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Forord

Denne rapport er udarbejdet pd Danmarks Miljeundersegelser (DMU) i forbin-
delse med forskningsprojekterne under Vandmiljeplan III. Disse forskningspro-
jekter er iveerksat i henhold til Fodevareministeriets aktstykke 166 af 17. maj
2004, som blev tiltradt af Finansudvalget den 26. marts 2004.

Formalet med rapporten er ved indgangen til VMP-III forskningsprojekterne at
vurdere state-of-the-art inden for veerktejer til beskrivelse af den atmosfaeriske
belastning med ammoniak fra lokale landbrugskilder. Vurderingen af state-of-
the-art sammenholdes med det nyligt udviklede danske veerktej pd omradet —
OML-dep, som indgar i DMU’s beregningssystemet DAMOS (Danish Ammonia
Modelling System). I DAMOS indgér ligeledes modelberegninger af baggrunds-
belastningen med kveelstofforbindelser. Derfor diskuteres og vurderes model-
lerne, som anvendes til disse baggrundsberegninger, og sammenholdes ligeledes
med state-of-the-art. Det primeere fokus ligger imidlertid pa lokal-skala model-
len.

Formalet med arbejdet er dels at vurdere pé hvilket niveau det danske arbejde
pa omradet ligger i forhold til international mélestok, og dels at kortleegge beho-
vene for fortsatte forskningsaktiviteter som gar ud over de allerede igangsatte
inden for VMP-III. Det sidste er teenkt at tjene som rettesnor for ansegninger til
de supplerende forskningspakker under VMP-IIL

I denne rapport er emissioner, koncentrationer og afseetninger angivet i N enhe-
der, fx tons NH,-N og tons NO,-N for emissioner, ug NH,-N/m’ og ug NO,-
N/m’ for koncentrationer i luften, samt kg NH,-N/ha/ar og kg NO,-N/ha/ar
for afseetninger. Ved omregning fra enheder af NH.-N til NH, skal man gange
med 17/14. Tilsvarende omregnes fra enheder af NO,-N til NO, ved faktoren
46/14. Fordelen ved at anvende N enheder er, at bidragene fra de forskellige
forbindelser bliver direkte sammenlignelige.
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Figur 1 Illustration af de reaktive kveelstofforbindelsernes skaebne i atmosfeeren. Disse forbindelser bestér af to grupper: de reducerede
kveelstofforbindelser som bestar af ammoniak og dets reaktionsprodukt ammonium samt de oxiderede kvaelstofforbindelser, som bestar
af kvelstofoxiderne (kvalstofmonoxid (NO) og kvelstofdioxid (NO,)) og deres reaktionsprodukter i atmosfeeren. De reaktive kveelstof-
forbindelser i atmosfeeren udsendes dels fra forbreendingsprocesser (relateret til industri, transport, kraftvarme produktion etc.) og dels
fra husdyrproduktionen i landbruget (fordampning fra stald, ved udbringning eller fra afgreder). Efter udslippet bliver kvaelstoffet
transporteret med vinden samtidig med at det fortyndes ved opblanding og omdannes til andre kvaelstofforbindelser ved kemiske
reaktioner i atmosfaeren. Til sidst afseettes kveelstofforbindelserne igen; enten ved at de fjernes fra luften med nedberen, hvilket kaldes
vadafsetning, eller ved at de afseettes ved direkte kontakt med overfladen, som betegnes terafsetning.



Sammenfatning

Denne vidensyntese omfatter en kvalitativ gen-
nemgang af state-of-the-art inden for beskrivelsen af
de styrende processer for udslip, spredning, trans-
port, omdannelse og afsetning af atmosferiske
kvelstofforbindelser. Gennemgangen er foretaget
med henblik pa i forhold til international malestok at
vurdere de danske veerktegjer for beskrivelsen af
lokal afseetning af atmosfeerisk kveelstof.

Det danske veerktgj til vurdering af afseetningen
af atmosfeerisk kveelstof vil fremover veere DMU's
modelsystem DAMOS (Danish Ammonia Modelling
System), som bestdr af lokalskala modellen OML-
dep koblet til en langtransportmodel. Langtrans-
portmodellen er p.t. DMU’s Lagrangske ACDEP
(Atmosperic Chemistry and Deposition) Model, men
et skifte til NERI's Eulerske DEHM-REGINA model
er pa vej. I denne vidensyntese er der saledes foreta-
get en vurdering af disse 3 modeller set i forhold til
state-of-the-art internationalt.

Den kvalitative analyse foretaget i denne viden-
syntese kan sammenfattes ved folgende to tabeller
for henholdvis den regionale transport (ACDEP og
DEHM-REGINA) og lokalskala beskrivelsen (OML-

dep).

Sammenligning af ACDEP og DEHM-REGINA med state-of-the-art inden for regionale modeller pd omradet.

State-of-the-art ACDEP DEHM-REGINA
Emission 16 km x 16 km dynamisk 16 km x 16 km dynamisk 16 km x 16 km — semi-
seesonvariation saesonvariation dynamisk seesonvariation
Transport Eulersk 2-vejs nesting Trajektorier Eulersk 2-vejs nesting
Partikler I storrelsesfordeling Steerkt parameteriseret Steerkt parameteriseret
Kemi Eksplicitte gasfase, vadfase og | Reduceret kemi (CBM-IV) - Ekplicit gasfase kemi (56
partikelfase kemiske skemaer | steerkt parameteriseret partikel- | stoffer og 150 reaktioner) -
& védfase kemi steerkt parameteriseret vad-
fase og partikelfase kemi
Vadafseetn. | Fuld vadfase kemi for sky- og | Incloud & below cloud scaven- | Incloud & below cloud sca-
regndraber ging koefficienter venging koefficienter
Torafseetn. | Resistansmetoden med see- Resistansmetoden - ingen see- Resistansmetoden - steerkt
sonvariation i overflademod- sonvariation af overflademod- parameteriseret seesonvaria-
stand stand tion af overflademodstand

Sammenligning af OML-dep med state-of-the-art inden for lokal-skala modeller pd omradet.

State-of-the-art OML-DEP

Emission Bedriftsniveau - dynamisk saesonvariation Bedriftsniveau - dynamisk seesonvari-

ation pé vej ind i modellen

Transport Detaljeret rogfane beregning - mest kompleks beskrivel- | Standard Gaussisk rogfane beregning
se i regnetunge CFD modeller

Partikler Ingen partikler Ingen partikler

Kemi Steerkt parameteriseret forste ordens kemi Ingen kemi

Vadafseetn. | Ingen vadafseetning Ingen Vadafsetning

Torafseetn. | Resistansmetoden med seesonvariation i overflademod- | Resistansmetoden - ingen seesonvaria-

stand

tion i overflademodstand

DMU'’s Lagrangianske ACDEP model er ikke
leengere state-of-the-art inden for regionale trans-
port-kemi modeller, og det er derfor naturligt at man
er i feerd med at foretage et skifte til den mere tids-
svarende Eulerske DEHM-REGINA model. DEHM-
REGINA repreesenterer neeste generation af model-
ler og lever fuldt ud op til at veere state-of-the-art,
selv om der fortsat er muligheder for forbedringer.
Bla. er det ny udviklede modul til beskrivelse af
seson-variation i NH, udslip endnu ikke imple-
menteret i modellen. DMU’s Eulerske model DEOM,
som var forgeengeren til DEHM-REGINA, har ind-
gdet i en sammenligning med fire andre tilsvarende
modeller i Europa. Modellen havde en knapt sd
detaljeret oplesning som flere af de andre modeller,
men klarede sig generelt fint i sammenligningen.

DMU’s OML modeller repreesenterer state-of-
the-art inden for Gaussiske regfanemodeller. Mo-
dellen har veeret testet mod andre tilsvarende mo-
deller i et internationalt harmoniseringssamarbejde,
hvor den har vist fine resultater. Der har i en tilsva-
rende vidensyntese for OML lugt modellen veeret
peget pa behovet for en forbedring af modellens
algoritmer for bygningseffekter. Dette arbejde vil
naturligvis ogsa komme OML-dep modellen til for-
del. OML-dep mangler fortsat en implementering af
et detaljeret modul for beskrivelse af torafseetningen
til forskellige overfladetyper. Der anvendes for tiden
et modul som blev udviklet til anvendelse i ACDEP-
modellen. Endvidere mangler der i stort grad male-
data til validering af OML-dep’s evne til at beskrive
afseetning i neeromradet omkring en NH, kilde. Det
sidste vil til dels blive afhjulpet med de igangsatte
eksperimentelle aktiviteter inden for VMP-III forsk-
ningsprogrammerne.






Summary

This scientific review concerns a qualitative ana-
lysis of state-of-the-art within the description of the
governing processes for emission, dispersion, trans-
port, transformation and deposition of atmospheric
nitrogen compounds. The analysis is made with the
aim of evaluating on an international level the Da-
nish model tools for describing local deposition of
atmospheric nitrogen.

The Danish model tools for deposition of at-
mospheric nitrogen will from now on be NERI's
model system DAMOS (Danish Ammonia Model-
ling System), which is based on the local scale model
(OML-dep) coupled to a long range transport model.
The long range transport model is currently NERI's
Lagrangian model ACDEP (Atmospheric Chemistry
and Deposition) Model, but a shift to NERI's Euleri-
an model DEHM-REGINA is in progress. In this
scientific review there is thus made a qualitative
evaluation of these three model with respect to in-
ternational state-of-the-art.

The qualitative analysis in the scientific analysis
may be summarised by the two tabels for respecti-
vely long range transport (ACDEP and DEHM-
REGINA) and local scale description (OML-dep).

Comparison of ACDEP and DEHM-REGINA with state-of-the-art within regional models for this area.

State-of-the-art ACDEP DEHM-REGINA
Emission 16 km x 16 km dynamical 16 km x 16 km dynamical seaso- | 16 km x 16 km — semi- dy-
seasonal variation nal variation namical seasonal variation
Transport Eulerian 2-way nesting Trajectories Eulerian 2-way nesting
Particles In size distributions Strongly parameterised Strongly parameterised
Chemistry | Explicit gas phase, wet phase Reduced chemistry (CBM-IV) — | Explicit gas phase chemistry
and particle phase chemical strongly parameterised particle | (56 compounds and 150 re-
schemes and wet phase chemistry actions) - strongly paramete-
rised particle and wet phase
chemistry
Wet dep. Full wet phase chemistry for Incloud & below cloud scaven- | Incloud & below cloud sca-
cloud and rain drops ging coefficients venging coefficients
Dry dep. Resistance method with seaso- | Resistance method —no seasonal | Resistance method — strongly
nal variation in surface resi- variation in surface resistance parameterised seasonal vari-
stance ation of surface resistance

Comparison of OML-dep with state-of-the-art within local scale models in this area

State-of-the-art

OML-DEP

Emission Farm level — dynamical seasonal variation Farm level — dynamical seasonal varia-
tion to be implemented

Transport Detailed plume calculation — mainly complex descripti- | Standard Gaussian plume calculation
on in CFD models

Particles No particles No particles

Chemistry | Strongly parameterised first order chemistry No chemistry

Wet dep No wet dep. No wet dep.

Dry dep. Resistance method with seasonal variation in surface Resistance method — Non seasonal

resistance

variation in surface resistance

NERI's Lagrangian ACDEP model is no longer
state-of-the-art within long range transport-
chemistry models. The change to the more modern
Eulerian model DEHM-REGINA is therefore natural.
DEHM-REGINA represents next generation of mo-
dels in this field and is current state-of-the-art, alt-
hough there are still room for improvements. This
concerns e.g. the newly developed description of
seasonal variation in NH, emissions that has not yet
been implemented in the model. NERI's Eulerian
model DEOM, which was the version before DEHM-
REGINA has taken part in an inter-comparison bet-
ween four similar models in Europe. The model did
not have the same resolution as several of the other
models, men did generally well in the comparison.

NERI's OML models represent state-of-the-art
within Gaussian plume models. The model has been
tested against other similar models within an inter-
national harmonisation society, where it has shown
good results. A similar scientific review for odour
modelling with the OML-odour model concluded
that there is a need for improving the algorithms for
building effects. This work will naturally also be an
advantage for the OML-dep version. OML-dep still
misses an implementation of a detailed module for
describing dry deposition to different surface types.
Currently a module developed for the ACDEP-
model has been implemented. Furthermore there is
still strong need for measurement data for validation
of the deposition in the nearby area of an NH, sour-
ce. This wil to some degree be solved with the on-
going eksperimental activities within the VMP-III
research program.
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1 Baggrund

Ammoniak (NH,) er en farvelos gas/veaeske med en
skarp stikkende lugt. Ved inddnding i meget hgje kon-
centrationer er stoffet giftigt for mennesker, og kan da
virke eetsende. Er emissionerne af NH, pa lokal skala
meget store, sd kan korte episoder med seerligt hoje
koncentrationer skade visse typer af afgroder sasom
tomat og agurk, ligesom blomstringsevnen hos frugt-
treeer kan reduceres (van der Eerden et al., 1998). NH,
kan endvidere spille en rolle i relation til forsuring. I
denne vidensyntese er fokus imidlertid pa NH,’s rolle i
forhold til belastning med neeringssalte af vore natur-
omrader. I denne sammenhaeng er NH, en kveelstof-
forbindelse, som bidrager til eutrofiering af terrestriske
(Sharpe and Harper, 1995) savel som marine ekosy-
stemer (Oenema et al., 2004; Smith, 2003). Den atmo-
sfeeriske belastning med kveelstof af terrestriske og

Emission, omdannelse og afsatning af ammoniak

Atmosfeerisk
ammonium
i partikler

Atmosfaerisk

ammoniak o 4

ITar vad

Ammoniak emission

Figur 2. lllustration af ammoniaks skeebne i atmosfaeren. Ammo-
niak udsendes helt overvejende fra husdyrproduktionen i land-
bruget og kan dels hurtigt afseettes ved teor- og i mindre omfang
vadafseetning, og dels hurtigt omdannes til partikuleert ammoni-
um. Partikuleert ammonium fjernes stort set kun fra atmosfaeren
ved véadafseetning og denne forbindelse kan derfor transporteres
gennem atmosfeeren over meget store afstande (>1000 km).

marine gkosystemer er skematisk illustreret i Figur 1.
Kveelstof (N) er det begreensende neeringsstof for man-
ge okosystemer (Kronvang et al., 1993; Vitousek and
Howarth, 1991), og selv begreensede ekstra tilfersler
kan i nogle tilfeelde medfore vaesentlige sendringer af
okosystemerne. For det terrestriske okosystem er N et
neeringsstof, som kan optages direkte i planterne gen-
nem bladene eller indirekte gennem optag af N-holdigt
jordvand (Sparks et al., 2001; Sparks et al., 2003). Dette
N optag kan eendre konkurrenceforholdene for gkosy-
stemets organismer, saledes at mere naeringsstof-
kreevende plantearter kan indvandre. Meettes et okosy-
stem med N begynder en udvaskning i form af nitrat
(NO,), som det bla. kendes fra landbrugsomrader
(Joelsson and Kyllmar, 2002; Kyllmar et al., 2005; Vag-
stad et al., 2004). Udvaskningen traekker andre nce-
ringsioner med sig hvorved jordbunden forsures, hvil-
ket igen pavirker vegetationen (deVries et al., 1994;
deVries et al., 1995; Kros et al., 2004; vanderSalm et al.,
1996).

Det er almindeligt inden for atmosfeere-kemien, at
NH, og dets partikelbundne reaktionsprodukt ammo-
nium (NH,") til sammen betegnes NH,. Denne termi-
nologi er derfor anvendt i det felgende. Skeebnen i
atmosfeeren for denne gruppe af sakaldt reducerede
kveelstofforbindelser er illustreret i Figur 2. NH,_ udger
den ene af to grupper af kvelstofforbindelser, som
hver bidrager stort set ligeligt til den atmosfeeriske
baggrundsbelastning med N i Danmark (Ellermann et
al., 2004).

Kilderne til atmosfeerisk NH, er mange og inklude-
rer bl.a. sved fra mennesker, udstedningsgas fra biler,

Emission, omdannelse og afsaetning af NO

Atmosfeerisk Atmosfeerisk

Figur 3. Illustration af kvaelstofoxidernes skaebne i atmosfeeren.
Kveelstofoxiderne dannes i forbindelse med forbreendingsproces-
ser fx relateret til trafik, industri og kraftvarme produktion.
Kvaelstofoxiderne udsendes som kveelstofmonoxid (NO) og
kveelstofdioxid (NO,). I forhold til afseetningen, deponeres NO
hverken ved tor- eller vadafsetning, men omdannes imidlertid
ganske hurtigt til NO,. Tilsvarende udvaskes NO, heller ikke fra
atmosfeeren, men kan derimod terafsaettes til vegetation mv.
Under transporten omdannes NO, til salpetersyre (HNO,), som
hurtigt kan afseettes, men som ogséd hurtigt omdannes til parti-
kuleert nitrat (NO,). NO, fjernes ligesom partikuleert ammonium
stort set kun ved vadafseetning og kan derfor transporteres over
store afstande (>1000km).

ekskrementer fra keeledyr og vilde dyr, fordampning
fra lossepladser mm. (Sutton et al., 2000). Globalt set er
de storste kilder til atmosfeerisk NH, imidlertid helt
overvejende  relateret  til  landbrugsaktiviteter
(Bouwman et al., 1997). I dele af den vestlige verden
udger alene denne andel mellem 85% og 100% af ud-
slippet (Anderson et al., 2003; Sutton et al., 2000). For
det danske udslip skennes ca. 98% saledes at stamme
fra landbrugsaktiviteter (Gyldenkaerne et al., 2005).
Selv i de vestlige lande kommer der imidlertid et lille
bidrag fra en helt anden type kilde — det drejer sig om
udslip fra personbiler med katalysator (for Danmark
ca. 2%).

Den anden gruppe af atmosfeeriske kveelstofforbin-
delser omfatter kvelstofoxiderne (NO,), som dannes
ud fra atmosfeerens fri kveelstof (N,) ved forbreen-
dingsprocesser i forbindelse med trafik (for Danmark
omkring 64% af NO,) samt kraftvarmeveerker, industri
mm. Disse sakaldt oxiderede N forbindelsers skeebne i
atmosfeeren er illustreret i Figur 3. Da de to grupper af
kvelstofforbindelser (NH, og NO,) bidrager ligeligt til
den atmosfeeriske belastning med N i Danmark, sa
foretages der i det folgende en beskrivelse af metoder-
ne til bestemmelsen af afseetningen af lokale og lang-
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transporterede bidrag for NH_ samt tilsvarende for
afseetningen af NO,.

Den atmosfeeriske tilforsel af N til felsomme gkosy-
stemer kan resultere i betydelige sendringer i artssam-
mensatningen (Bobbink and Roelofs, 1995). I relation
til den atmosfeeriske belastning med N taler man om et
okosystems ”“talegreense”, dvs. den maksimale belast-
ning et givet gkosystem kan klare for det vil begynde
at eendre funktionsmdade eller artssammenseetning
(Kuylenstierna et al., 1998).

Talegraenserne for de mest folsomme gkosystemer
er overskredet i store dele af Europa (Bak, 2001; EEA,
1995). Overskridelserne er iser store i omrader med
stor landbrugsaktivitet som fx Holland, dele af Frank-
rig og England samt ikke mindst Danmark. For de
danske omrader med stor landbrugsaktivitet er ande-
len af N som stammer fra NH,_skennet til at udgere ca.
50% af den samlede atmosfeeriske N belastning af na-
turen (Ellermann et al., 2003). Af denne andel stammer
et veesentlig bidrag imidlertid fra langtransport. Be-
tragtes den samlede atmosfaeriske afseetning af N for-
bindelser viser analyserne, at kun ca. 38% stammer fra
danske kilder (Ellermann et al., 2003). Beregninger for
Danmark har vist, at selv uden bidraget fra lokale
kilder vil tilegreenserne for de mest folsomme terre-
striske okosystemer fortsat veere overskredet (Hertel et
al., 2003).

1.1 Den regionale belastning med
atmosfaerisk kvaelstof

Hovedparten af den N, som langtransporteres i atmo-
sfeeren, bliver transporteret i form af forbindelser bun-
det til partikler (Hov and Hjollo, 1994) — dvs. i form af
NH," og NO,. Disse N forbindelser befinder sig over-
vejende i den sterrelsesfraktion af partikler (med en
diameter omkring ca. 1 um), hvor hastigheden for
torafseetning er mindst (Ruijgrok et al., 1995). I bag-
grundsomrdderne domineres den atmosfeeriske be-
lastning saledes generelt af afseetningen med nedberen
af N forbindelser bundet til partikler (Hertel et al.,
2003).

Udviklingen i baggrundsbelastningen med atmo-
sfeerisk kveelstof i Danmark felges inden for Bag-
grunds Overvdgningsprogrammet (BOP) (Ellermann et
al., 2003). Inden for BOP anvendes en kombination af
malinger og modelberegninger ved vurderingen af den
atmosfeeriske N afseetning. Malingerne anvendes til at
vurdere de aktuelle niveauer i koncentrationer og
afsetninger samt seesonvariationer og udviklingsten-
denser i disse niveauer. Beregningerne med modeller-
ne anvendes til at vurdere belastningen pa enkelte
farvande og landomrader (fx kommuner og amter)
samt til at vurdere kildefordelinger og andelen som
stammer fra danske kilder.

Védafsetningen af blandt andet N forbindelser
males ved syv stationer fordelt ud over landet. I perio-
den 1989 til 2003 er der observeret et statistisk signifi-
kant fald pa 25% i den gennemsnitlige mélte vadaf-
seetning af NH," pa stationerne (Ellermann et al., 2004).
For NO, er der malt et gennemsnitligt fald pa 10% pa
malestationer, men i modseetning til tallene for NH," er
faldet ikke statistisk signifikant (Ellermann et al., 2004).
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Der er her tale om store ar til ar variationer ikke
mindst som felge af store udsving i nedber.

Direkte malinger af torafseetning er meget ressour-
cekraevende, og derfor er det inden for overvignings-
programmet valgt at estimere torafseetningen af atmo-
sfeeriske N forbindelser. Denne estimering sker pa
baggrund af malte koncentrationer i luften ved seks
malestationer fordelt ud over landet, afsaetningsha-
stigheder beregnet ud fra aktuelle meteorologiske data
samt antagelser om overfladens beskaffenhed
(Ellermann et al., 2003). Koncentrationerne af NH,_ i
luften har vist statistisk signifikante fald pa malestati-
onerne pa mellem 36% og 45% over perioden 1989 til
2003 (Ellermann et al., 2004). For summen af salpeter-
syre (HNO,) og nitrat (NO,) (denne sum betegnes
inden for BOP som sum-nitrat) er der for 5 ud af 6
malestationer observeret signifikante fald pa 19 til 27%
over perioden (Ellermann et al., 2004). Mélingerne af
kveelstofdioxid (NO,) tyder pa et mindre fald, men
data er mindre komplette end for de ovrige malte stof-
fer og kan derfor ikke vurderes statistisk.

Analyser af den samlede afsetning bestemt ved
summen af malt vadafsetning og estimeret torafseet-
ning af atmosfeerisk N til de danske landomrader vi-
ser, at der er sket et ca. 22% fald over perioden 1989 til
2003 (Ellermann et al., 2004).

For 2003 blev den samlede atmosfeeriske afseetning
af kveelstof til de danske landomrader beregnet til ca.
85.000 tons N, hvoraf knapt halvdelen stammer fra
europeeiske emissioner af NH, (Ellermann et al., 2004).
Usikkerheden pa beregningerne er stor og skennes til
ca. 50%. Metoderne bag beregningerne og baggrunden
for vurderingen af usikkerheder er beskrevet i de efter-
folgende afsnit.

1.2  Afsaetning af atmosfaerisk kvaelstof i
naromradet omkring kilden

Den direkte afsaetning péd overfladen - terafsetningen
— sker primeert i neeromradet. Det har saledes veeret
anfort at ca. 50% af emissionen af NH, afsettes inden
for de neermeste 50 km fra kilden (Ferm, 1998). Denne
andel afheenger imidlertid meget af de lokale forhold,
og andre referencer har peget pa en noget mindre af-
setning teet ved kilden.

Resultaterne fra det danske overvégningsprogram
viser, at den regionale belastning med atmosfeerisk N
er faldet over perioden 1989 til 2003. I samme periode
er der imidlertid ligeledes sket en betydelig struktur-
forandring i det danske landbrug (Gyldenkaerne et al.,
2005). Mange sma og mellemstore gérde er blevet op-
kobt og lagt sammen, saledes at antallet af bedrifter er
faldet betydeligt. Derved er bl.a. svineproduktionen
blevet samlet i store produktioner af mere industri
lignede karakter. Det betyder, at lokalt set er emissio-
nen af NH, fra husdyrproduktion ligeledes samlet ved
et reduceret antal kilder som til gengeeld er meget
store (Gyldenkaerne et al., 2005). Dette kan potentielt
give anledning til store lokale belastninger af naturen i
neeromradet ved disse kilder.

I neeromradet omkring garde med stor husdyrpro-
duktion kan den atmosfeeriske N afsaetning veere fuld-
steendig domineret af bidraget fra det lokale udslip af
NH, (Sutton et al., 2003). I et sddant neeromrade kan



den arlige atmosfeeriske afseetning af N nedstrems fra
store bedrifter i de fremherskende vindretninger ligge
pa 50 til 100 kg N/ha alt atheengig af afstanden til
kilden samt emissionens sterrelse.

Vurdering af den relative betydning af regionale
kontra lokale bidrag til afseetningen af N i et omrade er
naturligvis af stor betydning i forbindelse med regule-
ringer. Hidtil har det bedste tilgeengelige danske
veerktej til bestemmelse af afseetning af NH, fra hus-
dyrproduktion veeret i form af modellen i VVM manu-
alen (Bak, 2003). DMU arbejder imidlertid iheerdigt pa
at fa feerdig-udviklet nye og bedre verktejer til bereg-
ning af de lokale og regionale bidrag til den atmosfeeri-
ske N afseetning. Det kommende veerktgj til vurdering
af NH, afseetningen i neeromradet omkring lokale kil-
der er OML-dep modellen, som indgér i DMU’s mo-
delsystem DAMOS (Danish Ammonia Modelling Sy-
stem). OML-dep og DAMOS er de centrale veerktgjer,
som er udgangspunktet for vurderingen i denne vi-
densyntese.

Det er helt afgerende, at modelveerktejer pa dette
omrade valideres grundigt ved detaljerede sammen-
ligninger med resultaterne fra eksperimentelle studier.
I denne forbindelse er det ikke trivielt gennem analy-
ser af mélte koncentrationer af fx NH, at adskille de
lokale og de regionale bidrag. Dertil kreeves et godt og
gennemteenkt design af de eksperimentelle studier
samt en stor teoretisk indsigt.

1.3 Problemafgraensning

Formalet med denne vidensyntese er at belyse state-of-
the-art inden for veerktejer til beskrivelse af land-
brugsbedrifters belastning med NH, til lokale natur-
omrader. Samtidig er det malet at belyse veerktojer til
bestemmelse af det atmosfeeriske baggrundsbidrag
med N forbindelser.

Rapporten indledes med et kapitel, hvor den aktu-
elle viden inden for den basale state-of-the-art model-
beskrivelse af processerne for udslip, transport, kemisk
omdannelse og afsetning behandles og diskuteres i
forhold til resultaterne af eksperimentelle studier, og i
forhold til de krav det stiller at give en god beskrivelse
af afseetningen af atmosfeeriske N forbindelser fra hen-
holdsvis lokale og regionale kilder. I gennemgangen
diskuteres regional- og lokal-skala modellernes evne til
at beskrive de styrende processer. Da fokus er pa lokal-
skala modellerne, vurderes de enkelte fysiske og kemi-
ske processer hele tiden i forhold til betydningen for
resultaterne péd lokal-skala. Tilsvarende vurderes de
regionale modeller ud fra en bedemmelse af betydnin-
gen af preecisionen i resultaterne for samlet belastning
af neeromradet omkring en storre kilde. De danske
modelvaerktejer sammenholdes kvalitativt med hvad
der sker internationalt.

I et efterfolgende kapitel foretages en perspektive-
ring pd omradet. I den forbindelse vurderes behovet
for aktiviteter som ligger ud over de allerede planlagte
inden for VMP-III forskningsprojekterne. Det sidste vil
tjene som rettesnor for ansggninger til de supplerende
forskningspakker under VMP-IIL

Spredning omkring bygninger ved kilden kan have
stor betydning for afsetningen af NH, i neeromradet.

Dette emne behandles indgdende i vidensyntesen for
spredning af lugtstoffer fra landbrugsbedrifter (Olesen
et al., 2005), hvor OML modellen ligeledes indgar som
det centrale vaerktej. Derfor henvises til denne viden-
syntese for en detaljeret vurdering af algoritmerne til
beskrivelse af disse effekter. Selv. om denne vidensyn-
tese for modellering af lugt-gener vedrerer en anden
version af OML modellen, sa vil den planlagte udvik-
ling af nye algoritmer for handtering af bygningsef-
fekter ligledes finde anvendelse i OML-dep. Arbejdet i
de to VMP-III program dele er sédledes koblet teet
sammen.
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2 Procesbeskrivelser

Den overordnede malsaetning med dette kapitel er at
beskrive state-of-the-art inden for beskrivelsen af de
processer som indgar i en modellering af afseetningen
af atmosfeerisk N pé lokal skala. I denne beskrivelse
leegges der seaerlig vaegt pa afsaetningen af NH,. Imid-
lertid bestar den atmosfeeriske belastning med N for-
bindelser af afseetningen af sivel langtransporteret
forurening som bidrag fra de lokale udslip. I en samlet
vurdering af belastningen med atmosfeerisk N til et
omrade er det sdledes nedvendigt at tage hejde for
begge disse bidrag.

Nar man skal beregne afsaetningen til et lokalom-
rade kraeves en beskrivelse af savel koncentrationen af
de forskellige N forbindelser i luften som deres afseet-
ningshastigheder. Hvor det sidste er en funktion af de
aktuelle meteorologiske forhold samt for terafsetnin-
gens vedkommende ligeledes af overfladens beskaf-
fenhed, sa er koncentrationen af N forbindelser i luften
primeert en funktion af luftmassens historie. Luftmas-
sens historie involverer alle de atmosfeeriske fysiske
og kemiske processer fra udslip, kemisk omdannelse,
over transport og spredning til vad- og terafsetning
(se principskitsen i Figur 1).

2.1 Udslip af kveelstofforbindelser til
atmosfaeren

P& Europeisk plan indsamler EMEP og CORINAIR
(www.emep.int) data for de samlede arlige udslip af
de “klassiske” luftforureninger (dvs. svovldioxid,
kveelstofoxider, kulbrinter og ammoniak) i et gitternet
med en geografisk oplesning pa 50km x 50km. Inden
for GENEMIS projektet under det europeeiske EURO-
TRAC (www.gsf.de/eurotrac) forskningsprogram
udarbejdede man en mere detaljeret opgerelse for
udslippet péd land i de daveerende EU lande opgjort
bl.a. for et gitternet med en oplesning pa 16.67 km x
16.67 km for aret 1994. Opgorelsen indeholdt ikke
tilsvarende information for emissionerne fra skibstra-
fik, og for disse data er EMEP’s opgerelse pa 50 km x
50 km derfor den bedste tilgeengelige information. I
denne ganske detaljerede opgorelse for emissioner
over land havde man en sasonvariation, som var base-
ret pa informationer relateret til bl.a. trafik og industri,
mens beskrivelsen af variationen i fx udslip fra land-
brugskilder var steerkt simplificeret. For landbrugskil-
der anvendte man siledes en sinus funktion foreslaet
af (Asman and Van Jaarsveld, 1992) - en beskrivelse
som ligeledes anvendes i EMEP modellens forskellige
versioner (Hov et al., 1994; Olendrzynski et al., 2000).
Ved anvendelsen af sinus funktionen antages maksi-
mum i fordr og sommer og minimum i efterar og vin-
ter. DMU har pa baggrund af EMEP’s opgerelser samt
informationer fra GENEMIS arbejdet og en meget
detaljeret opgorelse for Danmark udarbejdet en opge-
relse af de arlige udslip af luftforureninger (kveelsto-
foxider, svovldioxid, kulbrinter og ammoniak) ligele-
des for et gitternet med en oplesning pa 16,67km x

16,67km for hele det europeeiske omrade i perioden
1985 til 2002 (Hertel et al., 2002; Skjoth et al., 2004).

Udslip af NH, opgeres, ligesom det i evrigt
gelder for de ovrige luftforureninger, ssedvanligvis
ved veerdier pa drsbasis, som er angivet for et gitternet
med sterre eller mindre geografisk oplesning
(Bouwman et al., 1997; Dragosits et al., 1998; Olivier et
al., 1998; Sutton et al., 2000) — dvs. opgorelser for de
samlede arlige udslip angivet for et gitternet med en
givet oplesning. Beregninger af afseetning af NH, re-
lateret til udslip pa bedriftsniveau stiller imidlertid
store krav til kvaliteten af informationerne om udslip-
pet. Dette geelder iseer et krav om sével meget stor
tidslig som geografisk oplesning i opgerelserne
(Hutchings et al., 2001). Disse krav til oplesningen kan
ikke honoreres med de nuverende opgerelser fra
EMEP og CORINAIR, eller for den sags skyld med de
tidligere indsamlede data fra GENEMIS arbejdet. Ope-
rationelt pa national skala kan man til gengeeld finde
opgerelser for udslippet pa 5km x 5km i Storbritannien
(Dragosits et al., 1998) sével som Holland (Duyzer et
al., 2001). Der findes saledes en raekke eksempler pa
modeller, som netop anvender opgerelser for NH,
udslippet med en geografisk oplesning pa fx 5km x
5km (Buijsman et al., 1998; Fournier et al., 2002; Singles
et al., 1998). OPS modellen i Holland har tilmed veeret
anvendt i versioner med en oplesning pa savel 500m x
500m (Pul et al., 2004) som 250m x 250m (Duyzer et al.,
2001) i forbindelse med netop kortleegninger af teraf-
seetningen af NH..

Nér NH, udslippet opgeres pa bedriftsniveau, er
der behov for proces - orienterede modeller for ud-
slippet. Denne type modeller for emissionen tager
hejde for forskelle i udslip, som er relateret til anven-
delse af forskellige produktionsmetoder i landbruget
(Bussink and Oenema, 1998). I den hollandske ME-
STAMM model (Oudendag and Luesink, 1998) spores
kveelstoffet sdledes gennem hele produktionssystemet.
AMMSO modulet i MESTAMM kan beregne udslip
relateret til produktionen af otte forskellige typer hus-
dyr og syv forskellige typer afgroder. I dette tilfeelde er
udbringningsmetoderne helt afgorende for udslippets
storrelse og fordeling. Usikkerheden i sdédanne opge-
relser er betydelig og ligger almindeligvis i intervallet
mellem 50% og 250%. Usikkerheden afheenger i denne
forbindelse af hvilke typer stald- og lagerbygninger
der anvendes, samt af den anvendte udbringnings-
metode (Leneman et al., 1998).

Beskrivelsen af seesonvariation for NH, udslippet
har hidtil veeret steerkt simplificeret i de geengse trans-
port - kemi modeller. Enten er der anvendt en steerkt
forenklet sinusfunktion med maksimum i foraret, som
det fx gores i den hollandske TREND model (Asman
and Van Jaarsveld, 1992), eller man har ligefrem be-
nyttet en konstant veerdi over aret, som fx i den engel-
ske FRAME model (Singles et al., 1998). Eksperimenter
med udspredning af gylle i Holland har imidlertid
vist, at afdampningen af NH, afhaenger af forhold som
udbringningsmetode, stedet hvor udslippet finder
sted, gyllens indhold af N samt de aktuelle meteorolo-
giske forhold (primeert temperatur og vind)
(Huijsmans et al.,, 2003). Tilsvarende undersogelser
over det amerikanske kontinent har vist en betydelig
seesonvariation i NH, udslippet (Anderson et al., 2003;
Battye et al., 2003; Gilliland et al., 2003). Disse under-
sogelser har endvidere vist, at udslippet pa det ameri-

15



kanske kontinent iseer afheenger af temperaturen i det
eksterne miljo (Aneja et al., 2003). Fordampning af NH,
fra staldbygninger afheenger iseer af ventilation
(Seedorf et al., 1998a), men ogsa af temperaturen inde i
bygningerne (Seedorf et al, 1998b; Wathes et al.,
1998).

Da NH, er atmosfeerens vigtigste alkaliske kompo-
nent har den tidsmeessige variation i emissionen stor
indflydelse pa andre atmosfeeriske forureningskompo-
nenter (se afsnittet om kemi). Indferelse af en saeson-
variation af NH, udslippet i den regionale transport -
kemi model CMAQ forbedrede resultaterne for vadaf-
seetningen af NH," samt de atmosfeeriske koncentrati-
oner af NO; og NH4 , ndr man sammenlignede resul-
taterne med maledata (Gilliland et al., 2003). En ny
dynamisk model beskrivelse af NH, emissioner, som
reflekterer de lokale forhold sa som klima, landbrugs-
praksis samt variationer i aktuel meteorologi (primeert
temperatur og vindhastighed), er netop udviklet pa
DMU (Gyldenkaerne et al., 2005; Skjoth et al., 2004).
Ogsa i dette tilfeelde viser analyser af beregningsre-
sultater, at nar beskrivelsen af seaesonvariationen af
udslippet forbedres, sa opndr man betydeligt bedre
overensstemmelse mellem malte og beregnede kon-
centrationer af NH, (Sk]oth et al,, 2004) Resultater fra
(Sk]oth et al., 2004) viser ogsd, at nar seesonvariationen
i udslippet @ndres, sa aendres de beregnede éarlige
middelkoncentrationer af NH,, hvilket igen indikerer,
at ogsé den beregnede torafsaetning vil eendre sig. Hele
eller dele af den dynamiske modelbeskrivelse af ud-
slippet forventes inden for en overskuelig fremtid at
veere brugbar for en generaliseret model for afseetnin-
gen pa lokal skala.

En god beskrivelse af afseetningen af kveelstofoxi-
der stiller ikke samme krav til hej geografisk oplesning
i opgerelserne for udslippet, som det er tilfeeldet for
NH,. Det skyldes, at betydningen af den lokale afseet-
ning af det direkte udslip af kveelstofoxider er mindre
Vaesenthg, end det er tilfaeldet for NH.. Arsagen her til
er iseer forskellene i afsaetmngshastlgheder (se senere
afsnit om terafsaetning).

2.2 Transport

Inden for langtransport af luftforurening er der
grundleeggende to typer af modeller som tages i an-
vendelse — det drejer sig om hhv. de Lagrangianske og
de Eulerske modeller (Seinfeld and Pandis, 1998).
Beskrivelsen af transporten er grundleeggende forskel-
lig i de to modeltyper, hvorimod beskrivelsen af de
ovrige processer i modellerne i princippet kan veere
identiske.

I den Lagrangianske model folges en given luft-
pakke langs en transportvej (en sadkaldt trajektorie)
frem til et valgt beregningspunkt. Trajektorien bereg-
nes pa baggrund af oplysninger om vindretninger og
vindhastigheder i gitterfelter for hele beregningsomra-
det — ofte beregnet med en meteorologisk model. Be-
regningen foretages typisk 4 degn bagud i tiden fra det
valgte beregningspunkt (Hov et al., 1994), men der
findes ligeledes eksempler pa modeller, hvor man
regner frem i tiden og felger en luftpakke fra kilden og
ud i modelomradet (Asman and Van Jaarsveld, 1992).
Svagheden ved den sidste type Lagrangeske modeller
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er, at man ikke har mulighed for at beskrive interakti-
onen mellem bidragene fra forskellige kilder og derfor
ma anvende meget forenklet kemi. Den forste udgave
af EMEP modellen (Eliassen et al., 1982), som blev
anvendt til bestemmelse af belastningen med luftfor-
urening i Europa, er et eksempel pa en Lagrangiansk
model med anvendelse af baglaens trajektorier. Storrel-
sen pa fejlen i bestemmelsen af trajektorierne er natur-
ligvis helt afgerende for kvaliteten af beregningerne af
luftforurening. Fejl i storrelsesordenen 20% af trans-
portvejen er ganske typiske (Stohl, 1998), og derfor
anvendes sjeldent trajektorier som gér mere end 4
dage tilbage i tiden. En 20% fejl betyder i denne sam-
menheng, at efter 1000 km transport kan trajektorien
ende op til 200 km fra det sted, hvor den burde have
veeret. Sammenligninger mellem beregnede trajektori-
er og spredningsforseg med balloner har bekraeftet, at
fejlene i nogen tilfeelde kan veere meget betydelige
(Stohl and Koffi, 1998). En anden svaghed ved de La-
grangianske modeller ligger i beskrivelsen af diffusion
af luftforurening. I modellen felges en luftpakke, som
ikke fortyndes under vejs. DMU’s ACDEP model
(Hertel et al., 1995) er ligeledes en Lagrangiansk mo-
del, hvor man har foretaget en slags korrektion for den
manglende beskrivelse af diffusion. Under transporten
langs trajektorien foretages en middelveerdi af udslip-
pene over en streekning omkring trajektorien som ud-
gor 1/10 af den tilbageverende afstand til beregnings-
punktet. I ACDEP antages det, at luftpakken er repree-
senteret ved en 2 km sgjle fra overflade og opefter.
Opblandingen foretages ved diffusion mellem 10 for-
skellige lag. Ved denne fremgangsmade tages der
hejde for at luftforurening i nogle tilfeelde kan fanges i
hgjere liggende lag. Det skyldes variationer i den hejde
hvor til luftforureningen blandes op — det sakaldte
grenselag. Svagheden ved denne metode er at vindha-
stigheden almindeligvis stiger med hejde og luftfor-
urening ved overfladen normalt ikke transporteres lige
sa hurtigt som forurening i hejere liggende lag. Meto-
den i ACDEP er imidlertid blevet fremhaevet som den
bedste metode til en korrektion, som ikke er steerkt
regnetids kreevende (Stohl, 1998).

I Eulerske modeller foretages beregningerne si-
multant for et net, som deekker hele beregningsomra-
det (Seinfeld and Pandis, 1998). Eksempler pa Euler-
ske modeller er den nye reviderede EMEP model
(Olendrzynski et al., 2000) samt DMU’s langtransport
modeller DEM (Zlatev et al, 1992), DEHM
(Christensen, 1997) og DEHM-REGINA (Frohn et al.,
2001). En af styrkerne ved de Eulerske modeller er en
generelt god beskrivelse af transporten — en forudseet-
ning er imidlertid, at den geografiske oplesning i mo-
dellen er passende hgj i forhold til det som skal beskri-
ves. De Eulerske modeller er generelt kreevende i for-
hold til regnetid, specielt nir der anvendes en hgj geo-
grafisk oplesning. En lesning pa dette problem kan
veere anvendelsen af en sdkaldt nesting teknik, hvor
man har en hgjere oplesning for et udvalgt omrade i
modellen. Nesting kan foretages 1-vejs (Kessler et al.,
2001; Odman and Russell, 1991; Tang, 2002) eller 2-vejs
(Frohn et al., 2002). 1-vejs nesting er det enkleste, hvor
der i realiteten anvendes to modeller - en model med
grov oplosning for hele modelomradet, samt en model
med finere oplesning for det udvalgte omrade. Mo-
dellen med den fine oplesning modtager resultater fra
beregningerne med modellen med grovere oplesning.



I modellen med 2-vejs nesting er den fine oplesning
direkte bygget ind i en integreret model, og der er
saledes direkte kobling mellem den fine og den grove
oplesning, hvilket alt andet lige giver en bedre losning.
DEHM-REGINA (Frohn et al., 2001) er et eksempel pa
en model med 2-vejs nesting. Ved anvendelse af 1-vejs
nesting stilles ikke samme krav til kompleks matema-
tisk losning af ligningssystemerne som ved 2-vejs ne-
sting. Tilsvarende er kravet til regnetid ligeledes mere
moderat. Med den stadigt stigende regnekraft, som er
til rddighed, har de Eulerske modeller generelt faet en
stigende anvendelse, og ma i dag anses som state-of-
the-art pa omradet.

Ud over de to neevnte modeltyper findes der lige-
ledes eksempler pa sikaldte hybrider, hvor man har
kombineret den Eulerske og den Lagrangianske mo-
deltype (Good et al., 2003). Fordelen ved denne frem-
gangsmade svarer lidt til situationen med nesting —
man kan operere med en hgjere geografisk oplesning
for et udvalgt omrade. Denne type af modeller er dog
ikke s& udbredt.

Der anvendes en raekke forskellige typer af model-
ler til beskrivelse af spredning pé lokal skala. Vi vil her
nojes med at neevne en reekke eksempler.

FRAME (Singles et al., 1998) modellen er en tra-
jektorie model, som i Storbritannien anvendes til be-
regning af afseetningen af NH_ pa lokal-skala (Fournier
et al., 2002; Singles et al., 1998). Metoden er baseret pa
beregninger af retliniede trajektorier fra det valgte
beregningspunkt, hvilket gor bestemmelsen af bag-
grundsbidraget mindre sikkert. Til gengeeld er meto-
den beregningsmaessig meget hurtig, hvilket gor det
muligt at foretage beregningerne med en hgj tidslig og
geografisk oplesning.

Computational Fluid Dynamic’s (CFD) modeller
beskriver komplekse flow i diverse systemer - fx
spredning omkring bygninger. I de senere ar er de
blandt andet blevet anvendt til at beskrive spredning
af luftforurening i bygader. Modellerne er generelt
ganske beregningstunge, men kan til gengeld give
ganske detaljerede informationer om selv meget kom-
plekse flow. Europaeiske CFD modeller er blevet sam-
menlignet og vurderet at give omtrent samme flow
(Ketzel et al.,, 2002). Det geelder selv for komplekse
bygningskonfigurationer, dog kan der optreede undta-
gelser for placeringen af hvor spidsveerdierne vil op-
std, 1 forbindelse med fx dannelse af en vinddrevet
hvirvel mellem bygninger. Beskrivelsen af stremnin-
gerne teet inde omkring bygninger er en serlig pro-
blemstilling, som har meget stor indflydelse pa kon-
centrationer og dermed ogsa afsetninger teet ved den
enkelte bedrift. Denne problemstilling er behandlet
mere detaljeret i en vidensyntese for lokal-skala spred-
ning af lugt fra husdyrbrug (Olesen et al., 2005).

Rogfanemodeller er meget anvendt til lokal-skala
beregninger fx i forbindelse med regfaner fra industri
og kraftveerker. Den danske OML-model er et eksem-
pel pd en moderne type Gaussisk regfanemodel. 1
denne type model antages koncentrationsfordelingen
omkring centerlinien af rogfanen at felge en normal-
fordeling. Modellen har indgaet i en reekke sammen-
ligninger inden for et internationalt model harmonise-
rings arbejde, hvor modellen har klaret sig fint i tests.
Transportbeskrivelsen er state-of-the-art inden for
denne modeltype, som ogsd rummer modeller som
den amerikanske AERMOD (Cimorelli et al., 2004),

den engelske UK-ADMS (se tekniske beskrivelser pa:
http:/ /ww.cerc.co.uk/software/publications.htm) og
den hollandske OPS (Pul et al., 2004).

2.3 Kemiske reaktioner

I atmosfeeren omdannes NH, relativt hurtigt til parti-
kel bundet NH," ved reaktion med luftens sure gasser
og partikler (Seinfeld and Pandis, 1998). NH, vil stort
set altid reagere med svovlsyre (H,SO,), hvis der er
H,SO, til stede i atmosfeeren. Hvis luften indeholder
salpetersyre (HNO,) og/eller saltsyre (HCI), sa vil der
indstille sig en ligeveaegt mellem NH,, de to syrer samt
de ammoniumsalte, som er reaktionsprodukterne.
Denne ligeveegt afheenger af luftfugtighed og tempe-
ratur samt koncentrationen af de tre gasfase kompo-
nenter. Der findes flere eksempler pd modeller for
langtransport af luftforurening, hvor NH_kemien er
steerkt forenklet ved forste ordens reaktioner, dvs. der
anvendes en fast omdannelses rate fra NH, til NH,".
TREND modellen (Asman and Van Jaarsveld, 1992) er
en sadan model, hvor man har bestemt omdannelses
raten gennem tilpasning med henblik pa at opna bedst
mulig overensstemmelse mellem modellens resultater
og maledata. Eksperimentelle studier har tydet pa en
typisk kemisk levetid af NH, pd mellem en halv time
og et par timer (Erisman et al., 1988; Lenhard and Gra-
venhorst, 1980), hvor et modelstudie har givet en gen-
nemsnitlig atmosfeerisk levetid i Europa pa 6,5 timer
(Asman and Janssen, 1987). Reaktionerne mellem NH,
og sure partikler betegnes som heterogene fordi de
involverer overfladen af partikler. Den heterogene
omdannelse af NH, er relativt vel beskrevet i litteratu-
ren, og alligevel volder det generelt nogen vanskelig-
heder at beskrive hastigheden for denne omdannelse i
modellerne.

Reaktionen mellem NH, og H,SO, foregar meget
hurtigt ved en sékaldt irreversibel proces. Reaktionen
har veeret detaljeret studeret i laboratoriet (Baldwin
and Golden, 1979; Huntzicker et al., 1980; McMurry et
al., 1983). Ved hgj luftfugtighed er omdannelsen alene
begreenset af den molekylaere diffusion af NH, til
H,SO, partiklerne. Ved lavere luftfugtighed er reaktio-
nen betydeligt langsommere, idet kun 10-40% af sam-
menstedene mellem NH, gasmolekyler og partikler
med H,SO, forer til reaktion (Huntzicker et al., 1980;
McMurry et al., 1983). Ved sma partikler er reaktionen
mere effektiv fordi den, som folge af disse partiklers
store overflade, begraenses mindre af diffusionsproces-
sen. Organisk materiale pa overfladen af partiklerne
kan begreense optagelsen af NH, (Daumer et al., 1992).
Det at reaktionen er irreversible betyder, at nar reakti-
onen forst er forlebet, s vil dannede partikel bundne
salte, ikke frigives tilbage til de oprindelig gasfase
komponenter igen. Reaktionen foregar over to trin,
hvorved der dannes henholdsvis ammonium bisulfat
(NH,HSO,) og ammonium sulfat ((NH,),SO,):

NH, + H,S0, = NH ,HSO,
NH, + NH,HSO, = (NH,), SO,

Som felge af den store reaktionshastighed, s& antages
disse to reaktioner i de fleste transport - kemi modeller
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at forlebe gjeblikkelig, se fx (Hov et al.,, 1994). I den
oprindelig version af EMEP modellen blev det endvi-
dere antaget, at der dannes lige store meengder
NH,HSO, og (NH,),SO, (man opfandt et kunststof
(NH,),SO,) (Sandnes and Styve, 1992). I de senere ar er
der imidlertid fremkommet et stadig stigende antal
modeller med fuld vadfase kemi, hvor omdannelsen i
partikuleere fase omfatter en beskrivelse af diffusionen
af gasserne ind i partiklerne (Gong et al., 2003; Gupta
et al., 1995; Korhonen et al., 2004).

I modseetning til reaktionen med H,SO, sé er reak-
tionen mellem NH, og salpetersyre (HNO,) en reversi-
ble proces (Harrison and Pio, 1983; Seinfeld and Pan-
dis, 1998). En reekke eksperimentelle studier har vist, at
et ligeveegtsprodukt af gasfase koncentrationerne af
NH, og HNO,, ved meetning af luften med disse gas-
ser, kan udtrykkes alene som funktion af temperatur
og luftfugtighed (Stelson et al., 1979; Stelson and Sein-
feld, 1982):

NH, + HNO, < NH ,NO,

I en reekke transport - kemi modeller antages en lige-
veegt at indstille sig gjeblikkeligt. I DMU’s ACDEP
model antages denne ligeveegt at tage 30 minutter
(Hertel et al., 1995); en beskrivelse som nu ligeledes er
implementeret i DEHM-REGINA modellen (Frohn et
al., 2001), der i flere sammenhaenge fremover kommer
til at erstatte ACDEP modellen.

Udover reaktionerne med H,SO, og HNO, kan NH,
indga i en reaktion med saltsyre (HCl) og danne am-
monium klorid (NH,Cl) (Pio and Harrison, 1987a).
Saltsyre forekommer normalt i relativt sma koncentra-
tioner i atmosfaeren. Saltsyre kan imidlertid frigives fra
havsprejt partikler, nar disse optager HNO,. Over hav
har man séledes mélt HCl koncentrationer pa op til 250
pptv (Harris et al., 1992):

HNO, + NaCl = NaNO, + HCI
NH, + HCI < NH CI

Tilsvarende reaktionen mellem NH, og HNO, har man
gennem eksperimentelle studier bestemt et ligevaegt-
sprodukt ved meetning af luften med disse to gasser
(Pio and Harrison, 1987b). Det er imidlertid kun de
feerreste modeller, som eksplicit har medtaget reaktio-
nen mellem NH, og HCI samt NH,CI som komponent.
Disse indgér generelt kun i modeller med eksplicit
vadkemi — dvs. vadfase kemi i atmosfeaeriske partikler,
se fx (Ackermann et al., 1998; Gong et al., 2003).

Gasfase kemien for kveelstofoxiderne (NO,) er be-
tydeligt mere kompleks end det er tilfeeldet for NH..
Som tidligere naevnt udsendes NO, hovedsagelig i
form af NO, men efter udslippet afthaenger fordelingen
mellem NO og NO, i atmosferen sterkt af ozon (O,)
koncentrationen:

NO+ 0, = NO, + 0,
NO, +hv = NO+0O

En god beskrivelse af O, koncentrationen forudseetter
en god beskrivelse af kulbrinte kemien. Den samlede
kulbrinte kemi omfatter flere hundrede stoffer og flere
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tusinde reaktioner (Atkinson, 1990; Atkinson and
Arey, 2003), og praktisk talt alle transport — kemi mo-
deller indeholder derfor en raekke forenklinger i for-
hold til kulbrinte kemien. Den videre omdannelse fra
NO, til salpetersyre foregar ved reaktion med OH
radikalet, som ligeledes er styrende for en stor del af
kulbrinte kemien i atmosfaeren:

NO, + OH — HNO,

OH radikalet dannes i dagtimerne ved tilstedevaerelse
af sollys (Finlayson-Pitts and Pitts, 1986). Omdannel-
sen fra NO, til salpetersyre foregar med en typisk om-
dannelses hastighed pa ca. 5% i timen (Hertel, 1995).
Derfor kan NO, transporteres over relativt store af-
stande, hvilket har stor betydning i forhold til afseet-
ningen.

Om natten har NO, radikalet en lignende om end
knap sé vigtig rolle, som OH radikalet har i dagtimer-
ne (Finlayson-Pitts and Pitts, 1986). I dagtimerne spal-
tes NO, radikalet meget hurtigt ved sollys, hvilket i
ovrigt ogsa geelder N,O, radikalet. Om natten medvir-
ker NO, radikalet bl.a. til nedbrydning af mange kul-
brinter i atmosfeeren, og her fungerer N,O, radikalet
som et slags reservoir for NO, radikalet:

NO, +0, = NO,
NO, +NO, — N, 0,
N,O, — NO, + NO,

Matematiske modeller med omfattende kemi, som
indbefatter mange stoffer og mange reaktioner, bliver
hurtigt steerkt kreevende i forhold til regnetid. Det er
almindeligt at losningen af kemien tager 80 — 90% af
regnetiden i transport - kemi modeller. Det problem
findes der flere forskellige mader at komme omkring,
som vi her ganske kort vil berore.

I de tidlige versioner af EMEP’s transport - kemi
model for Europa (Iversen et al., 1990) anvendtes et
steerkt reduceret kemisk skema med preedefinerede
koncentrationer af en raekke af de reagerende stoffer
som fx OH og HO, radikaler baseret pa et saet af sepa-
rate modelberegninger (Isaksen and Hov, 1987). Denne
fremgangsmade har store fordele i forhold til regnetid,
men er i sagens natur en steerk forenkling som i nogle
tilfeelde kan give resultater som afviger betydeligt fra
virkeligheden.

Inden for kulbrinte-kemien optraeder et meget stort
antal reaktioner og forbindelser. Leeds Universitet har
udarbejdet en MCM "“The Master Chemical Mecha-
nism” (http://chmlin9.leeds.ac.uk/MCM/) hjemme-
side. Her er listet den kemiske nedbrydning af 124
flygtige kulbrinter i atmosfeeren, som omfatter over
4.000 forbindelser og over 12.000 reaktioner. Det sam-
lede skema anvendes bla. til at teste forskellige reduce-
rede skemaer (Jenkin et al., 2002) med henblik pa an-
vendelse i transport - kemi modeller, idet regnetiden er
betydelig safremt det fulde skema bringes i anvendel-
se.

En meget anvendt méde at reducere kemiske ske-
maer pa er den sakaldte Carbon — Bond - Mechanism
(CBM). I CBM lader man grupper af kulbrinte forbin-
delser repraesentere ved en enkelt modelkomponent.
For nogle af kulbrinterne velger man endvidere at




betragte reaktive grupper i disse forbindelser som
stoffer, der indgar i disse modelkomponenter. CBM-IV
(Gery et al., 1989b; Gery et al., 1989a) blev oprindeligt
udviklet p.b.a. data fra smog kammer eksperimenter
m.h.p. at beskrive dannelse af fotokemiske produkter i
atmosfeeren, bla. O,. Skemaer som CBM-IV giver ofte
meget fine resultater, alligevel er tendensen inden for
transport - kemi modellering, at man anvender mere
omfattende skemaer med en eksplicit beskrivelse af de
vigtigste stoffer og reaktioner. I ACDEP anvendes et
CBM-1V skema udbygget med NH,_ kemi (Hertel et al.,
1995), mens fx DEHM-REGINA anvender et mere
eksplicit kemiskema baseret pa (Strand and Hov,
1994), men bl.a. udbygget med samme NH,_kemi som
ACDEP.

2.4 Vadafseetning

Vadafsetningen af N forbindelser og anden forurening
fra atmosfeeren finder sted ved optag i savel skydraber
som regndraber. Afseetningen finder sted nar regndra-
berne efterfolgende falder ned pa overfladen. Skydra-
berne er betydeligt mindre end regndraberne og har
relativt meget storre overflade. I den internationale
litteratur pa dette omrade betegnes de to processer for
optag som henholdsvis incloud og below-cloud sca-
venging (Asman, 1995) — dvs. fijernelse henholdsvis i
og under skyen. Opholdstiden af en regndréabe i atmo-
sfeeren er kort sammenlignet med opholdstiden for en
skydrébe. P& grund af forskellen i overflade samt for-
skellen i opholdstid er udvaskningen som folge af
optag i skydraber almindeligvis det dominerende af de
to bidrag til vadafsaetningen.

Generelt set har vddafseetningen iseer betydning for
det regional bidrag til afseetningen af atmosfeerisk N i
et omrade (Hov and Hjollo, 1994). Det skyldes primeert
at vadafseetning er en effektiv fjernelses proces for de
N forbindelser, som er bundet til partikler. Til gengeeld
har vadafseetningen af de lokale udslip af N forbindel-
ser kun lille betydning for den samlede afseetning i
lokalomradet. Det skyldes den korte opholdstid i om-
radet set i forhold til de relativt fa og almindeligvis
korte nedbersepisoder.

Specielt for optaget i skydraber har kemiske reakti-
oner afgorende betydning for fjernelsen af en raekke
stoffer (Lelieveld and Crutzen, 1991). For en reekke af
disse stoffer begreenses optaget af hvor hurtigt disse
stofferne kan omdannes inde i draben. For andre stof-
fer er det diffusionen ind i selve draben, som er be-
greensende for den hastighed hvormed de optages.
Udviklingen har i de senere ar gaet i retning af anven-
delse af en mere fuldstendig beskrivelse af kemien i
draberne. Dette er helt analogt til beskrivelsen af kemi
i atmosfeeriske partikler (se afsnit 2.3).

Kvaliteten af nedbersdata er helt afgerende for
beskrivelsen af vadafseetningen. En forbedret geogra-
fisk fordeling af nedberen har saledes stor indflydelse
pa hvor godt modellen bestemmer N afseetningen til et
givet omrade. Dette har veeret vist ved en analyse af
resultater med ACDEP modellen for og efter en for-
bedring af den geografiske oplesning i den meteorolo-
giske model Eta, som leverede input data til modelbe-
regningerne med ACDEP (Skjoth et al., 2002).

Det overordnede princip bag beskrivelsen af vadaf-
seetningen i mange transport — kemi modeller baserer
sig pd anvendelsen af et fast forhold mellem koncen-
trationen i draben og i luften. Kendes dette forhold kan
hastigheden hvormed forureningen fjernes (scaven-
ging koefficienten A) beregnes som:

A= SXI
H

hvor S er forholdet mellem koncentrationen i luften og
i draben (sékaldt scavenging ratio), I er nedbersinten-
siteten og H er hejden over hvilken der sker fjernelse
ved vadafsetning. I de mere enkle modelbeskrivelser,
som fx beskrivelsen i DEHM-REGINA (Frohn, 2004),
ses bort fra afheengigheden af nedbersintensiteten. I
dette tilfeelde anvendes en konstant fjernelses rate.

Scavenging ratio i skyen afheenger for gasser blandt
andet af stoffets opleselighed i vand, vandindholdet i
skyerne samt temperaturen. Der findes forskellige
udtryk for scavenging ratio, men et eksempel er det
som anvendes i (Hertel et al., 1995):

S=i=a)

(—)"'Cl
H ; XRXT

hvor cl er vandindholdet i skyen, H , er den effektive
Henry’s lov koefficient (udtryk for gassens opleselig-
hed i vand), R er gaskonstanten og T er temperaturen.

I ACDEP anvendes en beskrivelse af scavenging
koefficienter for optaget i regndraber (below-cloud
scavenging), som afhaenger af nedbersintensiteten
(Asman, 1995). For en populeervidenskabelig beskri-
velse pa dansk af disse modelbeskrivelser se ligeledes
(Asman and Jensen, 1994).

Vadafseetningen af luftforurening er ikke inklude-
ret i lokal-skala modellen OML-dep’s modelbeskrivel-
se, og det geelder ligeledes for en raekke andre lokal-
skala modeller. Baggrunden er, som tidligere neevnt, at
betydningen af dette bidrag for afsaetningen i lokalom-
radet vurderes at veere meget lille.

2.5 Torafseetning

Torafseetningen afheenger af en lang reekke faktorer,
der varierer i relativ betydning afheengig af atmosfee-
rens tilstand, overfladens fysisk - kemiske og biologi-
ske egenskaber samt de fysisk - kemiske egenskaber
ved de stoffer som afseettes.

Torafseetningen af gasser og sma partikler (“fine
mode” med en diameter < 1um) beskrives ofte som en
transport over flere forskellige trin. Der anvendes her
en analogi til Ohm’s lov i elektricitetsleeren (Wesely,
1989). Denne beskrivelse af terafsetningen kaldes
resistans metoden, hvor man taler om “modstanden”
mod transport til overfladen. Afseetningshastigheden
defineres som den reciprokke verdi af den samlede
modstand mod transport til og afseetning pa overfla-
den:
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hvor V, er hastigheden for terafseetningen (m/s), R, er
den aerodynamiske (turbulens dominerede) modstand
(s/m), R, er modstand i det laminare greenselag (s/m)
og R_er overflademodstanden (s/m). For en del stoffer
er en enkelt af disse modstande generelt styrende for
afseetningshastigheden og for andre er det en kombi-
nation af flere af modstandene. Hvad de enkelte mod-
stande star for beskrives i det felgende.

Det forste trin i resistans metoden er modstanden i
den “frie” atmosfeaere, hvor stofferne transporteres ved
turbulente bevaegelser ned mod overfladen. Transport
gennem den frie atmosfeere skal her overvinde den
aerodynamiske modstand:

hvor stabiliteten i atmosfeeren indgér ved en similari-
tets funktion se fx (Seinfeld and Pandis, 1998), k er von
Karman’s konstant (~0.4), u. (m s”) er friktionshastig-
heden, z_, (m) er referencehgjden dvs. den hejde hvor-

‘K, Z,

fra afseetningen beregnes, og, z, (m) er ruhedshejden.
Friktionshastigheden er et udtryk for den mekaniske
turbulens, som dannes ved vindens opbremsning mod
overfladen. Ruhedshejden udtrykker hvor ru overfla-
den er, og har dermed indflydelse pa bl.a. friktionsha-
stigheden — en skov og et byomrdde har fx sterre ru-
hedshgjde end en graesmark og en vandoverflade.

Teet ved overfladen befinder der sig et ganske tyndt
lag af stillestdende luft. Luftbevaegelserne i dette tynde
lag, som betegnes det laminare greenselag, er parallelle
med overfladen. Gennem dette lag sker transporten af
gasser og meget sma partikler (diameter < 0,1um) der-
for ved almindelig molekyleer diffusion. Man taler her
om en laminar greenselags modstand. For de lidt storre
partikler har tyngdekraften indflydelse pa afseetnings-
hastigheden. Partikler, som indeholder NH," og NO,,
findes overvejende i storrelsesintervallet 0,1 til 1um.
For disse partikler sker transporten gennem det lami-
nare lag dels ved diffusion og dels ved impaktion.
Impaktion er nar partiklerne sa at sige “slynges” gen-
nem det laminare lag og rammer overfladen som folge

, Ll g[ o J+stabzlztetsled

SSC2/3

U,

af deres masse og deraf folgende inerti. Der anvendes
forskellige udtryk for greenselagsmodstanden, men et
eksempel ser saledes ud (Wesely, 1989):

5

hvor S, er Schmidt tallet (enhedsles), som udtrykker
forholdet mellem luftens viskositet (cm’/s) (treeghed)
og gassen eller partiklens diffusionshastighed (cm™/s).
Sidste trin er optaget i eller pa selve overfladen,
hvor man taler om en overflademodstand. Denne pro-
ces afheenger af savel overfladens som stoffets fysiske
og kemiske egenskaber. Er der tale om vade overflader
er stoffets oploselighed i vand af afgerende betydning.
For en overflade med plantedeekke er optaget gennem
planternes spaltedbning (stomata) en vaesentlig faktor
for en raekke stoffer — det geelder blandt andet NO,. I
mange modeller er overflademodstanden givet en
konstant veerdi, fx i ACDEP modellen (Hertel et al.,
1995), eller der anvendes forskellige seesonveerdier for
fx sommer og vinter, som det fx er tilfeeldet i DEHM-
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REGINA (Frohn et al., 2001). I denne forbindelse er det
specielt variationen i vegetationen samt sne og isdeek-
ke som har betydning for overflademodstanden.

I mange modeller, som anvender resistansmetoden,
er beskrivelsen af overflademodstanden det mest
komplekse af de tre led. Det er almindeligt at anvende
en "Big-Leaf" tilgang (Fowler, 1978; Wesely and Hicks,
1977), hvor overflademodstanden yderligere opdeles i
en raekke modstande fx for forskellige dele af plante-
dekket. For en rekke gasser kan det veere relevant at
opdele i en modstand relateret til plantens stomata, til
en bladdel for modstanden i bladenes yderste dele
samt en jorddel for optag direkte i jord (Grunhage and
Haenel, 1997; Wesely and Hicks, 2000).

For den bedst mulige beskrivelse af torafseetningen
af NH, kompliceres billedet af, at planter under visse
omsteendigheder kan frigive NH,. Eksperimentelle
studier har sédledes vist, at spredning af kunstgedning
savel som Kklipning kan fa grees til at frigive NH,
(Milford et al., 2001; Nemitz et al., 2004). Generelt in-
deholder planter N i form af NH," og NO,. Disse nee-
ringsstoffer befinder sig hovedsagelig i veeskedelen
(apoplasten) mellem plantens celler. Da planternes
apoplast indirekte har kontakt til atmosfeeren, vil NH,"
i planternes apoplast indstille sig i ligeveegt med kon-
centration af NH, i den omgivende luft. Transporten af
NH, kan séledes veere rettet bade ud af og ind i plan-
ten, atheengig af koncentrationen i de to medier. Der-
med kan man definere et kompensationspunkt
(Farquhar et al.,, 1980), hvor der ved en given NH,
koncentration ikke leengere afsettes NH, i planten.
Kompensationspunktet varierer mellem forskellige
typer af planter og afheenger af NH," indholdet og pH i
planten, hvilket gor det vanskeligt at opstille en gene-
rel model som kan anvendes i transport — kemi mo-
deller. Specifikke modeller for overflademodstanden,
som ligeledes beskriver et kompensationspunkt, er
saledes udviklet og implementeret i forbindelse med
studier af forskellige planteoverflader som fx benner
(Farquhar et al., 1980), rapsolie (Husted et al., 2000),
lyng (Schjoerring et al., 1998b). Overflademodstanden
kan variere betydeligt over seesonen, hvilket fx har
veeret vist for lyng (Fowler et al., 1998) og tilskrives
variation i kompensationspunktet. Temperaturen
spiller en stor rolle for kompensationspunktet, og fel-
gende udtryk har saledes vaeret foreslaet for kompen-
sationspunktets  afheengighed af temperaturen
(Schjoerring et al., 1998a):

0 0
IH(L]:AHdiﬁAHWX(l 1]
X R I, T,

hvor y, er kompensationspunktet ved temperaturen T,
og y, tilsvarende kompensatlonspunktet ved tempe-
raturen T,. R er gaskonstanten og AH'’, og AH’,

enthalpi for henholdsvis omdannelsen mellem NH og
NH, i vandfase og NH, i vandfase og gas (henholdsv1s
52,21 kJ/mol og 34,18 kJ/mol). Planternes udviklings-
stadie spiller ligeledes en rolle, og studier af byg har
séledes vist at kompensationspunktet kan variere med
mere end en faktor 2 gennem forskellige plantestadier
(Husted et al., 1996). Under kolde og vade perioder er
kompensationspunktet ganske tet pa nul, hvorfor
daglige forskelle i NH, koncentrationer om sommeren



til dels kan skyldes tilsvarende variationer i kompen-
sationspunktet (Flechard and Fowler, 1998). Endelig
har undersogelser vist, at planter der godes har et
eendret kompensationspunkt i forhold til ikke godede
planter (Nemitz et al., 2004).

I tilleeg til udvekslingen af NH, gennem stomata er
der generelt to parallelle veje for NH, transporten til
planterne: absorption af NH, pa dug eller den tynde
vandfilm pa bladenes "overhud" (Nemitz et al., 2004).
Denne transport aftheenger ikke af sollys og vil i mod-
setning til afseetningen gennem stomata ogsa finde
sted om natten. Denne form for afseetning er beskrevet
i modellen praesenteret af (Sutton et al., 1998) ved en
parallel afseetningsvej, en metode som beskrives som
en 2-lags model. Der findes eksempler pa modeller
hvor der anvendes 3 eller flere lag for fx udveksling
gennem frugter, komposterende blade mm, se fx
(Nemitz et al., 2000). Netop komposterende blade kan
frigive store meengder NH,, en frigivelse som har vist
sig at afheenge betydeligt af den relative luftfugtighed
(Nemitz et al., 2000).

Torafsettes NH, pa planternes overflade i stedet
for at optages gennem stomata, kan NH, bl.a. reagere
med svovldioxid (SO,) og danne (NH,),SO, eller
NH,HSO,. Eksperimenter har vist, at terdeponering af
SO, afhaenger af koncentrationen af NH, (Cape et al.,
1998), hvilket tyder pa en co-afsetning mellem NH, og
andre atmosferiske gasser. Malinger i hedeomrader
har ligeledes vist af NH, afsaetningen til vade overfla-
der er betydeligt storre end til overflader deekket af is
eller sne (Flechard and Fowler, 1998).

Torafseetningen kan saledes pavirkes i betydelig
grad af et kompensationspunkt. De eksisterende mo-
deller, hvor kompensationspunker indgdr, er imidler-
tid meget specifikke for en given lokalitet med en gi-
ven beplantning pa et bestemt udviklingsstadie etc.
Der er behov for udvikling af mere generaliserede
modeller for terafseetning, hvor disse processer indgar.
Generelt vil det dog veere vanskeligt at benytte avance-
rede vaekstmodeller for planter til simulering af ind-
hold af N i de forskellige plantedele. En mulig metode
kunne vere at benytte DAISY modellen (se f.eks
(Svendsen et al., 1995), som i Danmark er standard for
beregning af N udvaskning fra landbrugsomrader.
DAISY indeholder de mest almindelige afgreder i DK
og har bla. har veeret brugt til at simulere indhold af N
i flere typer afgreder bade i og uden for Danmark
(Svendsen et al., 1995). DAISY kan simulere hovede-
lementerne i afgrode systemerne relativt godt
(Svendsen et al., 1995) og indeholder separate moduler
til beregning af jordsammensetning, indhold af N i
planterne mm. DAISY er i forvejen koblet til resultater
fra det atmosferiske del af det danske baggrunds
overvagningsprogram.
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3 Integrerede modeller

I dette kapitel vil der blive foretaget en vurdering af de
danske integrerede modelveerktojer set i forhold til
state-of-the-art internationalt set. Vurderingen vil tage
udgangspunkt i gennem gangen af beskrivelsen af de
enkelte processer fra emission til afsetning givet i
Kapitel 2, men ligeledes omfatte en sammenligning
direkte pa de integrerede modelsystemer der anvendes
internationalt.

3.1 Regionale modeller

Kvaliteten af modelberegninger bliver aldrig bedre
end kvaliteten af input data — i dette tilfeelde er de
centrale input data for emissioner og meteorologi.
DMU anvender state-of-the-art data for de europeeiske
emissioner fordelt pa en relativt god oplesning af
16,67km x 16,67km (Hertel et al., 2002). Udviklingen af
en detaljeret seesonvariation for NH, emissionen har
vist sig at forbedre beregningsresultaterne betydeligt
(Gyldenkaerne et al., 2005; Skjoth et al., 2004). Der er
behov for og arbejdes pa at udvide denne beskrivelse
af saesonvariationen til hele Europa. I dag omfatter
denne kun Danmark og de neermeste omkringliggende
omrader. De meteorologiske input data tages fra Eta
modellen inden for DMU’s prognose system THOR
(Brandt et al., 2000). Modellen er i de senere ar blevet
sat op med en finere oplesning for Danmark, hvilket
har forbedret specielt fordeling af nedber over landet
(Skjoth et al., 2002). Dette er imidlertid et omrade, hvor
der fortsat kan foretages forbedringer. En sammenlig-
ning mellem ACDEP, DEHM-REGINA samt state-of-
the-art er sammenfattet i Tabel 3.1.

ACDEP har gennem en arrekke veeret anvendt til
beregning af den atmosfaeriske baggrundsbelastning
med N og S i Danmark (Ellermann et al., 2004). Mo-
dellen anvendes ligeledes i DAMOS systemet til kob-
ling med OML-DEP. Modellen var ved sin udvikling i

begyndelsen af 1990’erne state-of-the-art for sa vidt
angar beskrivelsen af afseetningsprocesserne og kemi-
en. Handteringen i ACDEP af vertikal og horisontal
diffusion er blevet fremheevet som bedste metode
uden ligeledes at vere steerkt regnetids kraevende
(Stohl, 1998). Beskrivelsen af transporten i atmosfeeren
er imidlertid bedre i Eulerske frem for Lagrangianske
modeller. Derfor er det naturligt at der arbejdes pa et
skift fra DMU’s Lagrangianske model ACDEP til
DMU’s Eulerske model DEHM-REGINA (Frohn et al.,
2002). I en endnu ikke publiceret rapport har man
sammenlignet beregninger af N afseetninger fra
ACDEP og DEHM-REGINA. Resultaterne viser at de
to modeller er i god overensstemmelse, men at DEHM-
REGINA generelt giver lidt mindre afseetninger end
ACDEP. DEHM-REGINA er endvidere i lidt bedre
overensstemmelse med observationer end ACDEP for
de fleste komponenter — dette geelder dog ikke for
netop NH,.

DEOM modellen, som er forgeengeren til DEHM-
REGINA blot med mindre oplesning (feerre lag i verti-
kalen samt ingen nesting se afsnit 2.2), har deltaget i en
europeisk modelsammenligning med 4 andre Euler-
ske modeller (Tilmes et al., 2002). Trods den relativt
grove oplesning i DEOM klarede modellen sig godt i
sammenligning med de 4 andre modeller fra Tyskland,
Norge og Sverige: EURAD-CTM, REM3, NILU 3D-
CIM og MATCH. P& denne baggrund vurderes
DEHM-REGINA at vere state-of-the-art inden for
Eulerske modeller. Modellen har en god beskrivelse af
transport, en detaljeret gasfase kemi, samt god beskri-
velse af vad- og terafseetning. I terafseetningen tages
hensyn til forskelle i afseetningshastighed til forskellige
overfladetyper, hvilket ikke er tilfeeldet i fx ACDEP.
Beskrivelsen af terafsetningen kan imidlertid fortsat
forbedres. Et andet omrade, hvor DEHM-REGINA kan
forbedres, er i beskrivelsen af atmosfeeriske partikler
og vad- og partikel fase kemien. Det vil veere naturligt
pé leengere sigt at introducere en partikel storrelses-
fordeling som ligeledes vil kunne forbedre modellens
beskrivelse af torafsetningen af partikel bundet mate-
riale bl.a. NO, og NH,".

Tabel 3.1 Sammenligning af ACDEP og DEHM-REGINA med state-of-the-art inden for regionale modeller pa

omradet.
State-of-the-art ACDEP DEHM-REGINA
Emission 16 km x 16 km dynamisk sae- 16 km x 16 km dynamisk sae- 16 km x 16 km — semi-
sonvariation sonvariation dynamisk seesonvariation
Transport Eulersk 2-vejs nesting Trajektorier Eulersk 2-vejs nesting
Partikler I storrelsesfordeling Steerkt parameteriseret Steerkt parameteriseret
Kemi Eksplicitte gasfase, vadfase og | Reduceret kemi (CBM-IV) - Ekplicit gasfase kemi (56
partikelfase kemiske skemaer | steerkt parameteriseret partikel- | stoffer og 150 reaktioner) -
& vadfase kemi steerkt parameteriseret vad-
fase og partikelfase kemi
Vadafseetn. | Fuld vadfase kemi for sky- og | Incloud & below cloud scav- Incloud & below cloud scav-
regndraber enging koefficienter enging koefficienter
Torafseetn. | Resistansmetoden med see- Resistansmetoden - ingen see- Resistansmetoden - steerkt
sonvariation i overflademod- sonvariation af overflademod- parameteriseret seesonvaria-
stand stand tion af overflademodstand
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3.2 Lokal-skala modeller

Der findes en raekke forskellige transportmodeller,
som er anvendt til beskrivelse af transport af luftfor-
urening pé lokal skala. AERMOD (American Meteo-
rological Society/EPA Regulatory Model) er et ty-
pisk eksempel pa en sadan lokal-skala sprednings-
model (Venkatram et al.,, 2004). Valideringer af
AERMOD og andre tilsvarende spredningsmodeller
for lokal-skala har vist, at modellerne typisk skyder
galt ved de ekstreme koncentrationer. Det geelder
sdledes, at de laveste koncentrationer almindeligvis
undervurderes og de hgjeste overvurderes. Det har
derfor veeret pdpeget, at der kan vere tale om et
mere generelt problem i beskrivelsen af processerne
i spredningsmodellerne for lokal-skala (Venkatram
et al., 2004).

Der anvendes en raekke forskellige modeltyper til
beskrivelse af spredning og afseetning pa lokal skala.
CFD modellerne har en meget detaljeret beskrivelse
af flow fx omkring bygninger. Denne modeltype er
meget nyttig i forbindelse med processtudier, men
generelt kreevende i forhold til regnetid og derfor
ganske tung i relation til anvendelse som regule-
ringsveerktgj. En reekke af de modeller, som specifikt
har veeret anvendt til beskrivelse af spredning og
afsetning af NH,, er tilpasset specifikke lokale for-
hold. Selv om de kan give meget veerdifulde oplys-
ninger om processerne og om hvordan disse kan
beskrives, sa kan denne type modeller ikke anven-
des generelt i sammenheaeng med regulering af ud-
slip fra landbrugsbedrifter.

I England anvendes trajektorie modellen FRAME
til beregning af afseetning af NH, pa lokal-skala
(Singles et al., 1998), hvilket i denne sammenhang
vil sige pa 5km x 5km oplesning. Modellen benytter
sig af retlinede trajektorier fra kilden og en ganske
grov antagelse om konstant emission over aret.
Sammenligninger med arsmiddel NH, koncentratio-

Tabel 3.2 Sammenligning af OML-dep med state-of-the-art inden for lokal-skala modeller pa omradet.

ner har vist, at FRAME giver rimelige resultater.
Modellen er mest at sammenligne med en ACDEP
model med hgj horisontal oplesning, men med en
steerkt simplificeret beskrivelse af transporten ved de
retlinede trajektorier.

I Holland anvendes OPS modellen (Pul et al,,
2004), som er en rogfane model i stil med OML mo-
dellen. Modellen har veret anvendt med en oplos-
ning pa enten 500m x 500m eller 5000m x 5000m i et
studie og 250m x 250m i et andet (Duyzer et al,
2001). De regionale koncentrationer far modellen fra
en Lagrangiansk trajektorie model. Modellen har
veeret evalueret ved sammenligninger med ma-
nedsmiddel NH, malinger fra mere end 150 maéle-
stationer ud over Holland. Modelresultaterne har
vist en meget fin overensstemmelse med maledata.

DAMOS systemet vil komme til at minde ganske
meget om det hollandske system opbygget omkring
OPS modellen. Selve spredningsdelen i OML mo-
dellen har vist sig i sammenligning med andre til-
svarende modeller at klare sig fint (Olesen, 1995). 1
OML-DEP anvendes beskrivelsen af terafseetningen
som er udviklet til ACDEP. Validering af OML-DEP
er endnu ikke publiceret, men en raekke midlertidige
modelberegninger er preesenteret i (Hertel et al.,
2005). I forbindelse med en anden del af VMP-III
projekterne som vedrerer spredning af lugt fra hus-
dyrbrug er der ligeledes skrevet en vidensyntese,
som beskeeftiger sig med lugt versionen af OML
modellen (Olesen et al., 2005). I denne vidensyntese
er fokus péd indflydelsen af bygningseffekter pa
spredningen i neeromrddet omkring en bedrift. Ud-
arbejdelsen af en forbedret algoritme til handtering
af netop denne del vil have meget hej prioritet i det
fortsat arbejde inden for VMP-III projekterne. En
sammenligning af OML-DEP og state-of-the-art pa
omrddet er sammenfattet i  Tabel 3.2.

State-of-the-art

OML-DEP

Emission Bedriftsniveau - dynamisk saesonvariation Bedriftsniveau - dynamisk saesonvari-
ation pé vej ind i modellen
Transport Detaljeret rogfane beregning - mest kompleks beskrivel- | Standard Gaussisk regfane beregning
se i regnetunge CFD modeller
Partikler Ingen partikler Ingen partikler
Kemi Steerkt parameteriseret forste ordens kemi Ingen kemi
Vadafsetn. | Ingen vadafseetning Ingen Vadafseetning

Terafseetn.

stand

Resistansmetoden med saesonvariation i overflademod- | Resistansmetoden - ingen saesonvaria-

tion i overflademodstand
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4 Konklusion

Denne vidensyntese har omfattet en kvalitativ gen-
nemgang af state-of-the-art inden for beskrivelsen af
styrende processer for udslip, spredning, transport,
omdannelse og afseetning. Denne gennemgang er
foretaget med henblik pa en vurdering af hvorledes
de danske veerktejer for beskrivelse af den lokale
afseetning af atmosfeeriske N forbindelser ligger set i
international malestok.

DMU’s Lagrangianske ACDEP model er ikke
leengere state-of-the-art inden for regionale transport
— kemi modeller, og det er derfor naturligt at man er
i feerd med at foretage et skifte til den Eulerske
DEHM-REGINA model. DEHM-REGINA repree-
senterer neeste generation af modeller pa dette om-
rade og lever fuldt op til at veere state-of-the-art, selv
om der pa en reekke omréder fortsat er muligheder
for forbedringer. Bl.a. er den ny udviklede beskrivel-
se af seeson variationer i NH, emissioner endnu ikke
implementeret i modellen. DMU’s Eulerske model
DEOM, som var forgengeren til DEHM-REGINA,
har indgéet i en sammenligning med 4 andre tilsva-
rende modeller i Europa. Modellen havde en knapt
sa detaljeret oplesning som flere af de andre model-
ler, men klarede sig generelt fin i denne sammenlig-
ning.

DMU’s OML modeller repreesenterer state-of-
the-art inden for Gaussiske regfanemodeller. Mo-
dellen har veeret testet mod andre tilsvarende mo-
deller i et internationalt harmoniserings samarbejde,
hvor den har vist fine resultater. Der har i en tilsva-
rende vidensyntese for OML lugt modellen veeret
peget péd et behov for en forbedring af modellens
algoritme for bygningseffekter. Dette arbejde vil
naturligvis ogsd komme OML-dep til fordel. OML-
dep mangler endnu en implementering af et detalje-
ret modul for beskrivelse af terafseetningen til for-
skellige overfladetyper. Der anvendes for tiden det
modul som blev udviklet til ACDEP-modellen. End-
videre mangler der i stor grad maledata til valide-
ring af OML-dep’s evne til at beskrive afsaetning i
neromradet omkring en NH, kilde. Det sidste vil til
dels blive afhjulpet med de igangsatte eksperimen-
telle aktiviteter inden for VMP-III programmerne.
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Rapporten indeholder en vidensyntese til belysning af state-of-the-art
inden for veerktejer til beskrivelse af landbrugsbedrifters belastning med
NH, til lokale naturomrader. Samtidig belyses vaerktgjer til bestemmelse
af det atmosfeeriske baggrundsbidrag med N forbindelser. De danske
modeller pa omradet sammenholdes i begge tilfeelde kvalitativt med
hvad der sker internationalt.

a1
N
o
=
(oW
@
=]
(@)
<
=
@
w
(@)
B
(oW
(©]
=4
Q
=
[S)
=
w
8
-
=]
=.
=]
aQ
[
Lan 2Y
[
=L
3
o
2N
8
=
=
==
[
3
3
Q
=]
=.
)
T~

Danmarks Miljeundersegelser ISBN 87-7772-899-8
Miljeministeriet ISSN 1600-0048




	Vidensyntese indenforafsætning af atmosfæriskammoniakFokus for modeller for lokal-skala
	Titelblad
	Datablad
	Indholdsfortegnelse
	Forord
	Sammenfatning
	Summary
	1 Baggrund
	1.1 Den regionale belastning medatmosfærisk kvælstof
	1.2 Afsætning af atmosfærisk kvælstof inærområdet omkring kilden
	1.3 Problemafgrænsning
	2 Procesbeskrivelser
	2.1 Udslip af kvælstofforbindelser tilatmosfæren
	2.2 Transport
	2.3 Kemiske reaktioner
	2.4 Vådafsætning
	2.5 Tørafsætning
	3 Integrerede modeller
	3.1 Regionale modeller
	3.2 Lokal-skala modeller
	4 Konklusion
	Referencer
	Danmarks Miljøundersøgelser
	Faglige rapporter fra DMU/
	Bagside



