderstand wird auf R, = 10 s/m fiir trockenen und nassen
Pflanzenbewuchs gesetzt. Fiir alle anderen Spezies wird keine Kutikeldeposition betrachtet.

Die Nassung von Oberfldchen infolge Taubildung wird in der gegenwirtigen Modellversion
noch nicht beriicksichtigt. Bei Regen wird angenommen, dass durchschnittlich 75% der
Blatter mit Wasser bedeckt sind.

Deposition auf Wasseroberflachen

Der Transport von Gasen durch eine Luft-Wasser-Grenzfliche wird durch zwei in Reihe wir-
kende Widerstdnde, den Gasphasen- und den Nassphasenwiderstand bestimmt, wobei bei den
meisten Gasen einer der beiden Widerstinde dominiert. Der Nassphasenwiderstand ist die
dominierende Einflussgrofle bei allen schlecht wasserldslichen Gasen wie z.B. Oz oder NO.
Bei schnell 16slichen Gasen wie SO, oder H,0, ist der Nassphasenwiderstand verschwindend
gering und die Depositionsrate wird durch den Gasphasenwiderstand, d. h. die atmos-
phérischen Widerstinde, kontrolliert.

Der Nassphasenwiderstand r,, durch eine Luft-Wasser-Grenzflache kann in Abhangigkeit von
der Loslichkeit der Gase in Wasser berechnet werden (Sehmel, 1980):

1
2.54x10*H T, u,
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mit

H Henry-Konstante, ein MaB fiir die physikalische Loslichkeit von Gasen, das die
Proportionalitit der Konzentration des Spurenstoffes im Tropfen zu dessen Par-
tialdruck in der Gasphase angibt

U Schubspannungsgeschwindigkeit in m/sec.

T, Temperatur an der Oberflidche in K

Deposition auf Boden

SO,

Der Bodenwiderstand fiir SO, wird auf 500 s/m gesetzt. Bei nassen Boden verringert sich der
Widerstand auf 10 s/m. Bei Schneebedeckung wird ein hoherer Widerstand von 500 s/m
angesetzt.

O3

Der Bodenwiderstand von Ozon héngt ab vom Bodentyp und dem Wassergehalt des Bodens.
Wegen der schlechten Wasserloslichkeit wird Ozon auf nassen Oberflichen nur wenig
zerstort. Bei trockenen Boden wird der Widerstand auf 100 s/m gesetzt, fiir nasse Béden oder
Schneebedeckung wird ein Wert von 1500 s/m gewihlt.

NO und NO;

Bei NO tiberwiegt die Emission von Béden die Deposition. Daher wird NO-Deposition ver-
nachléssigt. Der Bodenwiderstand fiir NO, wird auf 1500 s/m gesetzt. Bei nassen Boden und
Schneebedeckung erhoht sich der Widerstand auf 2000 s/m.

HNO;
Der Bodenwiderstand von HNOs ist sehr klein und wird daher fir alle Bodenzustiande auf
einen Wert von 10 s/m gesetzt.

NH;

Die Deposition von NHj3 auf Boden ist dhnlich derjenigen von SO,. Der Bodenwiderstand
wird fiir trockene Boden auf 100 s/m gesetzt. Fiir nasse Flichen wird ein Wert von 10 s/m,
iber Schnee ein Wert von 500 s/m gewihlt.

Alle zur Berechnung der Widerstinde notwendigen Oberflichendaten wie Rauhigkeitslinge
(iber Land) z, oder der Blattflichenindex LAI miissen als Funktion einer Anzahl von
Landnutzungsklassen und der Wachstumsphasen fiir das gesamte Modellgebiet vorgegeben
werden (Tabelle 2, Tabelle 3). Die mittlere Depositionsgeschwindigkeit in einer Gitterfldche
ergibt sich dann aus der Berechnung der Depositionsgeschwindigkeit fiir jede auftretende
Landnutzungsklasse und anschlieBender anteilsgewichteter Mittelung.

Die im REM-CALGRID verwendeten Landnutzungskategorien werden aus der CORINE-
Landnutzungsdatenbasis (www.corine.dfd.dlr.de) iibernommen. Die Definition der Klassen
kann den Tabelle 1 bis 3 entnommen werden. Zur Eindeutigkeit wurden die englischen
Bezeichnungen beibehalten. Tabelle 4 zeigt die monatliche Zuordnung der Wachstumsphasen.
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Blattflachenindex LAI

Landnutzungsklasse (1) (2) 3) 4
Urban areas 0.3 0.2 0.05 0.01
Agriculture 2.8 2.2 0.3 0.3
grassland 3 0.5 0.3 0.3
Woodland scrub 2.8 2.2 0.3 0.3
Coniferous forest 5.2 5.2 2.3 2.3
Mixed forest 4.5 3.3 2 2
Deciduous forest 3.5 2 1 1
Sand, bare rocks 0.01 0.01 0.01 0.01
Permanent ice and snow 0 0 0 0
Water, marsh and wet land 0 0 0 0

Tabelle 2: Die fiir die verschiedenen Landnutzungsklassen in REM-CALGRID benutzten Werte fiir
den Blattflichenindex LAI in Abhéngigkeit von 4 Wachstumsphasen: (1) Hauptwachstumsphase, (2)
Frithe Wachstumsphase, (3) Kein Wachstum ohne Schnee, (4) Kein Wachstum mit Schnee

Rauhigkeitsldnge 7z, in m

Landnutzungsklasse €)) 2 (€)) &)
Urban areas 1 1 1 1
Agriculture 0.25 0.1 0.03 0.005
grassland 0.03 0.03 0.03 0.005
Woodland scrub 0.25 0.25 0.25 0.2
Coniferous forest 1.5 0.7 0.7 0.7
Mixed forest 1 1 1 1
Deciduous forest 1 1 1 1
Sand, bare rocks 0.005 0.005 0.005 0.005
Permanent ice and snow 0.0002 0.0002 0.0002 0.0002
Water, marsh and wet land 0.005 0.005 0.005 0.005

Tabelle 3: Die fiir die verschiedenen Landnutzungsklassen in REM-CALGRID benutzten Werte fiir
die Rauhigkeitslidnge z, in Abhingigkeit von 4 Wachstumsphasen: (1) Hauptwachstumsphase, (2)
Frithe Wachstumsphase, (3) Kein Wachstum ohne Schnee, (4) Kein Wachstum mit Schnee
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Monat Wachstumsphase
Januar Kein Wachstum, Kein Schnee
Februar Kein Wachstum, Kein Schnee
Mirz Kein Wachstum, Kein Schnee
April Friihe Wachstumsphase
Mai Frithe Wachstumsphase
Juni Hauptwachstumsphase
Juli Hauptwachstumsphase
August Hauptwachstumsphase
September Kein Wachstum, Kein Schnee
Oktober Kein Wachstum, Kein Schnee
November Kein Wachstum, Kein Schnee
Dezember Kein Wachstum, Kein Schnee

Tabelle 4: Zeitliche REM-CALGRID-Zuordnung der Wachstumsphasen zu den einzelnen Monaten.

5.2 Nasse Deposition

Die komplexen physikalischen Prozesse innerhalb ("in-cloud-scavenging") und unterhalb
("below- cloud-scavenging") von Wolken, die zur nassen Deposition fiihren, werden mit Hilfe
einfacher Auswaschkoeffizienten parametrisiert. "In-cloud-scavenging" umfasst alle innerhalb
einer Wolke ablaufenden Prozesse wie Tropfchenbildung durch Anlagerung von Wasser an
Aerosolen und die Aufnahme von Spurenstoffen in Wolkentropfchen. Die Effektivitit der
Spurenstoffaufnahme in Tropfen wird durch die Loslichkeit der Gase in Wasser sowie durch
den pH-Wert und die chemische Zusammensetzung des Tropfens bestimmt. Die mdgliche
Dissoziation der Spurenstoffe und chemische Reaktionen in der Nassphase tragen zur
weiteren Komplexitit bei. Mit "below-cloud-scavenging" wird das Einfangen von Spu-
renstoffen durch fallende Hydrometeore unterhalb einer Wolke bezeichnet. Die Wirksamkeit
dieses Prozesses wird im Wesentlichen bestimmt durch die Intensitdt des Niederschlags und
die GroBenverteilung der Regentropfen. Die gesamte mit dem Niederschlag am Boden depo-
nierte Spurenstoffmenge setzt sich aus den Beitrdgen dieser beiden Prozesse zusammen. Mit
der Definition von Auswaschkoeffizienten werden alle zur nassen Deposition beitragenden
Effekte in einer aus Messungen oder theoretischen Uberlegungen abgeleiteten GroBe zusam-
mengefasst. Damit ldsst sich die Nassdepositionsrate von Gasen und Aerosolen bestimmen
aus dem Produkt des spurenstoffabhdngigen Auswaschkoeffizienten und der Konzentration
des betreffenden Spurenstoffes C; in der Gasphase (Seinfeld und Pandis, 1998):

dCy/dt = — AG;

Die im RCG-Modell verwendeten Auswaschkoeffizienten A; werden flir Gase in Abhéngig-
keit von der Loslichkeit des Gases mit Hilfe der Henry-Konstante H berechnet:

A;j=3x10-10*H* R
R Regenintensitit in mm/h.
Die dazu verwendeten Henrykonstanten beriicksichtigen unter der Annahme eines konstanten

pH-Wertes von 5 das Sdure/Basengleichgewicht (effektive Henry-Konstante). Zusétzlich wird
die Temperaturabhingigkeit der Henry-Konstante berticksichtigt.

RCG-Modellbeschreibung Seite 17



Es wird angenommen, dass ein Niederschlagsereignis immer in allen Vertikalschichten des
Modells auftritt. Fiir Partikel werden konstante Auswaschkoeffizienten verwendet.

6 Datenanforderungen
6.1 Anthropogene Emissionsdaten

Emissionen der Stoffgruppen SOy, NOy, CO, NH3, Benzol, PM10, PM2.5 und VOC miissen
dem Modell in Form von Punkt- oder Flichenquellen vorgegeben werden. Flichenquellen
emittieren dabei wahlweise in die Bodenschicht oder in die zweite Modellschicht. Fiir die
Punktquellen wird aus den Kenndaten der Quelle und lokalen meteorologischen Gréfen eine
effektive Schornsteinhdhe bestimmt. Die Ubergabe der Emissionen erfolgt dann in die
dazugehorige Modellschicht. Flachen- und Punktquellen werden im Modell als Volumen-
quellen behandelt, d.h. die Emissionen verteilen sich unmittelbar in der betreffenden Gitter-
zelle.

Das Modell verlangt jahresspezifische Emissionsdaten fiir alle in den verschiedenen chemi-
schen Mechanismen bendtigten Spezies getrennt nach Punkt- und Fldchenquellen und unter-
teilt nach Verursachergruppen. Es ist die Verarbeitung einer beliebigen Anzahl von Verursa-
chergruppen moglich. Fiir die Verursachergruppen werden im Modell ausgehend von den
Jahreswerten stiindliche Emissionen abgeleitet. Die dazu verwendeten Monats-, Tages- und
Stundenfaktoren miissen ebenfalls vorgegeben werden und beriicksichtigen die Zeit- und
Temperaturabhéngigkeit der Emissionen der einzelnen Verursachergruppen.

Bei den Kohlenwasserstoffen verlangt das Modell die Gesamtemissionen fiir die definierten
Verursachergruppen und ein zu jeder Verursachergruppe gehoriges Kohlenwasserstoffprofil,
das die prozentualen Anteile der spezifischen Kohlenwasserstoffe an der Gesamtemission der
Verursachergruppe angibt. Jeder Kohlenwasserstoff wird dann den entsprechenden Klassen
des CBM-IV-Mechanismus zugeordnet. Diese Vorgehensweise vermeidet die Verwendung
pauschaler, mechanismusabhédngiger Zuordnungsfaktoren und gewdhrleistet, dass das
emittierte Kohlenwasserstoffgemisch exakt entsprechend der von jedem Mechanismus ver-
langten Klassifizierung behandelt wird. Biogene VOC- und NOy-Emissionen,
Seesalzemissionen sowie die Aufwirbelung von Staub aus naturbelassenen Boden werden
stiindlich modellintern mit Hilfe von Landnutzungsdaten und entsprechenden Emissions-
faktoren berechnet (siche folgende Kapitel).

6.2 Emissionen von Seesalz

Na-Aerosole stammen vollstindig, Cl-Aerosole zum Grof3teil aus dem Seesalz, das durch die
Einwirkungen des Windes aus dem Meerwasser in die Atmosphire gelangt. Dieser Prozess
kann in Abhéngigkeit von der Windgeschwindigkeit parametrisiert werden. Seesalz wird
durch die Interaktion des Windes mit der Meeresoberfliche liber zwei Mechanismen pro-
duziert:

e Direkte Produktion aus der Gischt bei Windgeschwindigkeiten > 10 m/s
¢ Indirekte Produktion iiber zerplatzende Wassertropfchen aus Schaumkdmmen bei
Windgeschwindigkeiten > 4 m/s
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Die Parametrisierung dieser Prozesse erfolgt in Abhingigkeit von der Partikelgrof3e nach den
Formulierungen von Gong et al. (1997). Die Emission der Seesalz-Aerosole Na und Cl wird
dann entsprechend den Gewichtsanteilen am Seesalz berechnet.

6.3 Aufwirbelung von Staub

Zahlreiche Untersuchungen zeigen, dass aufgewirbelter Staub einen nicht unbetrichtlichen
Anteil an der PM10-Masse haben kann. In Berlin wird angenommen, dass z.B. circa 50% der
Kfz-bedingten PM10-Emissionen nicht aus dem Auspuff stammen sondern ihre Ursache in
Partikelaufwirbelung von Stralen haben (Lenschow et al., 2001). Auch landwirtschaftliche
Aktivitidten und/oder Aufwirbelung von Staub von naturbelassenen Boden kdnnen eine Rolle
spielen. Diese Prozesse werden in bisherigen Ausbreitungsrechnungen kaum berticksichtigt.
Fiir das RCG-Modell wurde ausgehend von den Untersuchungen von Claiborn et al. (1998)
und Loosemore und Hunt (2000) ein vorldufiges Modul erstellt, das die Emission von auf-
gewirbeltem Staub auf Grund von zwei Prozessen berechnet:

e Emission kleiner Partikel durch direkte Windaufwirbelung,

e Emission von Partikeln durch die Aktion groBer Partikel, die vom Wind aufgewirbelt
werden, infolge ihres Gewichts aber wieder zum Boden zuriickfallen und dadurch
kleinere Partikel aufwirbeln.

Die Aufwirbelung ist eine Funktion der Windgeschwindigkeit und Eigenschaften des Bodens
wie Oberflichenbeschaffenheit, Zusammensetzung des Bodens, Feuchte und Vegetations-
bedeckung.

Die Staubaufwirbelung durch die direkte Windwirkung wurde von Loosemore und Hunt
(2000) auf der Basis der Ergebnisse von Experimenten als Funktion der Schubspannungsge-
schwindigkeit u« berechnet:

Fe=3.6 (us)’
Fq Emissionsfluss in pgr/ (m” s).

Diese Parametrisierung beschreibt die Aufwirbelung relativ kleiner Partikel. Die indirekte
Aufwirbelung durch die Wechselwirkung mit groen Partikeln wird von Claiborn et al. (1998)
nach folgendem Ansatz parametrisiert:

Fa= 12000 (us)’ (s - Uy

U+ gibt die Schubspannungsgeschwindigkeitsschwelle an, iiber der der Prozess der Auf-
wirbelung beginnt. Diese Schwellengeschwindigkeit ist eine Funktion der Bodenbe-
schaffenheit und schwankt zwischen 0,4 m/s fiir trockene, erodierende Béden und 1,6 m/s fiir
Weideland ohne Erosion. Der Vergleich der beiden Formeln zeigt, dass die indirekte
Aufwirbelung von Partikeln durch die Kollision mit groBeren Partikeln zu weitaus hoheren
Emissionsfliissen fiihrt als die Emission verursacht durch die direkte Windeinwirkung. Die
Schwierigkeit bei der Anwendung der Formel nach Claiborn et al. (1998) liegt in der
Bestimmung der Schwellengeschwindigkeit u«u,,. Gegenwértig werden die von Claiborn et al.
(1998) vorgeschlagenen Werte fiir miBig feuchte und miBig erodierende Boden genommen
und auf die Landnutzungsklassen ,,Ackerland* und ,,unbebauter Boden* angewandt. Die hier
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beschriebene Parametrisierung kann wegen der schlechten Datenlage iiber die stoffliche
Zusammensetzung von Boden und deren aktuellen Zustand nur als erste Anndherung
betrachtet werden. Eine Verbesserung erfordert als Mindestvoraussetzung Kenntnisse iiber die
Art des Untergrunds und die Bodenfeuchte. Beide Informationen stehen auf Basis der
gegenwirtig zur Verfiigung stehenden Daten nicht zur Verfiigung. Dies wirkt sich z.B. dahin
aus, dass auch Staubaufwirbelung iiber nacktem Fels berechnet wird, da solche Oberflichen
neben Sandbdden in der Kategorie ,,Unbebauter Boden* zusammengefasst sind. Es sei weiter
angemerkt, dass die von fahrenden Kraftfahrzeugen auf Stralen verursachte Aufwirbelung
mit den obigen Ansétzen nicht bestimmt werden kann.

6.4 Biogene Kohlenwasserstoffemissionen

Biogene Emissionen werden in REM-CALGRID wihrend des Modelllaufes auf der Basis der
Landnutzungsdaten, der Temperatur und der Einstrahlungsverhéltnisse stiindlich berechnet.

Die in Simpson et al. (1995) beschriebene Vorgehensweise zur Bestimmung der biogenen
Kohlenwasserstoffemissionen wurde in ihren wesentlichen Komponenten im RCG-Modell
implementiert. Zur Bestimmung der Terpenemissionen, die in Simpson et al. (1995) nicht
behandelt wird, wird auf Informationen aus Simpson et al. (1999) und Guenther et al. (1993)
zuriickgegriffen.

Die gesamte biogene Kohlenwasserstoffemission einer Gitterzelle ist fiir jede Vegetations-
gruppe, die Kohlenwasserstoffe emittiert, eine Funktion der standortabhéngigen Biomasse,
der Temperatur und der Einstrahlungsverhiltnisse. Diese Emission kann aus folgender
Beziehung berechnet werden:

E, :Zm:[AjXEF” X ECF;(PAR,T) |

j=1

mit
E; Emissionsrate der chemischen Spezies i pro Zeiteinheit und Gitterzelle
m Anzahl der Vegetationskategorien

A; Flache der Vegetationskategorie j in der betreffenden Gitterzelle

EF;  Emissionsfaktor der Vegetationskategorie j fiir die die emittierte Spezies 1, normiert
auf 30°C und volle Einstrahlung

ECF;; Korrekturfaktor zur Berlicksichtigung der Temperatur- und Strahlungseinfliisse auf die
Emission der Spezies 1 aus der Vegetationskategorie j

T Temperatur
PAR Photosynthetisch wirksame Einstrahlung

Die Ableitung der biogenen Kohlenwasserstoffemissionen nach der obigen Beziehung
verlangt als Grundlage einen Landnutzungskataster, der die prozentualen Anteile aller fiir die
Kohlenwasserstoffemissionen relevanten Vegetationskategorien in jeder Gitterzelle des
Rechengebiets enthilt. Eine solche Gesamterhebung existiert seit kurzem fiir Europa von
Koble et al. (2001), die 115 verschiedene Baumsorten in den EU-Ladndern in einem Raster
von 1x1 km? kategorisierten. Diese Datenerhebung wird im RCG-Modell verwendet.

Die flichenbezogenen Emissionsfaktoren EF; werden berechnet aus dem Produkt der
Biomassendichte und standardisierten Emissionsfaktoren, die fir 30°C wund volle
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Einstrahlungsverhéltnisse bestimmt wurden. Die im RCG-Modell verwendeten Faktoren
stammen aus Simpson et al. (1999).

Die biogenen Emissionen von Nutzpflanzen werden mit flichenbezogenen Emissionsfaktoren
berechnet. Diese Emissionsfaktoren sind ebenfalls in Simpson et al. (1999) zu finden.

Da die Emissionsfaktoren fiir die einzelnen Vegetationskategorien die Emissionen unter
Normbedingungen (30°C und volle Einstrahlung) beschreiben, miissen sie beziiglich der
aktuellen Temperatur- und Strahlungsverhéltnisse korrigiert werden.

Der Korrekturfaktor ECF besteht aus den beiden Termen C; und Cr:
ECF = CL . CT

Cp bezeichnet den Korrekturfaktor fiir die Temperaturabhédngikeit, Ct den Korrekturfaktor fiir
die Abhédngigkeit der Emissionen von den Strahlungsbedingungen.

Die Korrekturfaktoren fiir die Isoprenemissionen lauten nach Simpson et al. (1995):

exp{CTl(T _Ts)}

RT,T
or - C,,(T-T
1+exp Tz(T - M)
RTT
C, = aC L

Der Terpen-Temperatur-Korrekturfaktor wird aus Pierce und Novak (1991) ibernommen:

C; = exp[0.0739(T —30)]

Der Temperatur-Korrekturfaktor fiir die Emissionen der anderen Kohlenwasserstoffe lautet
nach Simpson et al. (1995):

C; =exp[0.009(T —30)]

Eine eventuelle Strahlungsabhingigkeit dieser Emissionen wird nicht beriicksichtigt.

In den obigen Gleichungen bedeutet:

T Blatttemperatur

C11=95000.0, Cr,=230000.0, T\y=314.0, Ts=303.0
R Gaskonstante, 8.314 J K mol

L Photosynthetisch wirksame Einstrahlung PAR (Wellenlédngenbereich 400 bis 700 nm)
in pmole m™s™ (uE oder pEinsteins)

0=0.0027 und Cr,;=1.066.
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PAR ist derjenige Teil der gesamten kurzwelligen Einstrahlung, der die Photosynthese in
Pflanzen hervorruft und damit auch die Emission reaktiver Kohlenwasserstoffe initiiert. Die
Berechnung von PAR in den hier verlangten Einheiten (Photonenfluss, Anzahl der Photonen
pro Fliche und Zeiteinheit) verlangt genau genommen eine wellenldngenabhingige
Umwandlung von der iiblichen Energieflusseinheit J m?s’ oder W m™ in die den
Photonenfluss beschreibende Einheit pFEinstein. Die Beziehung zwischen dem Energiefluss
und dem Photonenfluss ist also wellenlingenabhdngig. Fiir Sonnenlicht in dem
Wellenldngenbereich des sichtbaren Lichts kann man in erster Nidherung den
Umwandlungsfaktor 1 W = 4.6 pE s™ ansetzen. Dieser Umwandlungsfaktor wird im RCG-
Modell benutzt, um aus dem direkten Anteil der Globalstrahlung die photosynthetisch aktive
Einstrahlung zu berechnen.

6.5 Biogene Stickoxidemissionen

Stickoxidemissionen aus Boden sind streng genommen nur zum Teil ,,natiirlichen Ursprungs.
Der jahrzehntelange, anthropogen verursachte Eintrag von Stickstoff aus der Luft iiber die
nasse und trockene Deposition von Stickoxiden sowie die Diingung von landwirtschaftlich
genutzten Flachen hat den Stickstoffgehalt der Boden ansteigen lassen.

In Simpson et al. (1995) ist eine relative einfache Methodik zur Abschitzung der Stick-
oxidemissionen aus Boden beschrieben. Diese Methodik wird im RCG-Modell verwendet.
Simpson et al. (1995) gehen zur Bestimmung der NO-Emissionen aus Boden von folgender
Beziehung aus:

Fluss N (ngm?s™) = Cexp[0.071 Ty ]

mit C einem von der Landnutzung abhéngigen Koeffizienten, der experimentell bestimmt
wurde, und T der Temperatur des Bodens. Fiir alle nicht-bewaldeten Gebiete wird C=0.9, fiir
Wilder C=0.07 gewihlt. In Wéldern wird die Bodentemperatur mit T;=0.84 T, +3.6 , T,
Temperatur in 2 m Hohe in °C, approximiert. Fiir alle anderen Gebiete gilt: T;=0.67 T, +8.8.

6.6 Meteorologische Daten

Das RCG-Modell benétigt fiir das Modellgebiet in der gewidhlten Maschenweite folgende
meteorologischen Groflen:

Dreidimensionale Felder:
e u,v-Komponenten des Windes
e Temperatur
e Feuchte
e Dichte
Zweidimensionale Felder:
e Bodentemperatur
e Bodenwindgeschwindigkeit
e Monin-Obukhov-Léinge

e Schubspannungsgeschwindigkeit
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e Mischungsschichthéhe

Der meteorologische Antrieb des Modells wird routineméfig aus meteorologischen Beob-
achtungen mit dem am Institut fiir Meteorologie betriebenen Programmsystem TRAMPER
(Tropospheric Realtime Applied Meteorological Procedures for Environmental Research)
erstellt (siche Reimer und Scherer, 1992; Kerschbaumer und Reimer, 2003). Alternativ
existieren Schnittstellen zu dem Output der prognostischen Modelle MMS5 und LM-COSMO.

6.7 Landnutzungsdaten

Das RCG-Modell benétigt Landnutzungsdaten fiir die in Tabelle 1 definierten Klassen.
Verlangt werden die Anteile jeder Klasse in jeder Gitterzelle.

7 Anfangs- und Randbedingungen

Anfangs- und Randbedingungen werden entweder extern vorgegeben oder intern abgeleitet.
Bei der internen Ableitung werden breitenabhingige und saisonabhingige klimatologische
Hintergrundkonzentrationen verwendet. Die dazu verwendete Methodik entspricht der
Vorgehensweise im EMEP-Modell (EMEP, 2003). Anfangs- und Randbedingungen fiir Ozon
werden aus der Ozon-Klimatologie von Logan (1998) abgeleitet. Bei genesteten An-
wendungen konnen die Randbedingungen direkt aus den Berechnungen fiir die {ibergeordnete
Skala tibernommen werden.

8 Qualitatssicherung

Die Qualititssicherung des RCG-Modells erfolgte hauptsdchlich im Rahmen mehrerer inter-
nationaler Modellvergleiche, an denen nahezu alle europidischen ,,state-of-the-art* Transport-
modelle teilnahmen. Die beiden internationalen Modellvergleiche _Eurodelta“!, bzw.
,Citydelta T und II“* hatten zum Ziel, durch den Vergleich unterschiedlicher Modelle die
Bandbreite von Modellergebnissen sowohl fiir den so genannten Basislauf (Ist-Zustand fiir
ein ausgewdihltes Basisjahr) als auch fiir verschiedene Emissionsszenarien in der europdischen
Skala (Eurodelta) als auch in der urbanen Skala (Citydelta) zu bestimmen. In Citydelta-III
wurden in 7 europdischen Stiddten die immissionsseitigen Auswirkungen verschiedener
MafBnahmenbiindel untersucht. In Eurodelta-extended erfolgte durch das RCG-Modell und
andere europdische Modelle die quantitative Bestimmung der Wirksamkeit einer Vielzahl von
nationalen Mafinahmenbiindeln.

Ein von EMEP initiierter internationalen Modellvergleich im Rahmen der ,,Task Force on
Measurement and Modelling*, TFMM3, diente der Evaluierung des EMEP-Modells, um des-

'http://aqm.jrc.it/eurodelta
? http://aqm.jre.it/citydelta

? Siehe www.nilu.no/projects/ccc/tfmm/index.html
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sen Eignung fiir die Aufgaben im Rahmen der UN-ECE-Konvention zur grenziiberschreiten-
den Luftreinhaltepolitik! zu untersuchen. Der Modellvergleich sollte aufzeigen, ob sich die
europaweiten Prognosen des EMEP-Modells von denen anderer Modelle unterscheiden.

Insgesamt haben alle Modellvergleiche gezeigt, dass die Modellgiite des mittelkomplexen
RCG-Modells durchweg vergleichbar mit derjenigen anderer, zum Teil deutlich komplexerer
Modelle ist (Hass et al., 2003; van Loon et al., 2004; Cuvelier et al., 2006; Thunis et al., 2006;
van Loon et al., 2007; Vautard et al., 2007; Stern et al., 2008; Vautard et al., 2009).

Das RCG-Modell wurde inzwischen auch schon mehrfach auf Bundesldnderebene im Rah-
men der Erstellung von Luftreinhaltepldanen, der Berechnung von Hintergrundkonzentrationen
oder zur Analyse grenziiberschreitender Schadstofftransporte eingesetzt (Stern, 2005, 2006a,
2006b). In den Ballungsrdaumen Berlin, Rhein-Main, Kassel und Wetzlar wurden Ursachen-
analysen erstellt sowie die immissionsseitige Wirksamkeit von Mallnahmen untersucht
(Kerschbaumer et al., 2005; Stern et al., 2005a, 2005b, 2005c). Neben diesen malnahmen-
orientierten Anwendungen wird das RCG-Modell auch zur Darstellung der flachenhaften
Immissionsbelastung in Deutschland mit Hilfe der am Institut fiir Meteorologie entwickelten
Methode der Optimalen Interpolation (Flemming, 2003; Flemming und Stern, 2004)
verwendet. In dieser Methode werden RCG-Modellergebnisse mit Messungen kombiniert.
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