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Warum Luftqualitatsmodellierung? -ﬁ‘(".

Einfluss der Luftqualitat auf Gesundheit, Pflanzenwachstum,
Materialien

® Emissionsszenarien/Stadtebau

® Storfalle (Anthropogen/ natlrlichen Ursprungs (z.B.
Vulkanausbruch))
® Klimaszenarien

® Tagliche Vorhersage (Grenzwerttiberschreitungen)

Erste Allgemeine Verwaltungsvorschrift zum Bundes—
Immissionsschutzgesetz
(Technische Anleitung zur Reinhaltung der Luft — TA Luft, Anhang 3)

http://www.umweltbundesamt.de/luft/messeinrichtungen/TALuft 020724.pdf
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Was wird bel der Luftqualitatsmodellierung QAUT
berechnet? k-t

Zeitliche Anderung der Konzentration c(x,t) (bzw. des
Mischungsverhaltnisses) eines luftgetragenen Spurenstoffs

Prozesse:
® Transport (Advektion, turbulenter Transport, Konvektion)
® Chemie (Produktion und Abbau durch chemische Reaktionen)

® sonstige Quellen (Emissionen [anthropogen, natlrlich], bei
Aerosolpartikeln: Nukleation, ...)

® sonstige Senken (Deposition, bei Gasen: Partikelbildung,
Auswaschen ...)

Meist erforderlich (vorher, bzw. gleichzeitig zu bestimmen):
® Meteorologie (Windfeld, Temperatur, Feuchte)
® Emissionen

Vorlesung 20.1.2012



Literatur &‘(IT

Karisruhe Institute of Technology

® Mark Z.Jacobson, Fundamentals of Atmospheric Modeling,
2nd Edition, ISBN: 9780521548656
Vorlesungsfolien dazu auf
http://www.stanford.edu/group/efmh/FAMbook2dEd/index.html

® John H. Seinfeld, Spyros N. Pandis, Atmospheric Chemistry and
Physics, 2nd Edition, ISBN 978-0-471-72018-
http://www.knovel.com/web/portal/browse/display? EXT _KNOVEL DIS
PLAY bookid=2126

® Modellsammlungen im Internet (kein Anspruch auf Vollstandigkeit!)
http://www.mi.uni-hamburqg.de/index.php?id=539
http://pandora.meng.auth.gr/mds/strquery.php?wholedb
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Modellarten -\A‘(IT

A: Phanomenologische und statistische Modelle

B: Mechanistische Modelle

® Prozessmodelle ohne raumliche Spezifikation (Boxmodelle)

® Beschreibung einzelner physikalischer oder chemischer Prozesse
(z.B. chemische Umwandlung, Wachsen von Aerosolpartikeln);
sind Ublicherweise als Module Bestandteil von Ausbreitungsmodellen

® Eulersches Ausbreitungsmodell/Chemie-Transport-Modell (CTM)

® Ein numerisches Modell, bei der die physikalischen Gleichungen
diskretisiert und fur alle Gitterpunkte eines ortsfesten ,numerischen
Gitters" gelost werden

® Lagrangesches Ausbreitungsmodell oder Partikelmodell:

® Ein numerisches Modell ohne ortsfestes ,numerisches Gitter®. Die
Modellgleichungen werden fir Raumpunkte oder Volumenelemente
geldst, die sich mit der Stromung mitbewegen (Trajektorienmodell)
(,Zahlgitter” zum Bezug auf Eulersche Betrachtungsweise)
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Mechanistische Modelle .\l‘(IT

Karisruhe Institute of Technology

Prozessmodelle (Stand-alone als Boxmodell oder Teilmodul)
RH+OH - R+H,0

R+0,+M — RO, + M

RO, + NO — RO+ NO, z.B. VOC-Oxidation und
NO, +hv—2% 5 NO +0, Ozonbildung
RO +0, — R'CHO + HO, (R steht fir VOC-Rest

HO, + NO - OH + NO,
Net: RH +40, - R'CHO +20, + H,0

Transportmodelle (mit oder ohne Chemie)
Eulersche Modelle Lagrangesche Modelle

I

-/‘Ejf flow (x, y. z, t+AL)

(Xp: ¥or Zpo Lol
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Karisruhe Institute of Technology

Prozessmodelle

1) Gasphasenchemie

NO
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Chemische Reaktionen -\l‘(lT

® Reaktionen 1. Ordnung

A — C+D Geschwindigkeitskonstante/Ratenkonstante k
dlA dl A (Photolysefrequenz J:
% = —k[A] z.B. Photolyse % =—J[A] Strahlungsmodell oder

_ t t Parametrisierung)
® Reaktionen 2. Ordnung

A+B—- C+D
d[A] _ d[B] = —k[A][B] k: Ratenkonstante, k = Aex £
dt dt meist Arrhenius-Form B P RT

® Reaktionen 3. Ordnung (mit Stof3partner M (inert oder so viel, dass
eine Anderung nicht relevant ist, z.B. Stickstoff))

A+ B +M— C(+D)+M

dfA] _d[B]__,. " e B"
=g~ KIAIB] K'=k[M] =k
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Chemiemechanismen: Einfaches Beispiel -\l‘(lT

B NOx-Ozon-Gleichgewicht
(bei Abwesenheit von VOC oder sonstigen Radikalquellen!)

d[NO,] _d[NO] _

NO:z+ hv — NO + O(3P) (Ino2) ~J[NO,]
OFP)+0: —  Os (k2) at dt

d[NO] _d[O,] _
Os+ NO — NO2+ O2 (k3) i d 3[NOJ[O;]

Differentialgleichung

d[(';'to] = PROD - LOSS = J,,,[NO,]-k,JO,]INO] (%)
= Photostationares Gleichgewicht (PROD=LOSS, J>0):

Jno2 [NO, ]
k, [NO]

[03] —

10 Vorlesung 20.1.2012



Komplexe Gasphasenchemiemechanismen

KIT

Karisruhe Institute of Technology

Table 2b. The RACM Mechanism
Reaction Reaction o EH Hier: RACM (Stockwell et al., 1997, JGR
Tnorganic Reactinns .

®x) 0P+ 00, > Toble 28 doi:10.1029/97JD00849 )

(R25) 0P +0,-20, 800X 107 2060  7.96% 107
(R26) O'D + N, = O'P + N, 180 % 10711 —110 260 p10-ll
(R27) O'D + 0, — 0P + O, 320x% 107! =70 408 Table 2h. (continued)

(R28) 0D + H,0 — HO + HO 220 % 107 220 -

(R29) O, + HO — HO, + O, 1.60 m—: 940 683 Reaction A, EIR,

R30 0, + HO, = HO + 20, 1.10 % 107 500 205 ' ; 351 a
Enﬂ% HO 1 HO, -» H,0 | O, 48051071 250 111 No. Reaction em’ s K k
%;}35% 50202:}}*8) O + O B e 00 M9 (R1ss)  ACO, + MO, — HCHO + HO, + MO, 321x 10 M 440 733%10 @
(R34} HO. + HO, + H,0 = H,0, + 0, + Hy0 Table 21 sss|  (R186) ACO, + MQ, — HCHO + ORA2 2,68 % 10 :’ -2510  122x10 :f
(R35) O + NO = NO, Table 2d 1kl (RI8T) TCO; + MO, — 2 HCHO + HO, + ACO; 3.21 % 10° 40 733X 107
(R36) O'P + NO, — NG + 0, 6.50 % 10-12 120 o972 (RISK) TCO, + MO, — HCHO + ORA2 268X 107 =2510  1.22x 1074
(R37) O°P + NO, = NO, Table 2d 1.58 (R189) KETP + MO, — 0.75 HCHO + 0.88 HO, + 0.40 MGLY + 0.30.ALD 6.91 x 10712 —508 38010772
(R38) HO + NO — HONO Table 2d 187 + 030 HKET + 0.12 ACO; + U.08 XO,

(R39) HO + NO, — HNO, Table 2d 115 (R190) OLNN + MO, — 0.75 HCHO + HO, + ONIT L60% 1072 —708 172x 1072
(R40) HO + NO, — NO, + HO, 220 % 1071 220(  (R191) OLND + MO, — 0.96 HCHO + 0.5 HO, + 0.64 ALD + 0.149 KET +  9.68 x 10~ -708 104 x 107"
(R41) HO, + NO — NO, + HO 370 % 107 -250 856 05 NO. + 05 ONIT

(R42) HO, + NO, — HNO, Table 2d 1.39 ?

(R43) HNO, -+ HO, + NO, Table 2¢ 8.62 Acetyl Radical + Organic Peroxy Radicals

(R44) HO, + NO, = 0.3 HNO. + 0.7 NO, + 0.7 HO + O, 350% 10 350(  (R192) ETHP + ACO; — ALD + 0.5 HO, + 0.5 MO, + 0.5 ORAZ L3 X107%  -211 209 % W02
(R45) HO + HONO —NO, + H,0 1.80 > 10 390 486 (R193) HC3P + ACO; —0.724 ALD + 0127 KET + 0.488 HO, + 0L508 MO, 690 % 107" 160 3.23 % 1071
(E:% gg N ggga :ig.« I gzOJr Ho ,%a?ﬁ é{u - 31':; + 0.006 ETHP + 0.071 XO, + 0.091 HCHO + 0.10 GLY + 0.499

(R4) 0, +NO >NO, +0; 200X 1072 1400 182 ORAZ + 0.004 MGLY . T
(R49) O + NO, = NU, + Os THX - 2450 323 (RI199) HCSP + ACO; — 0.677 ALD + 0.3 KET + 0.438 HO, + 0.554 MO, 5.59 % 10 522 3.22%10
(RS0) NO + NO + 0, - NO. + NO, 330%10°® -3 105 + 0.495 ORA2 + 0.018 ETHP + 0.237 X0, + 0.076 HCHO )

(RS1) NO, + NO = NO, + NO, 150x 100" —-170  2.65 (R195) HC8P + ACO; — 0.497 ALD + 0.581 KET + 0.489 HO, + 0.507 MO, 247 x 1078 ~683 244 x 1071

(R52) NQ, + NO, - NQ + NO, + 0, 450 % 107 1260 656 + 0.495 ORAZ + 0.015 ETHP + 0.318 X0,

(RS53) NO, + NO, — N,O5 Table 2d 127  (R196) ETEP + ACO; — 0.8 HCHO + 0.6 ALD + 0.5 HO, + 0.5 MO, + 94821072 -765 L4 x107M
(R54) N0, - NO, + NO, Table 2e 436 0.5 ORA2
(RS5) NO, + NO, = NO, + NO, + 0, 850 107" 2450 229  (R197) OITP + ACO, — 0.859 ALD + 0501 HCHO + 0.501 HO, + 0.501 R1IIX107™ =765 106X 107"
(R56) HO + H, = H,0 + HO, 5,50;<| lgd’“ 2000 ggg MO, + 0.499 ORA2 + 0.141 KET
(RST) HO + SO, - SULF + HO, Table X ; ¥ = X or " -13 . -1z
&) <O + HO = HO, + CO, ol 3t a0 (R Utl}l’g JE) iktj), 0,941 ALD + 0569 KET + 0.51 HO, + 051 MO, + 5.09 % 10 765 6.63 X 10

O°P + Organic Compounds (R199) ISOP + ACO, — 0.771 MACR + 0.229 OLT + 0.506 HO, + 0.494 7.60 x 1077 -765 990 x 107"

(R59) ISO + O°P — 0.86 OLT + 0.05 HCHO + 0.02 HO + 0.01 CO + 0.13 6.00 % 1071 6.00 ORA2 + 0340 HCHO + 0.506 MO,

DCB + 0.28 HO, + 0.15 X0, (R200) APIP + ACO; — ALD + KET + HO, + MO, 7.40 % 1077 =765 9.63 % 107"

(Re0) MACR + O°P — ALD 1.59 % 10 -13 166  (R201) LIMP + ACO, — 0.60 MACR + 0.40 OLI + 0.40 HCHO + HO, + T40x 1070 =765 963 x 107"

i MO,

HO + Oreunic Compounds (R202)  TOLP + ACO, — MO, + HO, + 035 MGLY + 0.65 GLY + DCB TR0 P 765 9.63% 10 2
(R203) XYLP + ACO, — MO, + HO, + 0.63 MGLY + 0.37 GLY + DCB 740% 1070 —765 063 x 10712
. (R204) CSLP + ACO, — GLY + MGLY + MO, + HO, 740 %1072 -765 063 x 10712
Updates von Ratenkonstanten etc.: (o) e, - Ace 3N, DX g Tex i
(R206) TCO, + ACO; — MO, | ACO, I HCHO 280 % 10712 530 166 x 1071
. . . (R207) KETP + ACO; — (.54 MGLY + 0.35 ALD + 0.11 KET + 0.12 ACO, 751x 107" —565 500 107"

Chemical Kinetics and Photochem- - 038 HO,"s 0.8 XO, + 05 MO, *+ 05 ORA2
(R208) OLNN + ACO,; — ONIT + 0.5 ORA2 + 0.5 MQ, + 0.50 HO, 885x 107"  —765 L1Sx 107"t
. . . (R209) OLND + ACQ, — 0207 HCHO + 065 ALD + 0167 KET + 0484 537% 10712 ~765 700 % 10712

ical Data for Use in Atmospheric ORAZ +0.434 ONIT + 0516 X0, + 0316 MO;

. NO s-Alkene-Peroxyradical + NOy-Alkene-Peroxyradical Reactions
St u d | eS (R210) OLNN + OLNN — 2 ONIT + HO, 70107% 1000 2.00 % 10712
(R211) OLNN + OLND — 0.202 HCHO + 0.64 ALD + 0.149 KET + 0.50 425x 107" -1000 1L22x 107
HO, + 150 ONIT + 050NO,
htt // |d t | 1 | / (R212) OLND + OLND — 0.504 HCHO + 1.21 ALD + 0.285 KET + 296107 —-1000  B.50 % 107"
p://]pladataeval.|pl.nasa.gov ONIT + NO,
NQ; + Organic Peroxy Radicals

(R213) MACE = N = HOHO + HOL + N 12w 1t 120w i 12

11
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Komplexe Gasphasenchemiemechanismen -ﬁ‘(IT

Ubliche Mechanismen fiir die troposphéarischen Gasphasenchemie
beschreiben die Umwandlung von ca. 30-100 Spezies und umfassen ca.
100-300 Reaktionen, davon ~ 20-50 Photolysereaktionen

Hierbei wird flr die Anwendung in Luftqualitdatsmodellen die Chemie der
Kohlenwasserstoffe stets vereinfacht behandelt (Zusammenfassung
ahnlicher VOC in Gruppen: ,Lumping®)

Gangige Mechanismen fiur Luftqualitdtsmodelle
RADM2, RACM

CBM4, CBM-Z

SAPRC (http://www.cert.ucr.edu/~carter/SAPRC/)

Naherungsweise expliziter Referenzmechanismus MCM:
nttp://mcm.leeds.ac.uk/MCM, mehrere Tausend Reaktionen

Vorlesung 20.1.2012
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Komplexe Gasphasenchemiemechanismen -\l‘(IT

® System von Differentialgleichungen der Form,

d[C]
dt
(d.h. ahnlich wie Gleichung (*) auf Folie 10, aber flr i=1,n)

— PROD, —LOSS, = P,(C,.,)-9(C,..)[C/]

Numerische Losung

Grol3e Unterschiede in den Reaktionsgeschwindigkeiten (und damit g)
= steifes Differentialgleichungssystem:
numerische Losung z.B. mit einfachen expliziten Verfahren (d.h.
c(t+at)=c(t)+at(P(t)-g(t)c(t)) ist nur mit extrem kleinen Zeitschritten
maoglich

Vorlesung 20.1.2012



Komplexe Gasphasenchemiemechanismen -ﬁ‘(IT

Effiziente numerische Losung
® Implizite Losungsverfahren

C(t+At)-C. (t
C.rA)-CO] _p e
At
Auflosung nach Ci(t+A4t) = Lineares Gleichungssystem Idsen

(t+At))—g(C .. (t+Al))[C, (t + Al)]

J#i

® Schnelle Reaktionen eliminieren
z.B. QSSA: Quasi steady state approximation

® Solverpaket KPP (Kinetical PreProcessor)

_Ubersetzt* Liste mit Chemiemechanismus in Fortran, C oder Matlab-
Code, Auswahl verschiedener (meist impliziter) Solver

http://people.cs.vt.edu/~asandu/Software/Kpp
Atmos. Chem. Phys., 6, 187-195, 2006, www.atmos-chem-phys.org/acp/6/187/
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Chemiemechanismen: Unterschiede .A‘(IT

O3 Concentration (ppb)

Karisruhe Institute of Technology

0.0
—— 0T
60.0 + — CHM Y
——— RADMZ
—— EMEP
200 —E—RACH
—— SAPHCES
—————— CACM
400 1 BunTan
300 -
200 -
e __ -
o
1000
D.D T T T T T T T T T
As0 440 n20 B00 GE0 Tal 340 920 1000 1080

Time (min)

Jiminez et al., 2003: Atmospheric Environment 37, 4179-4194,
doi:10.1016/S1352-2310(03)00567-3
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Beispiel: Ozon und

300

mixing ratio (ppbV)
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Karisruhe Institute of Technology
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Verbesserung der Isoprenoxidation bei RACM, Vergleich mit Smogkammermessung
Geiger et al., Atmospheric Environment 37 (2003) 1503-1519, do0i:10.1016/S1352-2310(02)01047-6
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Anwendungsbeispiel RACM &‘(IT

Karisruhe Institute of Technology

Programm racm_box, Anwendung fir 24 Stunden
Anfangskonzentrationen stehen in namelist.txt

Q.06 Q.06

0.05 l \ —NO:.:|:|:||:||'|":|
.04 O 2R

\ ‘7\ s W O P
003

s TO L ppm)

[}

[}

Ln
‘-——-

50 ppm)

\ /N .\ oo

0.01 — =
{ t— f ; HCHO(ppm)

0.00 -+ T : T T ——1 0.00 -+
0 5 10 15 20 25 30 0 5 10 15 20 25 30
Zeit (h) Zeit (h)

(Mischungsverhaltnis (ppm)
M
Mischungsverhaltnis (ppm)

[} ]
[} [
[ I

Initialisierung: Initialisierung wie links, aber

CO2 360 ppm, CHa 1.7 ppm, mit zusatzlichem Kohlenwasserstoff
CO 0.2 ppm und NO2 0.05 ppm (hier 0.01 ppm Toluol)

Keine Emissionen Einfluss von Isopren: Hausaufgabe
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Prozessmodelle

IT

Karisruhe Institute of Technology

2) Partikelphase: Aerosol- und Wolkenprozesse

chud
wawngmgﬁ
eva ration
(H,S0,. NH, il -
organics [
I
. o condensation ¢ '
Procursor TSSO 30 opagilition. 3 g |
- ] I
(H,S0,, NH,, fine (accumulation)
organics...) ultrafine at-ru:.ul S
aerosol ' )
(< 0.01 um) (0.01 - 1 pm) coarse aerosol ||
(1-10 pm) 'y
+ * | ]
s — e i —
Emission Emission Dry

Deposition
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Beschreibung von Aerosolprozessen -\l‘(lT

® ,Bulk®: Nur ein reprasentatives Partikel
z.B. Nukleation, Berechnung des Gleichgewichts zwischen Gas- und
Partikelphase fur Sulfat, Nitrat, Chlorid, Natrium und Wasser;
In Tropfen auch chemische Reaktionen in der Flussigphase

Berechnet werden Massenkonzentrationen (und evtl. aus der Masse
abgeleitete Partikelzahl und mittleren Radius)
B Schnell, aber keine GrdélReninformation. Geeignet fir CTMs

® Individuelle Partikel

Ensemble verschieden grol3er einzelner Partikel
Koagulation als zusatzlicher Prozess
B Genau, jedoch ungeeignet zum Einbau in CTMs

Vorlesung 20.1.2012
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Beschreibung von Aerosolprozessen

Karlsruhe Institute of Technology

® Sektional (individuele Partikel werden in Klassen zusammengefasst)

Einteilung in Grof3en-
klassen (engl. bins)
meist flr Trockenradius.
Bei Grol3enanderungen
Ubergang in andere
Grol3enklasse

Genauigkeit hangt von
Anzahl der Gro3en-
klassen ab

dN/dD (em™ nm)

100

Grof3enverteilung

hv

500

200

180

"y

80

k

10

'l
100

Particle diameter D (nm)

1000

B Wird in CTMs verwendet, allerdings nur mit wenigen Grof3enklassen

(zumeist <10)
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Beschreibung von Aerosolprozessen -ﬁ‘(IT

Modal (Darstellung der Grol3enverteilung durch Log-Normalverteilungen)
Prognose der Momente

Grof3enverteilung

-

M, = N D; exp K

3—1:1359- Nucleation Mode . o
1l
fir k=0 (Anzahl), k=2 (Oberflache), oo} / / \'\\ 3 Accumulation Mode

k=3 (Volumen) E / \\

= Dg (mittl. Durchmesser), : | // \ | conree Mode
og(Standardabweichung) / [\

I?)ei GrolRenanderung / \

Anderung von Mk, und | - L L.

Particle diameter D (nm)

damit von Dg und og
(http://www.epa.qgov/AMD/CMAQ/ch10.pdf)

Ml Liefert etwas GrofReninformation. Wird in CTMs verwendet
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Beispiel: Gleichgewicht Gas-Partikelphase .ﬁ‘(IT

Karisruhe Institute of Technology

B Modell ISORROPIA (http://nenes.eas.gatech.edu/ISORROPIA))

® Verteilung zwischen Gas- und Partikelphase (fest und fltissig)

far Sulfat, Nitrat, Chlorid, Natrium und Wasser
® Anwendung als Bulkmodell oder GrofRenverteilungen

NH3(g +% NH3jag
Gas Phase [Soz—][H +] _K [HSO;] H?—:;.aq.—l?;c-,“_. 3 NHJ, +OH
@@ [N 3(aq)] Ky pNH3 jJ:HHj{ﬂfj ;“é'wq:
@ H20) [NH4(aq)][OH 1= Kzz[NH3(aq)] _C: B rmmiq
usw., siehe rechts ... Na3SOs(y —» My + SOl

OH- H* _y mm:-;sr:r;.f_ s ONE —‘.—-Ui.;q_
cI- 4 ME4Cl,,, % NH;,z, + HClg,
NO.- ) NaNO3 +— Nag, +NO3,
3 Particle soO, NaCl, &, Najyy +Clag
Phase NaHSOy5 + ]F_. Naf, ~ HS0Z,

TFL}HDB:': «— NHyp + I'E**D_lgu
B
NH4HSOgis) > NH ) +HSO03,

K
(OTH)3H(SOL) s
INHT +H.'S-Cr" +E.-::r— ol

H,0
Aqueous Phase
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Anwendungsbeispiel: Isorropia .A‘(IT

Karisruhe Institute of Technology

® Wasseraufnahme hangt ab von relativer Feuchte und
vorhandenem loslichem Material

TR
—— moEROFA &
—— SCAFE
—pi— IEQUILIE
0.4 - -
= E 020 -
e -
= =
- u
u _ o 0
o =
= = i
3 E i
2 3 | £
z - 0l ;
b0 - E 5
y
'?"I
0
II. ]
I
08 — L eeemeesmats - S ,

0.2e .40 0.&0 050 1.0 &2 040 .68 080 1.60
Relative Homoadity Relative Huomidity
Setup: ahnlich wie in DEMO.INP, aber mit festem SO4 und ansteigenden RH

Output: demo.dat (z.B. flr Excel, Variablen siehe Tab.1 im Handbuch), demo.txt
Handbuch: http://nenes.eas.gatech.edu/ISORROPIA/Version2_1/ISORROPIA21Manual.pdf
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Bilanzgleichung fir ¢; (x,t) der Substanz i

® Eulersche Betrachtungsweise: Ortsfestes Gitter

ci steht hier flr das Mischungsverhaltnis
eines beliebigen Spurengases bzw. flr
eine reaktive Aerosolkomponente.

Fur jede Substanz muss die unten

y

Karlsruhe Institute of Technology

e —

F, rJ_/‘ F, (x+dx)
E : »
i

— y
stehende Gleichung an jedem Gitter- “e X x+dx
punkt gelost werden.

(d.h. bis zu Uber 100 Gleichungen;

Zum Vergleich: Meteorologiemodell etwa

10-20 Gleichungen)

Bilanz:

Zeitl. Anderung = Transport mit mittl. Wind + turbulenter Transport +

Chemie + sonst. Quellen u. Senken
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Darstellung der Bilanzgleichung mit
Gradientansatz fur turbulente Flisse

Karlsruhe Institute of Technology

a—C+ —(u,c)+—(vc)+

9t Z(Wfi)

a (H o 0 K oc 0 K Je; = R;(c
dx 5 a}_’) ay( hyy ay) az( hzz aZ) ARSI

c,,T)+S;

Beispiel fur eine Darstellungsmaoglichkeit von Kh,zz

o((u? +v )OS}f (Ri) I(2) = ——

|2

hzz
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Weitere Prozesse und Parametrisierungen -\l‘(IT

Ri: Quellen und Senken durch chemische Reaktionen (Folie 13)
und Aerosolprozesse

Si: Quellen (Emissionen)
Senken (z.B. Deposition)

Wechselwirkung mit Meteorologie
- Wolkenprozesse (Auswaschen)
- Konvektiver Transport

Operator Splitting

In vielen numerischen Modellen werden die Anderungen aufgrund der
einzelnen Prozesse (Advektion, turbulenter Austausch, Chemie, Deposition,
Emission) nacheinander abgearbeitet.
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Emissionen fur 3-d Euler-Modelle ﬂ(".

Karisruhe Institute of Technology

Anthropogene Emissionen Emissionen mussen fir Modellgitter

aufbereitet werden!

NO2-Emissionen

in Bayern 2000 NO2-Emissionen

in Bayern 2000

MOZ fin
B e NOZ fin k)
[ s -vzs0 B -0z
1250 - 1675 N oz-0s
[ 1275 - 2500 I o
[ 25003128 1.2
] 2128 - a7 50 z-5
I 2750 - sa7s 1510
B ia7s - so00 | ELE
Il - 500 R
| K&
] A e
b ¥ - | : G Batrachteta Sektoren: alle 5l & et ) Lo oo 4
e -} e ) = e n & Batrachtela Sektoren: alle

http://inters.bayern.de/emissionskataster/php/start.php

Aber: Schadstofftransport und auch die
Modelle kennen keine Landergrenzen!
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29

Aufbau von Emissionskatastern &‘(IT

Karisruhe Institute of Technology

Einteilung der Emittenden in Sektoren

z.B. CORINAIR SNAP (Selected Nomenclature for sources of Air Pollution)
Group 1 Combustion in energy and transformation industries

Group 2 Non-industrial combustion plants

Group 3 Combustion in manufacturing industry

Group 4 Production processes

Group 5 Extraction & distribution of fossil fuels and geothermal energy
Group 6 Solvent and other product use

Group 7 Road transport

Group 8 Other mobile sources and machinery

Group 9 Waste treatment and disposal

Group 10 Agriculture

Group 11 Other sources and sinks

z.B. LFU Bayern (http://inters.bayern.de/emissionskataster/php/kurzbeschreibung.php)
1. Sektor Verkehr

2. Sektor Genehmigungsbedurftige Anlagen

3. Sektor Nicht genehmigungsbediirftige Feuerungsanlagen

4. Sektor Sonstige nicht genehmigungsbedirftige Anlagen

5. Sektor Sonstige nicht gefasste Quellen

6. Sektor Einsatz |I6semittelhaltiger Konsumgditer in privaten Haushalten
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Datenquellen und Emissionsmodelle -\3‘(".

Beispiele flr Datenquellen anthropogener Emissionen:

® Verkehrsemissionen auf der Basis von Verkehrsdaten und spezifischen
Fahrzeugemissionen unter Bertcksichtigung von Fahrzyklen

® Verkehrsemissionen und Verdunstung von Treibstoffen aus Verkaufs-
und Lagermengen

B Losemittelverbrauch z.B. aus Verkaufsdaten

Programme zur Erstellung von Emissionsdaten (speziell Verkehr)
B Copert: http://www.emisia.com/copert/
® NEMO (Network Emission Model, Rexeis und Hausberger, 2005)
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Emissionsdaten fur Luftchemiemodelle &‘(IT

Karisruhe Institute of Technology

Sollten flachendeckend flr alle Sektoren vorhanden sein
sollten fir alle chemischen Spezies vorhanden sein
sollten zum verwendeten chemischen Mechanismus passen

sollten realistischen Jahres-, Wochen- und Tagesgang aufweisen
(hat grol3en Einfluss auf das Modellergebnis)

350

350

Winter

8

Sommer

g

8

Emissionan in th
o
L=

Emiesionen in t'h

Samsiag Sonntag Montag Chenstag Mittwoch Doonersiag Fremag

190204 200294 210294 220204 230204 240294 250204 Semslag  Sonntag  Mentag  Dienstag Metwoch Domnersiag  Fredag
60784 170704 1BOV G4 190754 200794 210784 220784

WAbgas auflerons @ Abgas innerons m Kalslan I

NMVOC-Emissionen aus Stral3enverkehr
(IER Stuttgart)

Tankatmung = Hol Soak
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Emissionsdaten fur Luftchemiemodelle .ﬁ‘(IT

Karisruhe Institute of Technology

® Mdogliche Probleme beim Aufbereiten anthropogener Emissionen

® Unterschiedliche Sektoreneinteilung
® Cornair/SNAP (http://www.eea.europa.eu/publications/EMEPCORINAIR4)

. IPCC POL| radm text | Feuerungen | Industrie  [LM Haushalte|sonst Anlagen| Werkehr |
3| Ethar 0082557073 0 ONATFOZAR 7 2950RF.-NF 00123253231
= 9|Prop{
® Lander T
1 Al e no 2005-12-18 00-00-00
13 Alkar 950
H H 15 Ether .
® Unsicherheiten 16 Prop) wat - 900
. . 17| 1-Alk :.: \ 850
bei VOC-Split 18hcAl 800
20 Benz 750
. 21 Ararm J00
et 22 Aram)| ER0
23 Phen
24| Styrg G600
25 Form 550
26 Alde 500
27 Acet 450
20 Ketor
29| Carh 400
30|Ethin as0
kil hE||EIg SDD
gg unreg 250
son
34 son 200
35 son 150
36 son 100
37 nicht
38/ nicht 50
! y | D
11° 12"

VUTTCOUTTY V. L.Z2U 1o


http://www.eea.europa.eu/publications/EMEPCORINAIR4�

Biogene Emissionen -\A‘(IT

® Isopren (sehrrelevant fir Ozonbildung)
Emission abhangig von Pflanzenart (d.h. Land cover) , Sonnen-strahlung und
T, sowie Vorgeschichte

® Terpene (relevant fir Aerosolzusammensetzung)
Emission abhangig von Pflanzenart, T, sowie Vorgeschichte, z.T. auch
Sonnenstrahlung

® OVOC (Aldehyde, Ketone ..., z.T. relevant fir Gasphase und Partikel)
Emission abhangig von Pflanzenart, T, z.T. von Sonnenstrahlung sowie
Vorgeschichte

Input fur CTMs:
a) Landuse + pflanzenspezifische Emissionsfaktoren

oder
b) Kataster der BVOC-Emissionen (auf der Basis von a))

Korrektur fur aktuelle Temperatur und Sonnenstrahlung
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Biogene Emissionen

Isoprene
Emission

Fineleaf Deciduous Trees

Factor
{(mg/m2/h)

B - 0.05
B 0.05-0.25
[ o0.25-05
[ ]05-1
C11-2
[ 12-4

[14-8
Il s-16
B i6- 233

Fig. 3. Global distribution of 1soprene emission factors for the MEGAN PFTs.

http://acd.ucar.edu/~qguenther/MEGAN/MEGAN.htm

http://www.atmos-chem-phys.net/6/3181/2006/acp-6-3181-2006.pdf

34

KIT

Karisruhe Institute of Technology

|soprenemissionen
mit MEGAN
(Beispiel fur b))
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Koordinatentransformation -\l‘(lT

Darstellung der Bilanzgleichung auf Folie 26: kartesische Koordinaten:

® Fdr die Asnwendung auf der Erde ist bel vielen Anwendungen z.B. die
Verwendung von Kugelkoordinaten sinnvoll.

® In der Vertikalen: Topographiefolgendes Koordinatensystem,
Druckkoordinaten (Vorteil: unten ,dtnne* Schichten, oben dickere)

¢ Py =constant

; dx = (R, cosp)dA,
02— dy: Redgp
06— [N - _ prev(z) o ptop
o=
psurf o ptop

y s dz =— Lo P g5
1.0 puuil T gp

Weiteres z.B. siehe Jacobson
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Diskretisierung .\3‘(".

Karlsruhe Institute of Technology

Einfachster Algorithmus flr die Advektion von n

= " 1 fur kartesische Koordinaten
J*1 . . . n(i, j, k, t,+ At) = n(i, j, k, t,)
, N i1,k ty)) —uli j. k, t,)n(i, j, k E”J.ﬂt
Uy g U j Ay Ax
j L e vii, j— Lk, t))n(i, j— 1,k t,) W, k, t,)n(i, j, k. t,)
+ At
M Ay
Vij1 . wii, j k=1, t,)n(i, j. k=1.t,) — wii, j. k t,)n(i, j, K
_.f':r ® ® L ] Az
[_)x Explizites Verfahren, praktisch kaum anwendbar:
ax schnell instabil, starke numerische Diffusion

Stabilitatskriterium: Courant-Friedrich-Levy-Kriterium At<Ax/u

B Verwendung impliziter Verfahren
B Berlcksichtigung von Termen hoherer Ordnung bei der Approximation von

O [ ot durch Differenzen: 6C AP &C. w
Cio.=C,, +At——+ —+ O(A17)
ot 2 or
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Dreidimensionale Chemie-Transportmodelle \‘(IT
. . =\
u n d Meteo rO I Og I e_Ch em I em Od eI I e Karlsruhe Institute of Technology

® Chemie-Transportmodelle (CTMs):
Berechnung von Spurengaskonzentrationen (und Aerosolkonzentrationen)
an allen Gitterpunkten unter Berlcksichtigung von advektivem und turbulentem
Transport + Quellen und Senken + Chemische Umwandlung (+ Aerosolprozesse)
(Meteorologische Felder werden (z.B. sttindlich) eingelesen und mussen vorher
bereitgestellt werden.)

® Online gekoppelte Meteorologie-Chemiemodelle:
Berechnen meteorologische GrofRen T, g, u, v, w an allen Gitterpunkten unter
Berlicksichtigung von advektivem und turbulentem Transport + Quellen und
Senken (Wettervorhersagemodell)
Im gleichen Modelllauf
Berechnung von Spurengaskonzentrationen (und Aerosolkonzentrationen)
an allen Gitterpunkten unter Berlcksichtigung von advektivem und turbulentem
Transport + Quellen und Senken + Chemische Umwandlung (+ Aerosolprozesse)
Rickkopplungseffekte zur Meteorologie konnen beriicksichtigt werden!
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Regionale Modelle 1]

I l I (u,v,w, T, q,p)

KIT

Karisruhe Institute of Technology

, Nesting“
z.B.

D1: Ax=60km
D2: Ax=20km
D3: AXx=4 km

Gitterstruktur bei
genesteten

o (C1,...Cn) Modellgebieten

Auch ,Limited-Area-Modelle (LAM)“ genannt. v
 Horizontales Gitter: ca 100 km — 1 km ‘ | B

* Vertikal: ca. 20 — 60 Schichten R e
Regionale Modelle bendtigen Anfangswerte und : ';: j : 1.: H
eventuell zeitabhangige Randwerte, die MR A RI AL

aus den Ergebnissen globaler Modelle bestimmt A H H
werden mussen.
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Erforderlicher Input fur Limited-Area-Modelle

® Meteorologie:
® fUr CTM: Zeitabhangige Werte an allen Gitterpunkten
® flr Meteorologie-Chemiemodelle: Anfangs- und Randwerte

® Chemie
® Emissionen
® Anfangswerte an allen Gitterpunkten
® Randwerte (evtl. Backgroundwerte hinreichend)

® Output
® 3-d Felder aller chemischen Spezies

® bei Meteorologie-Chemiemodellen:
3-d Felder aller chemischen Spezies und
3-d-Felder der meteorologischen Grofden

Karlsruhe Institute of Technology
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Verfligbare regionale Modelle ﬂ(".

® WRF/chem (online gekoppeltes Met.-CTM, frei verfligbar, download)
http://www.mmm.ucar.edu/wrf/users, http://ruc.noaa.gov/wrf/WG11

® EMEP-Modell (offline CTM, frei verfigbar, download)
http://www.emep.int/OpenSource/index.html

® CMAQ (offline CTM, frei verfigbar, download)
http://www.cmaqg-model.org

® COSMO-ART (online gekoppeltes Met.-CTM, bedingt frei verfligbar)
http://www.imK-tro.kit.edu/3509.php

® MCCM (online gekoppeltes Met.-CTM, frei verfugbar, Anfrage)
http://imk-ifu.fzk.de/829.php

® GATOR-GCMOM (online gekoppeltes Met.-CTM + Ozeanmodell)
http://www.stanford.edu/group/efmh/GATOR/index.html

® Chimere (offline CTM, frei verfigbar, download)
http://www.Imd.polytechnique.fr/chimere

® und noch sehr viele mehr ...

Programmiersprache: Fortran (90 oder 77), Betriebssystem Linux/Unix
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Beispiele fur weitere Eulersche Modelle A\‘(IT

Mikroskalige Modelle / Straldenschluchtmodelle

® MISKAM (online gekoppeltes mikrosk. Met.-CTM mit Gebaudestruktur,
Windows-Version ca. 7000 Euro)
http://www.lohmeyer.de/Software/winmiskam.htm

Globale Modelle

® MATCH-MPIC (offline CTM)
http://www.mpch-mainz.mpg.de/~lawrence/MATCH/match overview.html

® MOZART (offline CTM, frei verfigbar, download)
http://www.acd.ucar.edu/gctm/mozart/

Eindimensionale Modelle (, Single column®“-Modelle)

® Bestandmodell CACHE (Met. + Chemie, frei verfugbar, Anfrage)
http://imk-ifu.fzk.de/825.php

... und viele weitere
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Visualisierung eines
MCCM-Ergebnisses
mit Vis5d:

Einflul3 eines
Frontdurchgangs auf
tropospharisches Ozon
uber Deutschland
(D2 eines genesteten
Modellaufs)
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Anwendungsbeispiele: Regionale Modellierung .ﬁ‘(IT

Karisruhe Institute of Technology

T0AT 0

Feedback Luftchemie-Meteorologie

(WRF/chem)
EB L paa il v g g m g son o kg sy W Ea A i a8t m i nid
. without -
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Fig. 2. Difference in accumulated precipitation
averaged over domain 3 for the simulations with and
without cloud-aerosol interactions.
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Anwendungsbeispiele: Regionale Modellierung .ﬁ‘(IT

Karisruhe Institute of Technology
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Anwendungsbeispiel:
Mikroskalige Modellierung

Anwendung von MISKAM
auf einen Stral3enzug in Mainz

Windgeschwindigkeit in 14 m Héhe
Windrichtung aus 245

| X

Schadstoffbelastung in 14 m Hbéhe
Windrichtung aus 245

Winter

k Wimer: Sommer

KIT

Karlsruhe Institute of Technology

l 1141072

- 8.5+1073

- 8.441078

L 4.3+1073

L 2.1+1078

0.0
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Lagrangesche Modelle

NOAA HYSPLIT MODEL
PARTICLE CROSS-SECTIONS

PARTICLE POSITIONS AT 12 UTC 15 Feb 11

o 2%l

Ry /S
R 3 ol 2‘*’"
G o R Tt =
< o G e
. g e Gl E_’.‘:K‘
s T ™
. ol vE L) 1y
/" 4“;-.;') e ‘;1
\_.. pirs f\
:-:.’ san_ \ L."‘u
4 &
5 5,7 N
h, s - <
? P Y A
b Vol i
NS J
2/ 4
\ g e
— 2 I =
J T..-"'hl
LAYER (m): < 500 < 1000 < 1500 - < 2500

KIT

Karisruhe Institute of Technology

Transportmodelle/Chemie-Transportmodelle (CTMs)
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Advektion im Lagrangeschen Bezugssystem -ﬁ‘(IT

V(XLinear’tO+At)
® Lagrangesche Betrachtungsweise: ,:' -..
Sich bewegendes Bezugssystem (XLinear,to+At)

dc; V(Xo:to) g ___ﬂ.- -
E = R;(¢cy,...c,,, T) + S; -/' Air flow (x, Y. z, ty+At)

(Xo Yor Zos Lo)

Lagrangesche Modelle berechnen Trajektorien von emittierten Partikeln
(Partikelmodell) oder Wolken (,puffs®, Wolken- oder Puffmodell)

Advektion bedeutet Anderung der Position x im Raum
bei linearem Transport: X Linear (t +At) X (t )"‘ V(Xo’t )At
ist etwas ungenau, deshalb nachbessern:

X(ty + At) = X, (t,) + 0.5(V(Xg, 1) + V(X or » Ty + AL) JAL
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Dispersion in der turbulenten Atmosphare -\l‘(IT

v=v+V' = X, +At) =X (t; + At)At + V' (t + At)ALG

v ' wird mit Hilfe der Varianz ¢ der Windgeschwindigkeit dargestellt:
U=oud ,W=cowAd mitZufallszahl A

Damit hat im Partikelmodell jedes einzelne Partikel eine etwas

unterschiedliche Trajektorie, so dass eine divergierende Wolke entstent.

(Beim Wolkenmodell wird durch o die Verbreiterung der Wolke beschrieben)

c kann z.B. mit Hilfe eines Austauschkoeffizienten (siehe Euler-Modelle)
parametrisiert werden:

KXX
Gu = GW =
V TL,u

Es gibt auch andere (komplexere) Ansatze zur Bestimmung von o

Y24

mit Tr,u=100s, TLw=10800s (~1/fcor)

K
Tiw Lagrangesche Zeitskala
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Lagrangesche Dispersionsmodelle -\X‘(IT

® Input:

® Bendtigen immer meteorologische Daten (Temperatur- und Windfelder
aus meteorologischem Modell)

® Emissionen (als Punkt-, Linien- und Flachenquellen)
® Output:
® Position von Punktwolken oder Wolken im Raum zu versch. Zeiten

® Darstellung von Konzentrationsfeldern durch Ubertragung des
Ergebnisses auf Eulersche Betrachtungsweise:

B Das Modellgebiet wird in Gitterelemente aufgeteilt
(Auszahlgitter, ,sampling grid).

B Die Konzentration in einem Gitterelement wird Uber die Anzahl und
jeweilige Aufenthaltsdauer der in diesem Gitterelement befindlichen
Partikel ermittelt

® Erlauben feine Auflosung (falls entsprechendes Windfeld vorhanden)

® Berechnungen nur dort, wo sich Partikel befinden =
besonders vorteilhaft bei einzelnen Punktquellen
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Einige Lagrangemodelle (meist ohne Chemie!) -ﬁ‘(IT

AUSTAL (Partikelmodell, Realisierung von Anhang 3 der TA Lulft;
Basisversion frei verfiigbar, download [graphische Oberflache 4000
Euro]) http://www.austal2000.de

FLEXTRA /FLEXPART (Trajektorien-, bzw. Partikelmodell, frei
verflgbar, download) hitp://transport.nilu.no/flexpart

HYSPLIT (Trajektorien-, bzw. Partikelmodell, frei verfugbar, download
oder Internet-basierte Anwendung)
http://ready.arl.noaa.qgov/HYSPLIT.php

NAME (Modell des Lononer VAAC, Whitham et al., DOI:
10.1002/met.3) http://en.wikipedia.org/wiki/NAME _(dispersion_model)

GRAL (Partikelmodell, fir Forschungszwecke verflugbar, Anfrage)
http://pandora.meng.auth.gr/mds/showlong.php?id=133&MTG Session=606aa8d7e2db8c5da8fb318ebd7a804a

CittyCat (mit Chemie)
Und viele weitere mehr ...

Teils in Fortran, teils in C, teils Linux, teils Windows
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Karisruhe Institute of Technology

Anwendungsbeispiele: GRAL &‘(IT

Yearly mean of NO concentrations
In Santiago de Chile
(only traffic emissions)

BAU

10 20 30 40 50 60 70 pg/m?

Distribution of yearly mean of NOx concentrations (only traffic emissions),
present situation (2006) and future scenarios, based on the micro scale air

quality model GRAL
- meteorological conditions are based on the reference year 2006
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Volcanic ash product, ;_ i@y A
VAAC London .
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Anwendungsbeispiel: HYSPLIT .ﬁ‘(IT

Karisruhe Institute of Technology

Modell-Download oder HYSPLIT-WEB
Draxler, R.R. and Rolph, G.D., NOAA Air Resources Laboratory, Silver Spring,MD.

http://ready.arl.noaa.gov/HYSPLIT.php

NOAA HYSPLIT MODEL
Forward trajectories starting at 0000 UTC 01 Jan 11
GDAS Meteorological Data

Vorwarts- und Ruckwartstrajektorien
(z.B: woher kommt eine Luftmasse?)

HYSPLIT-WEB (Internet-based)

» Run HYSPLIT Trajectory Model:
http://ready.arl.noaa.gov/HYSPLIT tral.php R
Paramter auswahlen: OOy v™g L &g
Trajektorienzabhl,
Koordinaten des Start/Zielpunktes,

Source * at 4840N 11.45E

Met. Datensatz (muss zur gewahlten §

Episode passen) ; o e qj%gog
vor-/rickwarts,Hohe, Start bzw. Zielpunkt, o8 E i 2,
Darstellung
Ruckwartstrajektorie: Hausaufgabe ity ooz ot n ot GoaST™
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Anwendungsbeispiel: HYSPLIT A\‘(IT

Karisruhe Institute of Technology

Run HYSPLIT DiSDerSiOn Model NOAA HYSPLIT MODEL
Ausbreitung von Partikelwolken PARTICLE CROSS-SECTIONS
PARTICLE POSITIONS AT 12 UTC 08 Feb 11
J) !\'H?
= z\.;

HYSPLIT-WEB (Internet-based)
» Run HYSPLIT DispersionModel:

http:/ready.arl.noaa.qov/HYSPLIT disp.php | P
Parameter auswahlen: / - I P S
Koordinaten des Start/Zielpunktes, S TV )
Met. Datensatz (muss zur gewahlten Episode | . " 24} e
Emissionsdauer und —hoéhenbereich, _ IAYER(m; <1000 <2000 <3000 - <5000
Lange der Simulation, etc., 5 sk .
Darstellung s

:% ¢ NUMBER OF PAHTICLE ON GRID: 5040 =
Emittierte Wolke: Hausaufgabe Reease. 150 fon: 10 KGLd0tasom

Pollutant:

Release Quantity: 720 mass Start: 11 02 08 00 Duration: 12 hrs, min
Pollutant Snapshot Interval: 3 hrs and 0 min

Dry Deposition rate: 0 cm/s Wet Removal: None #Part: 5400
Meteorology: 0000Z 08 Feb 2011 - GDAS1

Produced by user: .
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Welches Modell soll ich verwenden? -\A‘(IT

® Euler

® Komplexe Chemiemechanismen leichter implementierbar
Dreidimensional: Flachendeckende Berechnung aller Grél3en
Auch fur einfache Falle relativ hoher Rechenaufwand fur 3-dim-Modelle

Kann prinzipiell auch Riuckkopplungseffekte zur Meteorologie erfassen
(derzeit sehr aktuelle wissenschaftliche Fragestellung)

® Lagrange

® Geringer Rechenaufwand fur einfache Falle (ideal fur einzelne
Punktquellen)

® Fdr komplexe Falle mit vielen Quellen und Chemie schnell steigender
Rechenaufwand

® Immer meteorologische Felder als Input erforderlich

® Boxmodell

® Kann flr spezielle Detailstudien (z.B. Chemiemechanismen) oder
fr erste Abschatzungen sinnvoll sein

Hangt immer von der Problemstellung ab
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