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Abstract

The purpose of this study is, to find out the sensibility of the Simplebox model for ﬁe
value of abiotic degradation constants. The 3scale version of Simplebox was used for this
sensitivity test. 3scalbox is a spreadsheetmodel, programmed in Microsoft Excel. The
basis of this model is the fugacitymodel of Mackay. This multicompartimental and 0-
dimential model has been developed at the RIVM to predict the influence of partition
properties and degradation data on the persistence of a chemical.

Chemical properties taken for this test were the octanol-water partitioncoefficient (K,),
the vapor pressure and the pseudo first order degradation constant of a hypothetical
chemical in water. In case of the KW, a range of 10° to 10" was chosen, for the vapor
pressure that was a range of 107 to 10° Pa and for the halflife in water it was a range of
10" to 10° days. '
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Samenvatting

Het doel van dit onderzoek is om te weten hoe gevoelig het Simplebox model is vooxl de
waarde van abiotische degradatie constanten. Voor dit gevoeligheidsonderzoek werd de
drie schalen versie 3scalbox van Simplebox gebruikt. 3scalbox is een spreadsheetmodel
wat geprogrammeerd is in Microsoft® Excel. Bij dit model staat het fugaciteitsmodel van
Mackay als basis. Dit multicompartimentale en (-dimensionale model is bij het RTVM
ontwikkeld om te kunnen voorspellen wat de invloed is van partitie eigenschappen en
afbraakgegevens op de persistentie van een stof.

Als stofeigenschappen in dit onderzoek werden de octanol-water partitiecoéfficient (K,),
de dampdruk en de pseudo eerste orde afbraakconstante van een hypothetische stof in
water genomen. In het geval van de K, is gekozen voor een range van 10° tot 10”7, voor
de dampdruk een range van 107 tot 10° Pa en voor de halfwaardetijd in water een range
van 107 tot 10° dagen.

De noodzakelijke (level 4) modelberekeningen hadden zo veel rekentijd nodig, dat ten
behoeve van dit gevoeligheidsonderzoek een automatiseringsmacro is geschreven.

De resultaten van deze modelberckeningen zijn grafisch weergegeven in 3D-oppervlakte
figuren. Deze verkregen gevoeligheidsoppervlakten zijn met behulp van het
degradatieproces en de transportprocessen vervluchtiging, atmosferische depositie,
sedimentatie en accumulatie geinterpreteerd. Bij een lage halfwaardetijd (10 dag) blijkt
dat de persistentie nihil is tot een K, van 10’ (onafhankelijk van de dampdruk). Bij een
K, groter dan 107 zal de sedimentatie echter sterk gaan toenemen, waardoor de
persistentie sterk toeneemt. Als nu de halfwaardetijd voor de afbraak in water groter
wordt, zal de afbraak langzamer gaan verlopen waardoor er relatief meer tijd voor de
chemische stof vrij komt om zich via transport naar andere compartimenten te
verplaatsen. Kortom, de vervluchtiging, de atmosferische depositie en accumulatie worden
belangrijker. Afhankelijk van de octanol-water partitiecoéfficient (K,,) en de dampdruk
zal één of meer van deze processen gaan toenemen, waardoor de persistentie zal toe- of

afnemen,
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1 Inleiding

In een milieu-toxicologisch onderzoek aan chemische verbindingen is het vrijwel aldjd
noodzakelijk om van de desbetreffende verbinding een aantal gegevens te verkrijgen, om
uiteindelijk een uitspraak te kunnen doen over b.v. de toxiciteit, afbreekbaarheid, accumu-
latiegedrag of de persistentie. Om deze reden tracht men een aantal van deze gegevens te
voorspellen op grond van haar fysisch-chemische parameters. Zo'n verband tussen een
struktuureigenschap of een fysische/chemische parameter en een activiteit heet een QSAR
(Quantitatieve Strukture Activity Relationship). QSAR's worden ondermeer gebruikt om de
afbraakconstanten van een (organische) stof te voorspellen. Deze afbraakconstanten kunnen
als invoer dienen voor het Simplebox model {1]. Dit model is bij het RIVM ontwikkeld
om te voorspellen wat de invloed is van partitie eigenschappen en afbraakgegevens op de
persistentie van een stof die vrijkomt in het milieu. Het is aldus van belang om te weten
of het model gevoelig is voor de waarde van de afbraakconstanten.

Het in dit gevoeligheidsonderzoek gebruikte 3scalbox model is een drie schalen versie van
Simplebox. De modelberekeningen geven een indicatie over het lot van een chemische stof
in elk van de milieucompartimenten bodem, water en lucht.

De concentratie van een chemische stof in een bepaald milieu-compartiment laat zich
beschrijven door een massabalans. Deze massabalans is geformuleerd als functie van
processnelheden. Indien men dus deze processnelheden kan schatten, beschikt men over
een methode waarmee men de concentratie na een bepaalde tijd kan schatten. Indien men
deze concentratie kan schatten, is het tevens mogelijk om de persistentie na bepaalde tijd
te bepalen.

Het is dan mogelijk om de persistentie in het milieu vit te drukken als functie van bepaal-
de stofeigenschappen. Als stofeigenschappen in dit onderzoek worden de octanol-water
partitiecoéfficient (K ,), de dampdruk en de pseudo eerste orde afbraakconstante van een

hypothetische stof in water genomen.
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De persistentie is hier als volgt gedefinieerd :

- hoeveelheid stof 5 jaar na de emissiesto
Persistentis(t] totale aanwezige hoeveelheld stof bi] emissiestop * 100 (1)

Deze persitentie wordt verkregen als resultaat van de modelberekening, en geldt voor alle
drie de schalen afzondelijk, alsmede voor het totaal over de drie schalen. Voor een aantal
pseudo eerste orde afbraakconstanten is het verband tussen de persistentie en de eerder

genoemde stofeigenschappen met behulp van een gevoeligheidsoppervlak weergegeven.
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2 Theorie

2.1 Algemeen Simplebox

Simplebox is een model, dat ontworpen is voor het uitvoeren van milieuchemische boxmo-
del berekeningen. Dit model, gebaseerd op het zogenaamde "Mackay-type", is multi-
compartimentaal en 0-dimensionaal (zonder plaatscotrdinaten in de x, y en z richting). Dit
type model gaat er vanuit dat de verschillende milieucompartimenten (lucht, water, biota,
sediment en bodem) homogeen zijn. De berekeningen geven een indicatie over het lot van
een chemische stof in het totale milieu. Tevens kunnen ze worden gebruikt als middel om
de persistentie in het milicu en eventuele dispersie uit te drukken als afgeleide stofei-

genschap.

2.2 Opbouw van Simplebox
Voor elk comparﬁment in Simplebox wordt een massabalans vergelijking geschreven die
weergeeft met welke snelheid de concentratie van de te modelleren chemische stof in de

desbetreffende box toe- of afneemt. De algemene vorm van zo'n massabalans is :

éc \
Vi*—rti =EMISI+IMPi—EXP1—DEGRADi-LEQaIi-BURIAL1+E ADV1_1+E DIFF"J

waarin : V, = volume compartiment i [m"]
C; = concentratie in compartiment i fmolm™)
t = jd Is]
EMIS, = emissic naar het compartiment i [mol.s™]
IMP, = imporn naar compartiment i [mol.s™]
EXP, = exporl van compartiment i [mols?]

DEGRAD,= degradatic in compartiment i [mols™]

LEACH; = uitlogen vanuit compartiment i fmols]

BURIAL; = sediment begraving vanuit compartiment i [mols™]

ADV; o advectief transport vanuit compartiment i naar compartiment j [mol.s)
DIFF; = diffusief transpon vanuit compartiment i naar compartiment j [mols™]

Elk van deze termen kunnen, indien van toepassing, uitgeschreven worden als functie van

de concentratie. De term DEGRAD, wordt bijvoorbeeld uitgeschreven als :
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DEGRAD; = V; * DEGRD,; * C, (3)

waarin : DEDRAD, degradatie in compantiment i [mols™)

v, = volume compartiment i [m?]
DEGRD; = degradatiesnclheids constante in companimeat i (5]

< = concentratie in compartiment i (molm?)]

Voor elk van de n compartimenten wordt dus zo'n massabalans verkregen. Al deze massa-
balansen tezamen vormen bij de steady state, waarbij per definitic de concentratie in de
tijd constant is, een stelsel van n lineaire vergelijkingen met n onbekenden (de concentra-
ties in de compartimenten). Dit stelsel van lineaire vergelijkingen wordt opgelost volgens
volledig spreadsheet georiénteerde rekenprocedures (level 3 berekening). Deze stationaire
concentratie wordt pas bereikt na verloop van een insteltijd, die voor elk milieucomparti-
ment verschillend is.

Typische emissiesituaties zijn die, waarbij een stof nu en dan, gedurende kortere of langere
tijd, regelmatig of niet, wordt geproduceerd en tenslotte ge€mitteerd. Bij dit gevoeligheids-
onderzoek, waar emissie naar het water compartiment plaatsvindt, is gekozen voor de
aanname dat de emissie zodanig over de tijd is 'uitgesmeerd' dat deze kan worden gezien
als continu. Hierbij wordt een emissietijdsduur van 50 jaar gehanteerd.

Bij de concentratieschatting wordt rekening gehouden met de invloed van verdunning, ver-
vluchtiging, sedimentatie/resuspensie en omzetting. De Simplebox berekening geeft tevens
de stationaire stofstromen aan, welke inzicht geven over het te verwachten lot in het
milieu. Ook geven de berekende fluxen aan in welke mate de stof in de nabijheid van de
emissiebron in het milieu zal worden afgebroken, in welke mate de stof zich (met lucht,
oppervlaktewater of grondwater) zal verspreiden buiten de onmiddelijke omgeving van de

bron, en in welke mate de stof zich zal ophopen in sediment en bodem.

In de niet-stationaire toestand, waarin dus de concentraties wel in de tijd veranderen, ver-
krijgt men een minder eenvoudig op te lossen stelsel van differentiaalvergelijkingen.
Oplossen hiervan levert voor elke compartiment een concentratie-tijd profiel op, en kan
alleen worden uitgevoerd, naast de eerder genoemde spreadsheet toepassing, met behulp

van een extern integratieprogramma (level 4 berekening).
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Bij zeer persistente stoffen (halfwaardetijd enige jaren) zal het concentratie-tijd profiel zich

langzaam tot zeer langzaam opbouwen.

In

afbeelding 2.1 is schematisch weergeven welke processen van invloed zijn op de

ge€mitteerde stof.

Afbeelding 2.1 : Compantimenten cn processen in Simplebox.

Verklaring van de in afbeelding 2.1 aangegeven processen :

1=
2=

Directe gmissie.

Import van buiten het systeem (of van cen andere schaal binnen het systeem).

Van buiten de grenzen wordt verse lucht en vers opperviakicwater aangevoerd, met eventueel daarin de t2 modelleren stof.

Expori naar buiten het systeem (of na een andere schaal binnen het systeem).

De juist gegmiteerde stof wordt hierdoor meegevoerd naar buiten, zonder dat hij daadwerkelijk verdwijnt uit het milicu.

Afbraak.

Omzetting van de chemische stof in andere (schadelijke of niet-schadelijke) produkien ten gevolge van biologische en/of niet-
biologische processen m water, tediment, bodem en lucht. Diz is de enige echie vomm van verwijdering van de stof uit het milieu.
Uitlogen uit de bovenste bodem laag naar het diepe grondwater.

Dit is ock een vorm van verwiidering, waarbij transport plaatsvindt over de grenzen van hel gemodelleerde deel van het milieu.
Begraving van oud sediment onder vers sedimenterend slib.

Eigenlijk is dit geen echte stofriroom, omdat immers het oude sediment op zijn plaats blijft. Voonidurende verversing van de
toplaag van het sediment leidt er echter toe dat de bovenlasg van vroeger de onderlaeg van de tockomst is. ‘Begraven' is daarom
op tc vaiten als een vomn van verwijdering van de chemische sof uit de bovenlaag van het sediment De stof wordt "getrans-
poneerd’ nasr diepere sedimentlagen en verdwijnt hierdoor over de grens van het gemodelleerds milieu.
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7 = Naug depogitic met regen.
Door depositie van regendruppels wordt de chemische stof meegevoerd vanuit de lucht naar bodem en opperviakte water.
8 = Droge depositic met afrosol.
Door depositie van aérosol deelijes wordt de chemische stof meegevoend.
Aszngenomen wordt dmt er in de lucht voortdurend thermodynamisch evenwicht heemt tussen de gasfase en de afrosol e
mgu.admppcl fase.
9 = Run-off. Afviceien van het water wat zich bevindt aan het oppervlak van het bodem compartiment naar het water compartiment.
10 = Lucht-bodem uitwisseling door gassbsorpic cn vervluchtiging.
11 = Lucht-water pitwisscling door gassbsorptic en verviuchtising.
12 = Sedimeniatic en resuspensic.
Transport van deelijes over het sedment-water grensvlak door enerzijds sedimentatie en anderzids resuspensie.
13 = Sediment-water nitwisscling door dirccic sorptic en desorptic.

Adsomptie vanuit de waterfase aan het sediment, en biosorptie door aquatische organismen. Hier wordt 0ok evenwicht amngenomen.
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2.3 Belangrijke processen

2.3.1 Algemeen

Als intercompartimentale stofoverdrachtsprocessen bevat Simplebox advectieve en diffu-
sieve processen, Advectieve procéssen zijn één-richtingsprocessen, waarbij er stoftransport
optreedt in de richting waarin het meegevoerde medium zich verplaatst. Voorbeelden
hiervan zijn atmosferische depositie, sedimentatie, resuspensie en uitlogen. Diffusieve
processen zijn twee-richtingsprocessen, waarbij de stoftransport in de richting gaat waar de
fugaciteit het laagst is. Een voorbeeld hiervan is vervluchtiging/gasabsorptie. De concen-
tratie van een chemische stof in het milieu wordt tevens beinvloed door chemische en/of

biologische omzettingsprocessen (degradatie).

DIFFUSIEF

* C, Vv

EMISSIE —f» DEGRADATIE

B
X ot

ADVECTIEF

Afbeelding 2.2 : Transport- en omzettingsprocessen.

Bij de behandeling van de belangrijkste processen wordt, zoals in bovenstaande figuur al
is aangegeven, de aanname gedaan dat de ingaande diffusieve en advectieve processen
verwaarloosbaar zijn ten opzichte van de uitgaande processen. De (default) waarden die

ingevuld zijn bij de schatting van de proces parameters zjn te vinden in appendix B.

2.3.2 Degradatie

De afbreekbaarheid van een chemische stof is, naast de toxiciteit, een van de belangrijkste
factoren die het milieurisico bepalen. Men noemt een stof afbreekbaar wanneer ze in een
gegeven medium door micro-organismen of door fysisch/chemische processen omgezet kan
worden. Een stof wordt persistent genoemd als deze zeer moeilijk of in het geheel niet af-

breekbaar is, een voorbeeld van een zeer persistente stof is hexachloorbenzeen.
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De massabalans, met betrekking tot de degradatie, luidt voor de compartimenten lucht,

water, sediment en bodem :

8¢,

vV, =
i ot

= .EMIS_{ - VJ_ * DEGRDI*CI T e e e (4)

waarin : V| volume compartiment lucht, water, sediment of bodem [m?)

C, = concentratie in compartiment fucht, water, sediment of bodem [molm™)
t = tijd [dag)
EMIS; = emissic naar companiment lucht, water, sediment of bodem [moldag™?]

DEGRD, = degradatic melheidsconstantc m compartiment lucht, water, sediment of bodem [dag™]

Degradatie in lucht :

De degradatie constante in het lucht compartiment wordt in simplebox als volgt geschat :

DEGRDIUCbt = kw' » (1 - FR&SS‘“OBO_I) (5)
waarin : DEGRD,,, = degradatie snelheidsconstante in lucht [dag™'].

kg, = sneheidsconstants van de reactie met OH radicalen [dag™].

FRass . = gewichisfractie chemische siof in de lucht die geadsorbeerd is asn agrosol deeltjes [-].

Het belangrijkste afbraakproces van organische stoffen in de lucht is de pseudo eerste orde

reactie met OH radicalen.

ln2
Ky = =82 (6)
o 160
waarin : kg, = meheidsconstante reactic met OH radicalen [dag™).
160 = maximum halfwaarde tijd voer degradatie in lucht door OH van een chemische stof {1]

De fractie van een chemische stof in de lucht dat geadsorbeerd is aan de aérosol deeltjes

wordt weergegeven door de vergelijking van Junge [5] :
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FR&BS‘,“OSOJ =

(cO)
dampdruk + (c0) _ 7

waarin : FRass,_, = gewichufractic chemische stof in de lucht d=t geadsorbeerd is aan afrosol dezltjes [-].

¢ = constante, afhankelijk van het molecunlgewicht, opperviakteconcentratie en hes verschil masen desorptie-
en verdampingswarmte. Uit [5] blijkt dat een waarde voor ¢ van 2.10" Pa.cm cen goede afschatting geeft.
afroso! opperviak, dat vooral afhangt van metcorologische omstandigheden [5].
De waarde voor 8 ligt in de orde van 10° & 10* am®.cm™,,.
gekozen voor 107 Pa (zie ook [1]).

c8

Formule (5) beschrijft alleen reversibele ofwel fysische adsorptie aan het aérosol opper-
viak, hetgeen betekent dat sterke specifieke ofwel chemische adsorptie buiten beschouwing
wordt gelaten. Veel van de organische stoffen in het milieu zijn weinig reactief waardoor
deze benadering als inschatting een redelijke indruk geeft. In het geval dat de dampdruk
kleiner is dan 10° Pa, zal de chemische stof onder nederlandse atmosferische condities
vrijwel volledig gebonden zjn aan de agrosoldeeltjes. Voor een dampdruk groter dan 10?
Pa zal de chemische stof als gas voorkomen, behalve wanneer dus specifieke adsorptie een
belangrijke rol speelt. ‘

Zoals blijkt uvit formule (5) is de degradatie in het lucht compartiment afhankelijk van de
dampdruk. Deze relatie is grafisch weergegeven is in afbeelding 2.3

DEGRD(wir) [dag-1]
1E2

a3 | "
Xy /
1E-4 3 Vi

e} /
1E-G;/

XS

154 ) N 1 2
-+ 4 ) o 2 4
Dampck fog) [Pa)

Afbeelding 2.3 : Degradatie in de lucht vs. dampdrok.

Bij toenemende dampdruk neemt de fractie stof dat geadsorbeerd zit aan de a&rosol
deeltjes af. Hierdoor vindt het afbraakproces bij toenemende dampdruk steeds sneller
plaats. Bij een dampdruk groter dan 102 Pa is al het aanwezige stof als gas aanwezig in de

lucht, waardoor de afbraaksnelheid maximaal is (zie formule 5).




Onderzoek van de gevoeligheid van modelmatige berekende persistentie i het milien

Degradatie in water :

De degradatie in het water compartiment wordt als volgt geschat :

DEGRD, 410 = Kd€G eatwarer * FRdisslvd,,,, (8)
waarin : DEGRD,,, = degruime snelheids constantz in water [dag™].
kdeg . = smcheidsconstante degradatic van cen testwater [dag™'].

FRdissivd___

fractie chemische stof dat opgelost zit in het water [-].

Om deze indicatie te geven maakt men gebruik (via extrapolatie) van de resultaten van een
standaard screenings test voor (bio)degradeerbaarheid van een testwater [1]. De snelheids-

constante van de eerste- orde degradatie in het testwater luidt :

1lnz
kdeg = (9)
teatwater
halflifetesmtar
waarin :  kdeg, ... = melheidsconstante degradatie van het estwater [dag™?].
halflife ... = halfwaardetijd ven het testwater [dag].

Tevens hangt de degradatie constante af van de fractie chemische stof die aanwezig is in

de waterfase, welke als volgt wordt geschat :

1
FRdisslvd, =
¥2E6r 1 + KDguep * SUSPyaper (10)

waarin : FRdisslvd,,, = fractic chemische stof dat opgelost is i het wazer [-].
Kpay = gesuspendeerde deeltjes-water partitiecolfficient [I_,.kg'_,]
SUSP, .. = concentratie gesuspendeerde chemische stof in het water [kg.m].

De gesuspendeerde deeltjes-water partitiecoéfficient wordt als volgt geschat :

KDpyusp = Kow * COIgg,q, (11)

warin :  Kp,, gesuspendeerde declijes-water partitiecokfficient [y kg™ o)
K. = oclnol-water panitiecoéfficient [-1.
Corg

gy organisch koolstofgehalte in de gesugpendeerde declijes [-1.
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Onderzoek van de gevoeligheid van modelmatige berckende penistentic in het milieu

In het Simplebox model wordt aangenomen dat degradatie alleen kan plaatsvinden in de
waterfase. De degradatie constante voor het sediment en bodem compartiment worden dan
ook op dezelfde wijze geschat als hierboven, alleen moet FRdisslvd,,,, respectievelijk

vervangen worden door FRdisslvd, g, .. en FRdisslvd, ...

Het blijkt dus dat de degradatie snelheidsconstante in zowel water, sediment(water) als in
bodem(water) afhankelijk zijn van de K,,. Dit verband is voor alle drie de snelheidscon-
stanten grafisch weergegeven in afbeelding 2.4

DEGRD [dag-1]
1E+0

1E-2

T

1E-4
1E-6

1E-8

YT T T TYE YV VTR YT

1E_10 C 2 1 N 1 N 1 .
0 2 4 6 8

Kow (log)
Afbeelding 2.4 : Degradatic in water, sediment en bodem vs. K,..

De degradatie in water, sediment en bodem wordt bepaald door de fractie stof die opgelost
zit in respectievelijk het water, het sediment en de bodem (zie formule 8). Deze fractie
neemt bij het sediment en de bodem al zeer snel af bij toenemende K_,, waardoor dus ook
de degradatie in het sediment en de bodem afneemt. Aangezien de fractie die opgelost is
in het water tot een K, van 10° maximaal blijft, neemt de afbraakconstante in water pas

af na een K, van 10°,
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Onderzoek van de gevocligheid van modelmatige berekende pervistentie in het milicu

2.3.3 Vervluchtiging

Vervluchtiging kan plaatsvinden vanuit het water- en bodem compartiment naar het lucht
compartiment.

De massabalans, met betrekking tot de vervluchtiging, luidt voor het water compartiment:

8C
v, * a_ti = EMIS; - VOLAT*C; - . . . . (12)
waarin ;@ V, = volume compariiment water of bodem [m’]
G = concentratic in compartiment water of bodem [molm™)
t = ugd [s]
EMIS;, = cmissic naar compartiment waler of bodem [mol.s”)

VOLAT, = vervluchiigings cotfficient vanuit het compantiment water of bodem [mot.s']

De waarde voor de vervuchtigingscoéfficient vanuit het water compartiment wordt als

volgt geschat :

kawy,cpe * Kaw, o

VOLAT ior = Taw * FRAigslvd,,.e, (13)
kaw + water
lucht K
lucht-water

waarin : VOLAT,,, = verviochtigingsco#fficient venmit het water compartiment [m__ 4.

kaw = pantitle massa trmsport cokfficifnt van lucht [m.s?].

kaw, = pantitle massa transpont cobffici¥nt van water [ma™'].

| S = lucht-water verdelingscogfficient [-].

FRdisslvd_,, = fraciic chemische stof dat opgelost zit in het water [-].

De vervluchtiging van een chemische stof uit de waterfase wordt beschreven volgens het

filmmodel van Liss & Slater [3,7] waarin :

de luchtfase in contact is met de waterfase.

beide fasen volledig gemengd , waardoor eventuele concentratie verschillen binnen é¢n

fase afwezg zijn.

het lucht-water scheidingsvlak aan weerszijden begrensd wordt door een stagnante grens-

laag die uit een lucht- en een waterfilm bestaat.

diffusief transport in deze grenslaag optreedt t.g.v. een gradiént die veroorzaakt wordt

door een concentratieverschil tussen de lucht- en waterfase.

12



Onderzoek van de gevoeligheid van modelmatige berekende persistentie in hel milien

Als maat voor de lucht-water verdelingscoéfficient wordt veelal de Henry constante H
[Pa.m®.mol] gebruikt.

H = dampdruk [Pa] (14)
oplosbaarheid [mol.m™3]

Hierbij wordt wel de aanname gedaan dat het een niet ionogene zuivere organische stof
betreft. Indien men de vervluchtiging uit de waterfase indeelt naar de waarde van de Henry

coéfficiént [Pa.m®.mol™], verkrijgt men grof gezien de volgende indeling :

H < 0.001 :  De chemische stof verdampt langzamer dan het water.
---> vervluchtiging treedt niet op

0001 <H<0.1 : De chemische stof verdampt langzaam, de weerstand van de lucht-
fase is groter dan die van de waterfase.
---> vervluchtiging treedt op, hetzij weinig

01<H<1 : de weerstanden in beide fasen beinvloeden de verdampingssnelheid.
---> vervluchtiging is een belangrijk transportproces

H>1 : de weerstand van de waterfase is groter dan die van de luchtfase.

---> de chemische stof is vluchtig tot zeer vluchtig
De oplosbaarheid van een stof in water wordt als volgt geschat :

Oplosbaarheid = 10(-1.214 « log{kow) +0,85) (15)

De lucht-water verdelingsconstante, ook bekend als de dimensieloze Henry-constante luidt:

H

Klucbt-vater = RxT (16)
waarin :  Kg., ... = luchl-water verdelingsconstante {-],
H = Henry constante [Pam’mol?].
R = gasconstante [Pam’mol' K]
T = temperatuur [K).
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Onderzock van de gevoeligheid van modelmatige berekende persistentie in het milico

De vervluchtiging uit het water compartiment is zowel van de dampdruk als van de K,
afhankelijk. Dit verband is grafisch weergeven in afbeelding 2.5

Het is vrij gebruikelijk om hierbij het verband weer te geven tussen de vervluchtiging en
de dimensieloze Henry-constante. Maar omdat het gemakkelijker is bij de interpretatie van
de verkregen gevoeligheidsoppervlakken, is er voor gekozen om de vluchtigheid tegen
zowel de K, als tegen de dampdruk uit te zetten.

VOLAT (water) [m.s-1] VOLAT(water) [m.s-1]

1E-6F 1E-5F /—
1E-7 | g
1E-BF
1E-8 3
erf
1E-10 ) -/
% 1E'8§' /’
1E-11 | ;/
F 1E-9F/
1E-12 /
1E'13- L : L N _ [ ) 1 Lt
0 2 4 6 8 1E-10 6 -4 -2 0 2 4
Kow (log) Dampdruk {log) [Pa]

Afbeelding 2.5 : Verband tussen de vervluchiiging en de K, en dampdruk.

In de linker grafiek is te zien dat bij K_,= 10° de vervluchtiging bij een optimum beland
is. Dit wordt veroorzaakt doordat de fractie stof die opgelost zt in het water, na een
waarde van K= 10° gaat afnemen, waardoor de vervluchtiging gaat afnemen (ze ook

formule 13).

14



Onderzoek van de gevocligheid van modelmatige berekende pemsistentie in het milieu

In de rechter grafiek is te zien dat in het geval de dampdruk > ~ 10" Pa de vervluchtiging
maximaal wordt. Bij een kleine dampdruk is de waarde van K, ., ... klein, waardoor de
vervluchtiging bepaald wordt door het produkt kaw, .* Ky, we. (zZie formule 13). En
aangezien dat bij toenemende dampdruk de K., ... toeneemt, neemt ook de vervluchti-
ging evenredig toe. Bij een dampdruk > ~ 10" Pa wordt de K,.q, v £r00t, waardoor de
vervluchtiging bepaald wordt door de kaw,,,,. Dit heeft als gevolg dat de verviuchtiging

na een waarde van ~ 10! Pa maximaal wordt.
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Onderzoek van de gevoeligheid van modelmatige berekende persistentie n het milien

2.3.4 Atmosferische depositie

Emissie, gevolgd door atmosferisch transport en depositie, vormt een van de wegen

waarlangs mens en milieu worden blootgesteld aan verontreinigende stoffen. Indien een

bepaalde chemische stof in de atmosfeer terecht komt, leidt dit veelal tot verdere versprei-

ding over het gebied. Afhankelijk van de omstandigheden kunnen deze stoffen dan tot op

grote afstand van de bron aanleiding geven tot nadelige gevolgen voor mens en milieun. De

voor dit transport relevante processen, zoals chemische omzetting, fysische verwijdering en

het wansport z¢lf, spelen voornamelijk af in de onderste 2 & 3 kilometer van de atmosfeer.

Dit deel van de atmosfeer wordt doorgaans de grenslaag of menglaag genoemd. Stoffen

die in de atmosfeer geloosd zijn, worden na een kortere of langere tijd daaruit weer

verwijderd. Hierbij kunnen we de volgende verwijderingsmechanismen onderscheiden :

(i) droge depositie : het neerslaan van chemische stoffen.

(ii) natte depositie : opname van chemische stoffen in wolken c.q. regenwater, gevolg
door transport naar het aardoppervlak via neerslag.

De snelheid waarmee een chemische stof verwijderd wordt uit de atmosfeer is per stof

verschillend, afhankelijk van chemische en fysische eigenschappen. De aggregatietoestand

is hierbij de belangrijkste factor omdat de depositiesnelheid van gasvormige verontreini-

ging vaak sterk afwijkt van die van deeltjesvormige als stof en aérosolen.

De massabalans, met betrekking tot de atmosferische depositie, luidt voor het lucht com-

partiment :

3¢
Viene * —;tﬂ = EMIS;,one - DEP*Cryepe = + + + (17)

waarin : Vi, = volume compartiment lucht [m?)
Can = concentratie in compartiment lucht [molm™}
v = tijd [s}
EMIS,., = emissic naar compartiment lucht [mols™)

DEP = atmosferische depositie vanuit de tucht naar het water fmol.s™)
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Onderzoek van de gevoeligheid van modelmatige berekende pensistentie in het milien

In Simplebox wordt de atmosferische depositie berekend als de som van de diffusieve

transportcoéfficient voor gasabsorptie door het water en de advectieve droge- en natte

depositie :
DEP, ;o = GASABS,,ior + DRYDEP, 4. 0,01 + WASHOUT (18)
waarin : DEP___ = ammosferische depositie [ms™*].

GASABS_,_ = diffusieve transponcotfficient voor gasabsorptie vanuit de lucht naar het water {ms™].
DRYDEP_ _, = advecticve massa trznspon cofficient voor droge depositic [ms™).
WASHOUT = advecticve massa uansport co&fficient voor naite depositie [m.s™'].

De diffusieve transportcoéfficient voor gasabsorptie wordt geschat met de volgende for-

mule :

kawy,cpy * K8Wyapor

GASABS,,.or = * (1 - FRa88,4r0001) (19)

kaw.l.u:h: * K.luchb-n:u + kawntu'

waarin : GASABS___ massa transponcotfficient voor gasabsorptie vanuit de hucht naar het water compartiment [m, 5],

!}

kaw, ., = partitle massa transport codfficient van lucht [ms].

kaw__. = panifle massa transport co2fficient van water [m.s™).

| S = lucht-water verdelingsconstante [-].

FRass,, ., = gewichtsfractic chemische stof in de lucht die gebonden zit aan de akroszol decljes [-].

De advectieve transportcoéfficient voor droge depositie wordt weergegeven door :

DRYDEP,4,0001 = FR@88,470001 * DEPrate, s o001 (20)

waarin : DRYDEP,, _, = advecticve massa transpont co#fficiént voor droge depositic [ms™),
FRass . gewichtsfractie chemische stof in de hucht dat gebonden is asn de a¥roso! declties [-).

DEPratc

depositicsnelheid van een a¥rosol deeltje, waaraan de chemische stof is geassocicerd [0.001 m.s™).
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Onderzock van de gevoeligheid van modebnatige berekende persistentie in het milicn

Tenslotte wordt de advectieve transportcoéfficient voor de natte depositie weergegeven

door de onderstaande formule :

WASHOUT = RAIN,,., * SCAV,,.10 (21)

waarin : WASHOUT advectieve massa transpon cotffici¥nt voor natte atmosferische depositic [mya,a7].

RAIN_, = oeenlaghoevecheid [m, .57
SCAV,_,

scavenging verhouding [-].

Voor de bepaling van de waarde van de natte depositie is het noodzakelijk om de ver-
houding tussen de concentratie van de stof in het regenwater en de concentratie van deze

stof in de lucht te weten. Deze verhouding wordt weergegeven door de scavenging (weg-

vang) ratio :
(1-FRass )
SCAV, 410 = aérosol” 4+ (FRaS8,470801) * 2+10° (22)
Kludlt-lracer )
waarin : SCAV,_ = scavenging (wegvang) vethouding [-].
FRass_ . = gewichtsfractic chemische stof in de lucht dat gebonden is asn de aZrosol dechies {-].
Ko eua = lucht-water verdelingsconstante [-]. '
2.10° = evearedigheidsconstante tussen het volume regenwater en volume atmosfeer [3].

De eerste term in formule (22) geeft een schatting weer van de verdeling tussen de gasfase
van lucht en het regenwater. De tweede term geeft de scavenging (wegvangen) weer van

een afrosol deeltje door een regendruppel.

Deze drie bovenstaande depositie processen gelden vanzelfsprekend ook voor het bodem
compartiment, waarin alleen de diffusieve transportcoéfficient vervangen moet worden
door GASABS, ...
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Onderzoek van de gevoeligheid van modelmatige berekende persistentie in het milieu

De totale atmosferische depositie wordt weergegeven als de som van de atmosferische
depositie naar het water compartiment. Deze totale atmosferische depositie wordt in
afbeelding 2.6a en 2.6b grafisch weergegeven als functie van respectievelijk de K, en de

dampdruk.
[m.s-1]
1E+3
1E+2 |
1E+1 |
1E+0
1E |
1E-2 |
1E3 |
1E-4 |
183, 2 4 6 8
Kow (log)

DRYDEP WASHOUT GASABS{water) Totale OEPCSITIE

Afbeelding 2.6a : Verband tussen de depositic en de K.

De droge depositie (DRYDEP,, ) is onafhankelijk van de K, (zie formule 20), wat dan
ook een rechte lijn opleverd.

De natte depositic (WASHOUT) is gerelateerd aan de K, via 1/Ky gy v (Zi¢ formule 21).
Deze neemt af tot dat de evenredigheidsconstante groter wordt dan de waarde 1/K, .. waiers
wat tot gevolg heeft dat de natte depositie constant wordt bij een K, > ~10°.

De gasabsorptie (GASABS,,..,) is ook afhankelijk van de K, via de K,,,, ,... (zie formule
19). Deze Ky wae; WOrdt echter pas van invloed als deze groter wordt dan kaw,,,, wat
pas het geval is bij een K, > 10°.

De totale depositie wordt tot een K_, van 10* volledig bepaald door de natte depositie. Bij
een waarde van de K, > 10 wordt de totale atmosferische depositie bepaald door de

gasabsorptie vanuit het lucht compartiment naar het water compartiment.
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Onderzoek van de gevoeligheid van modelmatige berekende persistentie in het milicu

[m.s-1]
1E-1 |

1E3
1E5
1E7}
1E9
1E-11 §
1E-13°

6 ‘ 4 2 0 2 4
Dampdruk (log)

DRYDEP WASHOUT GASABS (water) Totale Depositie

Afbeelding 2.6b : Verband tussen de depositie en de dampdruk.

De droge depositie (DRYDEP,, ) is gerelateerd aan de dampdruk via de gewichtsfractie
(FRass,,..) chemische stof in de lucht die gebonden is aan de a€rosol deeltjes (zie formu-
le 20). Deze fractiec neemt bij toenemende dampdruk af (na een dampdruk van 10 Pa),
waardoor dus de droge depositie ook afneemt. _

De natte depositie (WASHOUT) is afhankelijk van de dampdruk via de K, , ... en de
fractic stof die gebonden is aan de a&rosol deeltjes FRass,,, (zie formule 21). Deze
fractie stof die gebonden is aan de agrosol deeltjes is tot een dampdruk van ongeveer 107
gelijk aan 1, waardoor dus ook de natte depositie tot deze waarde gelijk blijft, en na deze
waarde gaat afnemen.

De gasabsorptic (GASABS,,.) is juist afhankelijk van de fractie die niet gebonden zt aan
de aérosol deeltjes. Deze fractie neemt juist toe bij toenemende dampdruk. Bij een damp-
druk groter dan ~10? Pa wordt de invloed van 1/K,., ... merkbaar bij de gasabsorptie
~ (formule 19). Hierdoor neemt de gasabsorptie na een dampdruk van ~10 Pa af.

De totale depositie wordt tot een dampdruk van ~107 Pa bepaald door de droge en natte
depositie. Na deze waarde wordt zij echter bepaald door de gasabsorptie vanuit de lucht

naar het water compartiment.
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Onderzoek van de gevoeligheid van modelmetige bermkende pemsistentic in het milicu

2.3.5 Sedimentatie
De massabalans, met betrekking tot de sedimentatie, luidt voor het water compartiment :

8C
Veator * G_'atm = EMIS . ior —~ SEDIMENTATION*C por — ¢ » « » (23)
waarin : Vo = volume compartiment water [m®]
Coua = concenirati¢ in companiment water [molm™)
t = tijd [s]
EMIS... = emissie naar compartiment water fmol.s™]

SEDIMENTATION = totale sedimentatie vanuit het water compartiment [mol.s']

De totale sedimentatie is de som van de advectieve transportcoéfficient voor de sedimenta-

tie en de diffusieve transportcoéfficient voor adsorptie vanuit het water naar het sediment.

SEDIMENTATION = SED + ADSORB, 4 (24)

waarin : SEDIMENTATION
SED
ADSORB,.,

totale netwo sedimentatie [m.s™).

advectieve transportcofficient voor sedimentatic [m.s?).

i

diffusieve transpornco&ficient voor de adsorptie vanuit het water naar het sediment [m.s™].

De advectieve transportcoéfficient voor de sedimentatie wordt in Simplebox op de volgen-

de manier geschat :

SED = SEDxate * [FRuter-sed + (1_mnter-sed) R @aod * RHoso.!J.d] (25)
waarin : SED = transportcoifficient voor sedimentatie {ms™).
SED,,, = sedimentatie snetheid fm,,s”].

FR, 4. = volume fractic water in het sediment [-].
Kp_, = sediment-walter partitiecotfficient (Kp,, = Kow*CORG) (.. kg."].
RHO,. = dichiheid van de vaste decltjes in het sediment [kg,,,m”].
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Onderzoek van de gevoeligheid van modelmatige berekende persistentie in het milien

De diffusieve transportcoéfficient voor de adsorptie vanuit het water naar het sediment

wordt in Simplebox als volgt geschat :

WS wator * K¥Sseq \ ppaissivd,,,,, (26)

AD =
SORBgoa kWS, por + KWS_og

waarin : ADSORB,_, massa transpon codfficitnt voor adsorptic naar de sediment-water interface [ms?].

kwi,, = partitle massa transport cokfficent van water bij de sediment-water interface [m_ 7).
kws,, = pantiflc massa transport cokfficeint van porie-water bij sediment-water interface fm o5}
FRdisslvd,,, = fractie chemische stof dat opgelost zit in het water [-].

Uit het bovenstaande blijkt dat de totale sedimentatie zowel afhankelijk is van de fractie
stof dat opgelost zt in het water als van de sedimentatiesnelheid. De rest van de termen

zijn te zien als omrekeningsfactoren.

Deze totale sedimentatie hangt af van de K,,. Dit verband is grafisch weergegeven in af-
beelding 2.7
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Kow {log}

Sadmaenmte Adsorpie Totdle sedmenmte

Afbeelding 2.7 : Verband tussen de totale sedimentatie en de K,

Uit afbeelding 2.7 blijkt dat de sedimentatie constant is tot een K__, = 10%, en alleen wordt
bepaald door de adsorptie (zie formule 24). Deze adsorptie wordt bepaald door de fractie
stof die opgelost zit in het water. Indien de K, verder toeneemt gaat de totale sedimen-
tatie toenemen, en wordt alleen nog maar bepaald door de diffusieve transportcoéfficient

sedimentatie.
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Onderzoek van de gevoeligheid van modelmatige berekende persistzntie in het milien

2.3.6 Accumulatie

Accumulatie is per definitie het ophopen van een bepaalde (schadelijke) stof in het milieu
of een organisme. De term accumulatie geef dus het proces weer waarbij de aanvoer per
tijdseenheid groter is dan de afvoer per zelfde tijdseenheid (dus toename van de concen-
tratie in de tijd).

In Simplebox zijn de volgende twee processen opgenomen als accumulatie :

- uitlogen vanuit de bodem naar dieper grondwater (leaching).

~ begraving naar dieper gelegen sediment (burial).

De halfwaardetijden die gelden in grondwater en diep sediment zijn zeer groot. Om deze
reden ziet het model deze twee processen als verwijderings processen. Deze aanname is
echter niet geheel in overeenstemming met de werkelijkheid, wat dus in principe een

tekortkoming van het model is.

De massabalans, met betrekking tot het uitlogen, luidt voor het bodem compartiment :

8 Chodem
Vbodan * 6—_t' = MISW = LEAC}IMW*CMW T . (27)
waarin @ Vo = volume compartiment bodem [m?]
Coam = concentratie in compartiment bodem [mol.m™]
t = tijd [s]
EMIS, . = emissie naar compartiment bodem [mols™]
LEACH... = uitloging venuit de bodem naar diep grondwater [mols™!]

De transportcoéfficient voor het uitlogen vanuit de bodem naar het diepere grondwater

wordt in Simplebox als volgt geschat :

RAIN,,., * FRACInf, ..

L8R CR0t0a™ FRystor-bodem * (1 = FRiychr-poden =~ FRuacer-toden) * KPpodem * RHOpa114 (28)
waarin ; LEACH,,, = masta trenspont colfficiént voor uitlogen vanuit de bodem [myun ']
RAIN_, = neerslaghoevechheid [m,, 57
FRACinf,_,.. = fractic egenwater dat infiltreert in de bodem.
FR .o s = volume fractic water in het bodem compartiment.
FRy et = volume fractic lucht in het bodem compartiment.
KPrsen = bodem-water pantiticcoffficient [l Kguur,')-

RHO,_. = dichtheid van de vaste declijes in het sediment [kg,m”).
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Onderzoek van de gevoeligheid van modelmatige berckende pemnsistentic in het milica

De bodem-water partitiecoéfficient wordt als volgt geschat :

KDpoden = KOow * COTJpoden (29)

warrin : Kpuy. = bodem-water partiticcotfficient [L,. K8 wial:
K,. = octanol-water pantitiecodfficient (-]
Corg i “orgaisch koolstofgehalte in de bodem [-].

De massabalans, met betrekking tot de begraving naar diep sediment, luidt voor het
sediment compartiment :

8C. o4
Vsed % asc = - BURIALE“*CBM b N (30)
waarin : V, = volume compartiment sediment [m?)
Cu = concentratie in compartiment sediment [molm?}
t = tijd [s]
BURIAL_, = begraving naar het diep sediment [mol.s™]

De begraving naar het diepere sediment is te zien als de sedimentatie snelheid minus de

resuspensie snelheid. Dit is dus de netto sedimentatie, welke is geschat op 0.15 mm per

jaar .
BURIAL,,y = SED,zpo - RESUSP,q = 0.15 (31)
waarin : BURIAL = massa transport coéfficiént voor begraving naar dieper sediment [m_,37).
SED,, . = sedimentatie snetheid vanuit het water naar bet sedimemt fm 57"}
RESUSP,,, = resuspensie snetheid vanuit het sediment naar het water [m, 5]
0.15 = netto sedimentatie [mm.jaar’].

De totale accumulatie wordt dan :
ACCUMULATIE = LEACHp 4o + BURIAL_ 4 (32)

Deze formule voor de totale accumulatie is hangt dus af van de K, wat grafisch weer-

gegeven is in afbeelding 2.8
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transportcoéff. {m.s-1]

1E-6
1E-7 §
1E8f

1E-9
1E-10
1E-11
1E-12
1E-13
1E-14
1E-15

© [rremp-ry-rramy-vromrrey-rremp-vermy
H

Kow (log)

BURIALsed. LEACHbodem Totale ACCUMULATIE

Afbeelding 2.8 : Verband twssen de accumulatie en de K.

De uitloging naar het diepe grondwater is via de Kpy., geheel evenredig met de K, (zie
formule 29). De begraving is echter onafhankelijk van de K_, (formule 31). In afbeelding
2.8 kan men dan ook zen dat zolang het proces van uitloging belangrijker is dan het
proces van begraving, de accumulatie tot een K,, van 10° bijna evenredig is met de uitlo-
ging vanuit de bodem naar het grondwater. Bij een grotere K, wordt de accumulatie

echter volledig bepaald door de begraving naar het diepere gelegen sediment.
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2.4 Uitbreiding Simplebox tot het multi-schalen model 3scalbox
Dit persistentie gevoeligheidsonderzoek is niet uitgevoerd met het hierboven beschreven

Simplebox, maar echter met de drie schalen variant 3scalbox van Simplebox.

EMISSIE ~|

Afbeelding 2.9 : Schema van het 3 schalen model 3scalbox

Het 3scalbox model is in principe te zien als drie in elkaar gebouwde Simpleboxen (zie
afbeelding 2.9). Hierdoor verkrijgt men een box die bestaat uit drie schalen: de binnen (re-
gionale), de midden (continentale) en de buiten (globale) schaal. De binnen en midden
schaal worden gezien als open systemen waardoor transport van de ene schaal naar de
andere schaal kan plaatsvinden via de lucht en water fase. Echter de buiten schaal wordt
als een gesloten systeem beschouwd. Om dit te bereiken is de verblijftijd .., op 'onein-
dig' gesteld en de import,,,.. op nul gesteld.. _

In een aantal opzichten wijkt de rekenprocedure in 3scalbox echter af met de gehanteerde
rekenprocedure in Simplebox. In Simplebox zijn er aparte compartimenten gedefinieerd
voor gesuspendeerde deeltjes en biota. In 3scalbox zijn er echter geen aparte compartimen-
ten hiervoor gedefinieerd omdat er van uit wordt gegaan dat de gesuspendeerde deeltjes en
de biota in evenwicht zijn met de water fase. Het gevolg hiervan is dat er in 3scalbox met

een bulkconcentratie voor het water compartiment wordt gerekend.

De persistentie in dit gevoeligheid onderzoek is gedefinieerd als weergegeven in formule

(1).
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3 Methodiek

3.1 Algemeen

Het doel van dit onderzoek was om te bekijken hoe gevoelig de persistentie van een stof
in het milieu is voor waarden van de K,, de dampdruk en de pseudo eerste orde afbraak-
constante. Deze persistentie is te beschouwen als een functie van de omzettingssnelheid
(halfwaardetijd) van een stof in de verschillende milieu-compartimenten en de transport-
snelheden van deze stof tussen de verschillende compartimenten. Als variabelen in dit
gevoeligheidsonderzoek worden de octanol-water partitiecoéfficient (K,,), de dampdruk en
de totale pseudo eerste orde afbraakconstante in water genomen. Voor een 13-tal halfwaar-
detijden werd de persistentie tegen de K,, en dampdruk uitgezet. Het hierdoor verkregen

oppervlak noemen we het gevoeligheidsoppervlak.

3.2 Programma opbouw 3scalbox

Zoals eerder is vermeld, is dit gevoeligheidsonderzoek uitgevoerd met een 3 schalen
variant van Simplebox. Het prototype van de 3 schalen versie van Simplebox was aanwe-
zig bij het RIVM als de Lotus-123 file 3scale02.wkl (23-06-93). Deze file is om prakti-
sche redenen geconverteerd naar het spreadsheet programma Microsoft® Excel 4.0, en
heeft hierna de naam 3scalbox.xls gekregen. Een van de verschillen tussen de uiteindelijke
laatste versie van 3scalbox.xls (01-03-94) en 3scale02.wkl is dat er enkele foutjes opge-
spoord en verbeterd zijn en dat de weergave van de parameters verduidelijkt is. Echter het
grootste verschil is dat er in 3scalbox voor gezorgd is dat het mogelijk is om level 4
berekeningen geautomatiseerd te laten uitvoeren. Deze level 4 berekeningen onderscheiden
zich van de (steady state) level 3 berekeningen doordat ze naast spreadsheet geori€énteerde
berekeningen een extern integratieprogramma nodig hebben om de verkregen differentiaal
vergelijkingen op te lossen. Het integratieprogramma wat door 3scalbox hiervoor wordt ge-
bruikt is FAME, dat ontwikkeld is bij het RIVM {13].

Een (vervelende) bijkomstigheid van het gebruik van een integratieprogramma is dat de
rekentijd (enorm) toeneemt. De benodigde rekentijd, met een 80486DX2 66MHz computer,

varieerde in dit onderzoek van 3 minuten tot een meer dan een dag.
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En aangezien dat voor elk gevoeligheidsoppervlak deze level 4 berekening eigenlijk 600
maal diende te worden uitgevoerd, is besloten om het rekengedeelte van 3scalbox te
'automatiseren’, In dit kader is een automatiserings routine geschreven in Microsoft® Excel,
waardoor 3scalbox de mogelijkheid krijgt om een groot aantal berekeningen nonstop uit te
voeren. Deze automatiserings routine is opgebouwd uit een invoertabel (voor de para-
meters waarmee de berekeningen uitgevoerd dienen te worden), een uitvoertabel (voor de
gevraagde resultaten van de berekeningen) en een lotus-123 macro (de programmatuur
voor het uitvoeren van de routine). Deze. lotus-123. macro, welke opgenomen is als appen-

dix A, is te starten met de toetsencombinatie CTRL-A.

3.3 Modelberekeningen

3scalbox is een model dat ontworpen is voor het uitvoeren van milieuchemische boxmodel
berekeningen aan iedere willekeurige stof. De stofeigenschappen van de desbetreffende
stof kunnen in het invoergedeelte van de spreadsheet file 3scalbox ingevuld worden. In dit
invoergedeelte van 3scalbox, dat opgenomen is als appendix B, is het mogelijk om gege-
vens op te geven over specifiecke stofeigenschappen, milieu eigenschappen, emissie gege-
vens en transformatie/transport gegevens. Deze invoergegevens zjn alle voorzien met een
(D) of een (A). De (D) staat voor definitie parameters. Deze definitie parameters bepalen
te samen de massabalans vergelijkingen voor de verschillende compartimenten. De model-
berekeningen kunnen niet zonder een waarde voor deze definitie parameters uitgevoerd
worden. De (A) staat voor hulp variabele welke alleen maar gebruikt worden om de defini-
tie parameters te schatten. Tevens zijn verticaal de kolommen user, form en used te
vinden. De kolom user kan door de modelleur ingevuld worden met invoerparameters. De
kolom form bevat de waarde die 3scalbox schat op grond van (eerder) ingevoerde gege-
vens. De used kolom bevat de uiteindelijke waarden (in de juiste eenheid). In principe zijn
dit de schattingswaarden of er moet een waarde in de user kolom door de gebruiker zijn

ingevuld, waarmee 3scalbox de modelberekeningen gaat uitvoeren.

Aangezien dit gevoeligheidsonderzoek is uitgevoerd met behulp van de hypothetische stof
‘hypothetical’, zijn in de meeste gevallen de waarden geaccepteerd die geschat werden door

3scalebox (zie appendix B).
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Om de invloed op de door 3scalbox berekende persistentie van een stof te bepalen werden
de partitie eigenschappen K., en dampdruk en de totale pseudo eerste orde afbraakconstan-

te met de volgende range gevarieerd:

- K., : range 10° - 10" (in 15 stappen)
- Dampdruk [Pa] : range 107 - 10° Pa (in 25 stappen)
- Halflife ... :range 107 - 10° dagen (in 13 stappen)

De totale pseudo eerste orde afbraakconstante voor het water compartiment is via formule
(9) direkt te beinvloeden door de halflife ., .-

Het uitgangspunt was om de K, vaﬂaf 10° en de halflife,,,,,. vanaf 107 dag mee te
nemen in dit gevoeligheidsonderzoek, maar deze betreffende berekeningen veroorzaakten
te veel 'stijfheid’ bij de gebruikte externe integrator. De FAME integrator bleek dus voor
deze berekeningen niet echt geschikt. Gezien het feit dat er geen geschikte andere integra-
tieroutine voor handen was is maar besloten om de range van de K_, en de halflife, .., ...
aan te passen.

Nadat de juiste getallen in het automatisering invoergedeelte ingevuld zijn, wordt de
berekening gestart CTRL-A. Hierbij wordt de lotus-123 macro (zie appendix A) uitge-
voerd, waarbij het spreadsheet allereerst doorgerekend wordt door de rekenroutines van
Excel. Dit resulteert in een steady state resultaten tabel (zie appendix C), waarin de
belangrijkste invoergegevens en gegevens over de stofstromen staan. Hierna wordt vanuit
het spreadsheet de externe integrator FAME opgestart. Deze integrator geeft als resultaat
een tabel waarin over een tijdsduur van 100 jaar, met stappen van een jaar het percentage
stof wat op de desbetreffende tijd aanwezig is. Deze waarden worden vervolgens ingelezen
in een tabel binnen het spreadsheet, waarna een concentratie-tijds profiel wordt verkregen
z0als weergegeven in afbeelding 3.1.

Uit deze verkregen tabel wordt de persistentie bepaald op de tijdstippen 5, 10, 25 en 50
jaar na beéindigen van de emissie. Nadat deze waarden ingevuld zijn in het automati-
serings uitvoergedeelte wordt zowel de verkregen steady state resultaten tabel, alsmede de
concentratie-tijd tabel opgeslagen als ASCII-file (respectievelijk RES#ixxx.PRN en
INT#ixxx.PRN)-.
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PERSBTENTE BEREKENING m.b.v, SSCALBOX

Afbeelding 3.1 : Concentratie-tijds profiel verkregen door exteme integratie in 3scalbox.

Hierna gaat de lotus-123 macro verder met de volgende berekening. Voor 13 verschillende
halfwaardetijden met elk 375 (15 K,, * 25 dampdruk waarden) berekeningen is deze
macro-routine uitgevoerd. Voor elke waarde van de halfwaardetijd is op deze manier een
spreadsheet verkregen. De filenamen die gegeven zijn aan elke spreadsheet versie, die met

elkaar verschillen in de gehanteerde halfwaardetijd, zijn te vinden in onderstaande tabel.

a1

Halfwaardetijd [dagen] | Naam spreadshect-file

10" PERSIS_CXLS
5.5+10" PERSIS_D.XLS
10° PERSIS_EXLS

5.5°10° PERSIS_P.XLS |
10! PERSIS_G.XLS
5.5410' PERSIS_H.XLS
10? PERSIS_LXLS
5.5%10° PERSIS_J.XLS
10° PERSIS_KXLS
5.510° PERSIS_LXLS
10 PERSIS_MXLS
55°10° PERSIS_N.XLS

L 1¢ PERSIS OXIS |
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4 Resultaten en diskussie

4.1 Gevoeligheidsoppervlakken
De verkregen waarden voor de persistentie in % na 5 jaar (zie appendix D) voor elk van
de halfwaardetijden zijn uitgezet in een 3D-surface figuur welke gemaakt zijn met Micro-

soft® Excel 4.0. De persistentie is hierbij op de lineaire z-as vitgezet.

Haltwaardetid van 1E-01 (PERRB_CXLB) Hallwasrdetip van 5.5E-01 (PERSIS_D.XLS)
100.00
2w t—"]
Passigioniles [ %) Pursistordie (%}
000 9 7 Q.00 1 "7
T, 7T s
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Halwasrdell wan 3.5E+04 (PERSIS_NLXLE)
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4.2 Interpretatie van het gevoeligheidsoppervlak bij t,,= 1000 dagen

Hakwaarndetd van 1E+03 (PERSIS_K.XLS)

i m’:’:’;,"fz W "iiiiiiiii
,',',',', ,',:'.; 'q,'""’l’ll i
e | i .',\\\ Il
i
s \\\\w’,',’,',',l,l,
l.h!/ S, "~ Hjas

Afbeeldlng 4.1 : Gevoeligheidsopperviak bij een half waardetijd van 1000 d.

De bijbehorende persistentiewaarden van dit gevoeligheidsoppervlak bij een halfwaardetijd
van 1000 dagen (PERSIS_K.XLS) zijn te vinden in bijlage D. Om dit gevoeligheidsopper-
vlak goed te kunnen verklaren, volgt hieronder de interpretatiec van de 5 karakteristieke lij-

nen uit dit gevoeligheidsoppervlak.

1. De persistentie als functie van de dampdruk bij een vaste waarde van de K,,= 10’ ver-

loopt als volgt :

Persistontio (%)
100
80
60
40 9% waer
(buiten schal)
20}
I 96% bocts
(buken scheal)
0 1 a 1 " L i 1 s [} 1 &
-8 -4 -2 0 2 4

Dampdruk (log)

Afbeelding 4.2 : Verband wssen de dampdruk en persistentie
(bij cen K__ van 10%)
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De stof wordt in het water compartiment van de binnen schaal geémitteerd. Bij een lage
waarde van de dampdruk is er vrijwel geen vervluchtiging. De sedimentatie snelheid is
relatief laag, dus er vindt vrijwel geen sedimentatie plaats. De stof kan dus alleen ver-
dwijnen uit dit compartiment door transport via of degradatie in het water compar-
timent. Omdat de halfwaardetijd (in de orde van 10° dag) relatief hoog is, vindt er trans-
port van de stof via de waterfase naar de buiten schaal plaats. In het water compar-
timent van de buiten schaal vindt tenslotte de afbraak plaats. Door de hoge halfwaar-
detijd gaat dit echter zeer langzaam, waardoor er een vrij hoge persistentie (~28 %) ge-
vonden wordt.

Bij een toenemende dampdruk neemt de vervluchtiging echter toe (zie afbeelding 2.5).
Daarentegen neemt de atmosferische depositie naarmate de dampdruk groter wbrdt af
(zie afbeelding 2.6). Hierdoor zal er in belangrijke mate export plaatsvinden via het
lucht compartiment naar de buiten schaal. Aangezien dat er vrijwel geen atmosferische
depositie plaatsvindt, zal de stof hier alleen maar verwijderd kunnen worden door
afbraak. Omdat dé afbraak constante in het lucht compartiment (in de orde van 10% dag)
vrij hoog is, vindt de afbraak snel plaats. Hierdoor wordt bij een dampdruk > 10° Pa de

persistentie nihil.

2. De persistentie als functie van de K_, bij een vaste waarde van de dampdruk van 10°

Pa verloopt als volgt :

Perslstentie (%) 95% sodimeat
100 (it schaal)

B0

&0

3 4 5 6 7 8
Kow (log)

Afbeelding 4.3 : Verband wssen de K, en persisientic
(bij dampdruk = 10" Pa)
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Bij een dampdruk van 10* Pa en een lage waarde van de K, is de vervluchtiging groot
waardoor de stof naar het lucht compartiment van de buiten schaal wordt getranspor-
teerd. Hierin vindt de afbraak relatief snel plaats, met als gevolg dat er vrijwel geen
persistentie is. Indien de K_, groter wordt dan 10° neemt de vervluchtiging af (zie
afbeelding 2.5), waardoor zich meer stof in het water compartiment gaat ophouden.
Tevens neemt hierbij de neiging van sedimentatie sterk toe (ze afbeelding 2.7). Aange-
zien de degradatie in het sediment bij toenemende K, zeer langzaam verloop (halfwaar-
detijd ~ 10° dag), neemt ook de accumulatie door de lange verblijftijd sterk toe. Dit alles

leidt er toe dat de persistentie bij toenemende K, sterk toeneemt.

3. De persistentie als functie van de K_, bij een vaste waarde van de dampdruk van 10°

Pa verloopt hier als volgt :

Persistenta (%)
100

91% pocizent

80

60

40

20

0 L 1 N S 1 L 1 M |
3 4 5 6 7 8

Kow (log)

Afbeelding 4.4 : Verband wssen de K en de penisientie
(bij dampdruk = 10* Pa)

Zoals eerder vermeld bevindt de stof bij een K_, van 10° zich in het water compar-
timent van de buiten schaal. Door de vrij hoge halfwaardetijd in het water comparti-
ment, is de persistentie hier relatief hoog. Bij een K,, van 10* tot 10° neemt de sedi-
mentatie toe, waardoor er minder export plaatsvindt via de waterfase naar de overige
schalen. Aangezien de afbraak constante in het sediment zeer langzaam verloopt, neemt
de persistentie sterk toe. Na een K_, van 10° bevindt zich vrijwel alles in het sediment,
waardoor de accumulatie sterk toeneemt (bij K,,= 107 ~ 96% accumulatie). Hierdoor vrij-

wel geen afbraak, met als gevolg een zeer hoge persistentie.
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4. De persistentie als functie van de K, bij een vaste waarde van de dampdruk van 102

Pa verloopt als volgt :

Persistontie (%)
100

91% ecdiment

80

60

40

20 [ (oaien schesd)

0 " 1 " [l i 1 N ] L J
3 4 5 6 7 8

Kow (log)

Afbeclding 4.5 : Verband tussen de K__ en de persistentie
(bij dampdruk = 107 Pa)

Bij een dampdruk van 102 Pa en een K_, van 10° bevindt de stof zich bijna geheel in
het water compartiment van de buiten schaal. Als nu de K, groter wordt, zal de ver-
vluchtiging toenemen (zie afbeelding 2.5). Hierdoor zal door atmosferische depositie
transport plaatsvinden naar het bodem compartiment. Aangezien de halfwaardetijd voor
de degradatie in de bodem zeer groot is (in de orde van 10° dag), zal de persistentie
sterk toenemen. Na een K, van ~10° wordt het proces van sedimentatie belangrijker dan
het proces van atmosferische depositie. Aangezien de halfwaardetijd voor de degrdatie
in het sediment iets kleiner is dan die in de bodem, zal de persistentie is kleiner wor-
den.snel stijgt. Als nu de sedimentatie zo groot wordt dat bijna al de stof via sedimen-
tatie in het sediment terechtkomt, zal de persistentie weer sterk gaan toenemen. Tevens

neemt de accumulatie toe (zie afbeelding 2.8).
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5. De persistentie als functie van de dampdruk bij een vaste waarde van de K, van 10°

ziet er als volgt uit :

Persistentie (%)
100
80
60
40
20
0 l_ 1 i 1 N 1 "
-6 -4 -2 0 2 4
Dempdruk (log)
Afbeelding 4.5 : Verbend tussen de dampdruk en persistentie
(ij een K, van 10%)

Bij een dampdruk van 10”7 Pa en een K_, van 10° bevindt de stof zich voor 25% in het
water en voor 75% in het sediment. Door de relatief hoge afbraak halfwaardetijden die
hier gelden, is de persistentie hoog. Als nu de dampdruk groter wordt, neemt de viuch-
tigheid toe (zie afbeelding 2.5). Hierdoor komt een gedeelte van de stof door atmosferi-
sche depositie terecht in het bodem compartiment. Aangezien de afbraak halfwaardetijd
van het bodem compartiment hoog is (in de orde van 10° jaar) neemt de persistentie toe.
Echter bij verdere toename van de dampdruk neemt de atmosferische depositie snelheid
(zie afbeelding 2.6) af en de vluchtigheid toe, waardoor de stof steeds meer naar het
buiten compartiment getransporteerd wordt door export via de lucht. Hierdoor neemt de

persistentie sterk af.

Het zal wel duidelijk zijn dat de processen die hierbij spelen elkaar beinvloeden, en dat
het zeer moeilijk is om een gedetailleerde verklaring te geven over het precieze verloop

.van de gevonden lijnen.
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4.3 Extrapolatie naar andere halfwaardetijden

Nu het gevoeligheidsoppervlak bij de halfwaardetijd van 1000 dagen is geinterpreteerd is
het mogelijk om dit te extrapoleren naar de andere verkregen gevoeligheidsoppervlakken.
Hierbij zijn vijf punten uit het gevoeligheidsoppervlak van 1000 dagen genomen. Deze vijf
punten zijn als zwarte stippen aangegeven in afbeelding 4.1, de bijbehorende waarden voor
de K,, en de dampdruk en de henry constante [Pam’.mol'] zijn in onderstaande tabel

weergegeven :

B
IT 1E—06_ 1E+04 1.0E-02
2, 1E-06 1E+06 8.6E+00
3. 1E-01 1E+06 2.7E+05
4, 1E+04 1E+04 1.0E+08
IL 3. 1E+04 1E+-06 2.7E+10 "

In afbeelding 4.6 is het verband tussen de persistentic en de halfwaardetijd bij deze vijf

combinatie's weergegeven.

Persistentle [%)]
100
i Dampdruk = 1€-06
Kow = 1E+04
80 ——
i Dampdruk = 1E-06
. Kow = 1E+06
60 e
| Dampdruk = 1E-01
Kow = 1E+06
40 e
| Dampdruk = 1E+04
20 B KOW*-B15+04
I Dampdruk = 1E+04
0l e — Kow = 1E+06
le-1 1e0 1eai 162 1e3 1e4 185 ~ 8

Haltwaardetijd In water [dag]

Afbeelding 4.6 : Het verband wssen de pemsistentie en de halfwaardetijd.
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Uit afbeelding 4.6 blijkt dat naarmate de halfwaardetijd toeneemt, de persistentie ook
toeneemt. De persistentie is nihil tot een halfwaardetijd van ongeveer 10° dag, ongeacht de
gekozen combinatie van K, en de dampdruk. Dit komt omdat hierbij de degradatie zo
snel gaat dat de stof nagenoeg geen kans krijgt om zch te verspreiden. Bij een
toenemende halfwaardetijd zal de degradatiesnelheid afnemen, waardoor de verblijftijd van
een stof in een bepaald compartiment toeneemt, en zal afhankelijk van de gekozen

waarden voor de K, en de dampdruk de persistentie gaan toenemen.

De interpretatie van de verschillende lijnen gaat op dezelfde manier als die van het
gevoeligheidsoppervlak bij t,, = 1000 dagen (zie hoofdstuk 4.2). Als voorbeeld zal hier de
combinatie van een dampdruk van 10 Pa en een K,, van 10* uitgewerkt worden. Hierbij
bevindt de stof zich geheel in het water compartiment. Bij toenemende halfwaardetijd
neemt de verblijftijd toe, waardoor in dit geval de kans op sedimentatie sterk toeneemt.
Hierdoor neemt bij toenemende halfwaardetijd de persistentie sterk toe.

De combinatie van een dampdruk van 10* Pa en een K, van 10* wijkt echter van deze
interpretatie af omdat de stof zich geheel bevindt in het lucht compartiment. Bij afbraak in
het luchtcompartiment is er van uit gegaan dat deze afbraakconstante onafhankelijk is van
de gekozen halfwaardetijd in water, waardoor de halfwaardetijd niet van invloed is op de

persistentie.

In het algemeen geldt dat naarmate de halfwaardetijd toeneemt, de invloed van vervluchti-
ging, atmosferische depositie en accumulatie steeds groter wordt. Dit komt omdat de
beschikbare tijd dat deze processen kunnen plaatsvinden groter wordt, omdat de afbraak
steeds langzamer gaat verlopen. Hierdoor zal dus naarmate de halfwaardetijd toeneemt de
persistentie toenemen. Welk proces optreedt is uiteraard afhankelijk van de geldende

waarde van de K, en de dampdruk.

Tenslotte blijkt uit afbeelding 4.6 dat uitgezonderd bij de combinatie met een K, van 10°
en een dampdruk van 10 Pa, de persistentie niet meer zichtbaar wordt beinvloed door een
halfwaardetijd groter dan ~ 10° dag. De verblijftijd is hier zo groot, dat de versprijding van

de stof sterk de overhand heeft.
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5 Conclusies

De berekeningen die met het 3 schalen model 3scalbox zijn uitgevoerd, geven aan dat de
verwachte persistentie in het totale milieu sterk afhangt van de gekozen waarde voor de
octanol-water partitiecoéfficient (K,,), de dampdruk en de pseudo eerste orde afbraakcon-
stante. '

Het gevoeligheidsoppervlak dat verkregen is bij een halfwaardetijd in water van 10" dag,
laat zien dat de persistentie nihil is tot een K, van 10’ (onafhankelijk de waarde van de
dampdruk). Bij een hogere waarde van de K, neemt de persistentic echter sterk toe, dit
wordt veroorzaakt doordat bij toenemende waarde van K, de sedimentatie sterk toeneemt,
waardoor dus de persistentie sterk toeneemt. Bij een lage waarde van de dampdruk bevindt
de stof zich geheel in het water compartiment van de buiten schaal. Daarentegen zal bij
een hoge waarde van de dampdruk de stof zich geheel in het lucht compartiment van de
buiten schaal bevinden.

Als nu de halfwaardetijd voor de afbraak in water groter wordt, zal de afbraak langzamer
gaan verlopen waardoor er relatief meer tijd voor de chemische stof vrij komt om zich via
transport naar andere compartimenten te verplaatsen. Kortom, de vervluchtiging, de atmos-
ferische depositie en accumulatie worden belangrijker. Afhankelijk van de octanol-water
partitiecoéfficient (K,,) en de dampdruk zal één of meer vaﬁ deze processen gaan toene-
men. Indien nu transport naar het bodem of sediment compartiment zal plaatsvinden, zal
de persistentie sterk toenemen omdat de halfwaardetijd voor afbraak hier zeer groot zjn.
Echter bij een dampdruk die groter is dan 10° Pa zal de persistentie niet hoger worden bij
toenemende halfwaardetijd, omdat de afbraak in lucht niet afhankelijk is van de gekozen
halfwaardetijd in water. '

Het blijkt echter zeer moeilijk om de stofstomen in detail te verklaren, dit wordt vooral

veroorzaakt omdat de verschillende transport processen elkaar beinvloeden,
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6 Aanbevelingen

1.

Aangezien dat de gebruikte externe integrator zeer lange rekentijden nodig heeft bij
modelberekeningen met een octanol-water partitiecoéfficient ‘kleiner dan 10° en een
halfwaardetijd in water kleiner dan 10? dag, is het aan te bevelen om een andere
integrator routine te gebruiken c.q. te ontwikkelen.

Het is ook aan te bevelen om na te gaan of er geen verband moet worden aangenomen
tussen de degradatie constante in lucht en de degradatie constante in water. Dit omdat
het niet waarschijnlijk lijkt dat een stof die zeer moeilijk in water wordt afgebroken,
ook meer moeite zal ondervinden bij de afbraak in het lucht compartiment.

Ten behoeve van het project "Ontwikkeling van een QSAR-systeem voor de
voorspelling van de eliminatie van chemicalién in het milieu” dat wordt uitgevoerd op
de Universiteit van Amsterdam is het aan te bevelen om voor meerdere waarden van
de K,, en dampdruk het verband uit te =zetten tussen de persistentie en de

halfwaardetijd in water.
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Appendix A Automatiserings macro

\Automatic
{let COUNTER,1}
{for COUNTER,START,STOP STEP,LOOF}

{blank $C$9)
{blank $C$10}
{blank $C$142}
{blank $CG$178}
{blank SCH$178}
(blank $DOS5}
{blank $DO36}
fecoLOOP.DAT-y
FeoINTEGR.BAT~y
{home}{goto }DB1~

\LOOP

{windowsoff]

{put TIME,0,COUNTER+1,@now])

{let $C$9,@ vlockup{COUNTER,AUTO_INTABEL, 1)}
{let $C$10,@ viookup(COUNTER,AUTO_INTABEL 2)}
{let $C$142,@vlookup(COUNTER,AUTO_INTABEL 3)}

{let $DOSS,cell(” contents” , DO3)&1ext(COUNTER,"0")& ".PRN" }
{le1 $DO36,cell("contents” DO4)& text(COUNTER,"0" )& " PRN" }

{let CG178,STOP-START+1}

{let CH178,COUNTER-START+1)

{let $AZ$10,$DOS6)

f{let 3CG3150,3D086}

{let $CGS153,3DOS5]
JpflLOOP.DAT-rr{esc}LOOP.DAT~agq

{cale}

AdmiCF-CF-1~

fdmmCF-1-CNST-RES~

/MRES~CSS~

{calc)

/fppoml0~mr240~ouqq
PfINTEGR.BAT~mr{esc}INTEGR.BAT~agq

PfISCALINTSCN~rr{esc}SCENARIOI~agq

; zet teller op 1 bij starten ven automatische berekening.

; moep de rowine LOOP axn, met een wasrde voor ieller, start,
stop en herhaal deze loop stop-siant keer,

: na afloop van de booproutine de inhoud ocl €9 wissen.

; na afloop van de boproutine de inhoud cel C10 wissen.

; na afloop ven de booproutine de inhoud cel C142 wissen.

; na afloop van looproutine de inhoud cel CG178 wissen.

; na afloop van looproutine de mhoud cel CH178 wissen.

; na afloop van de looproutine de inhoud cel DOS wissen.

; na afloop van de looproutine de inhoud cel DO6 wiszen.

; na afloop de MSDOS-file LOOP.DAT verwijderen.

; na aflocp de MSDOS-file INTEGR.BAT verwijderen.

; ga met de cursor naar cel DB

; schakelt het vervensingsscreen uit.

: zet de tijd (begintijd berckening) in de uitvoertabel.

; zet de juiste waarde van de Kow in cel C9.

; zet de juiste waarde van de dampdrk in cel C10.

; zet de juiste waarde van de halfwaardetijd in cel C142.

; formuleer cen wnicke filensam en zet deze in cel DOS.

; formuleer een unicke filenaam en zet deza in cel DO6.

; zet wiaal asntal berekeningen m CG178 (LOOP.DAT).

; zet nummer van huidige berekening in  CH178.

; zet de mhoud van cel DOS in de resuliaten tabel.

; zet de inhoud van cel DO6 in cel CG150.

; zet de inhoud van cel DOS in cel CG153.

; kopieer de inhoud van LOOP.DAT naar de MSDOS-file
LOOP.DAT

: rcken de sheet door.

; inventeer de matrix CF,

; vermenigvuldigd matrix CF-1 met matrix CNST.

; rensponeer de matrix RES nasr matrix CSS.

; bereken de sheet nogmaals door.

; printer options.

; kopicer de inhoud van INTEGR.DAT naar de
MSDOS-file INTEGR.DAT

; kopicer de nhoud van SCENARIO] nasr de MSDOS-file
3SCALINT.SCN (nodig voor de integratie routine).
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/of3SCALINT.SET~rr{esc}SETTINGS~agq

{system "INTEGR"}

{goto IDYNOUTPUT-{d 14}~

/e INTEGRATDATA~

FnINTEGRAT.DAT~

frefr 9}~

" /c(LEGEND~-LEGENDS~

of

RES#yxxx PRN

~1r{esc}SSOUTPUT~agq

fof

INT#yxxx PRN

~mr{esc ] DYNOUTPUT-agq

{put TIME,1,COUNTER+1,@now}

{put OUTPUT_AUTOMATIC,0,COUNTER,DO6}

{put OUTPUT_AUTOMATIC,1,COUNTER,C9}

{put OUTPUT_AUTOMATIC,2,COUNTER,C1(}

{pm OUTPUT_AUTOMATIC,3,COUNTER,C142}

{put OUTPUT_AUTOMATIC 4,COUNTER,CW71/CW66* 100}
{put OUTPUT_AUTOMATIC,5,COUNTER,CX71/CX66* 100}
{put OUTPUT_AUTOMATIC,6,COUNTER, CY71/CY66* 100}
[put OUTPUT_AUTOMATIC,7,COUNTER,CZ71/CZ66* 100}
[put OUTPUT_AUTOMATIC,8,COUNTER,.CWT76/CW66* 100}
{put OUTPUT_AUTOMATIC,9,COUNTER,CX76/CX66* 100}
{put OUTPUT_AUTOMATIC,10,COUNTER,CY76/CY66* 100}
{put OUTPUT_AUTOMATIC,11,COUNTER,CZ76/CZ66* 100}
{put OUTPUT_AUTOMATIC,12,COUNTER,CW91/CW66* 100}
{put OUTPUT_AUTOMATIC,13,COUNTER,CX91/CX66* 100}
{pw QUTPUT_AUTOMATIC,14,COUNTER,CY91/CY66* 100}
{put OUTPUT_AUTOMATIC,15,COUNTER,CZ91/CZ66* 100}
{put OUTPUT_AUTOMATIC,16,COUNTER,CW1L6/CW66*100)
{put OUTPUT_AUTOMATIC,17,COUNTER,CX116/CX66* 100}
{put OUTPUT_AUTOMATIC,18,COUNTER,CY116/CY66* 100}
{put OUTPUT_AUTOMATIC,19,COUNTER,CZ116/CZ66* 100}

; kopieer de inhoud van SETTINGS naar de MSDOS-file
3SCALINT.SET (nodig voor de integratie routine).

; g8 na MSDOS en stan INTEGR.BAT op.

; g2 naar DYNOUTPUT en ga 14 regels naar beneden.

: maak INTEGRATDATA leeg.

; lees de inhoud van INTEGRAT.DAT in de sheet in.

; zet de juiste legends boven integratie resultaten tabel.
; kopieer de mhoud van SSQUTPUT naar de MSDOS-file
RES#yxxx PRN.

; kopieer de inhoud van DYNOUTPUT naar de MSDOSfile
INT#yxxx.PRN.

; zet de tijd (cindiijd berckening) in de uitvoertabel.

; zet de waarde van DO6 (unicke naam) in de vitvoertabel.
; zet de waarde van C9 (Kow) in de uitvoerntabel.

; zet de waarde van C10 (dampdruk) in de uitvoertabel.

; zet de waarde van C142 (halfwasrdetijd) in vitvoertabel.
; 2et de pemsisicntie 5 jaar INNER in de uitvoertabel.

; zet de persistentie 5 jaar MIDDLE in de unitvoertabel.

; zet de persistentie 5 jaar OUTER in de nitvoenabel.

; zet de pemistentic 5 jaar TOTAAL in de uitvoertabel.

; zet de persistentie 10 jaar INNER in de uitvoertabel,

; 21 de persistentie 10 jaar MIDDLE i de uitvoeniabel.

; 2zet de pemsistentic 10 jaar OUTER in de uitvoertabel.

; zet de persistentie 10 jaar TOTAAL m de uitvoertabel.

; zet de persistentie 25 jaar INNER in de uitvoertabel.

- ; zet de persistentie 25 jaar MIDDLE in de uitvoertabel.

; zet de persistentie 25 jaar OUTER in de uvitvoertabel.
; zet de pemistentic 25 jaar TOTAAL in de uitvoertabel.
; zet de pemsistentie 50 jaar INNER in de uitvoertabel.
+ zet de persistentic 50 jaar MIDDLE in de uitvoertabel,
; zet de persistentie 50 jaar OUTER in de uitvoertabel.
; zet de persistentie 50 jaar TOTAAL in de uitvoertabel,
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Appendix B Invoergegevens J}scalbox

PROPERTIES

COMPOUND

(A) COMPOUNDNAME

(A) FORMULA
(A) MOLWEIGHT
(A) Kow

(A) VAPORPRESSURE
(A) SOLUBLLITY
(A) PASSreadytest
(D) K(airl-waterl)
(A) Temperature 1
(D) K(air2-water2)
(A) Temperature2
(D) K(air3-water3)
(A) Temperature3
(D) KP(suspl)

(A)  CORG(suspl)
(D) KP(susp2)

(A) CORG(susp2)
(D) KP(susp3)

(A)  CORG(susp3)
(D) KP(sedl)

(A) CORG(sedl)
(D) KP(sed2)

(A)  CORG(sed2)
(D) KP(sed3)

(A)  CORG(sed3)
(D) KP(s0ilAl)

A) CORG({s0ilAl)
(D) KP(zoilA2)

(A)  CORG(soilA2)
(D) KP(soilA3)

(A) CORG(10ilA3)
(D) KP(soilB1)

{A)  CORG(s0ilB1)
(D) KP(s0ilB2)

(A)  CORG(s0ilB2)
(D) KP(s0ilB3)

(A) CORG(50ilB3)

ENVIRONMENT CHARACTERISTICS

(A) SYSTEMNAME
D) SYSTEMAREAIL
o AFRAC(waterl)
D) AFRAC(s0ilAl)
(D) AFRAC(s0ilB1)

(D)  SYSTEMAREA2

(D)  AFRAC(watcr2)
D) AFRAC(301lA2)
43 )] AFRAC(s0ilB2)
D) SYSTEMAREA3
o) AFRAC(water3)
(D)  AFRAC(s0ilA3)
(D)  AFRAC(:0ilB3)
(A) HEIGHT(airl)
(A) HEIGHT (air2)
(A) ' HEIGHT(air3)
(A)  DEPTH(waerl)

km2

(3]

BB RRATASRTAAS
(3]

USER
HYPOTHETICAL

INPUT
INPUT
1.15E-03
1.15E-03
1.15E-03
1.00E+05
1.00E+05
1.00E+05
5.00E+4
5.00E+4
5.00B+04
2,00E+04
2.00E+04
2,00E+04
2.00E+04
2.00E+04

2.00E+04

EARTH

5.00E-+04
1.00E+01
1.00E-10
9.00E+01
5.00E+06
5.00E+00
1.00E-10
9.50E+01
5.00E+08
7.00E+01
1.00E-10
3.00E+01

HyPo

1E+06
1B-03
9E-02

1E-03
12
1B-03
12
1E-03
12
1E+05

1E+05
10
1E+(0S
10
SE+04

5E+04
SE+04
2E+04
2B+04
2E+4
2E+04
2E+4

2E+04

SE+04
100
50.0
90.0
5B+06
5.0
50.0
95.0
SB+08
700
20.0
300
1000
1000
1000

— o e R e e o . e o o - —— — v = e S o Ee e e e A

USED

HYPOTHETICAL
HyPo

2.50E-01 kgmol1
L.OOE+06 -
1.00E-03 Pa
3.68E-04 molm-3
NO -
1.15E-03 -
2.85E+02 K
1.15E-03 -
2.85E+02 K
L15B-03 -
285E+2 K
1.00E+0S Lkg-1
1.00B-01 -
1.00E+05 lkg-1
1.00E-01 -
LOOE+QS lkg-1
1.00B-01 -
5.00B+04 1kg-1
5.00E-02 -
5.00E+04 1kg-1
5.00E-02 -
5.00E+04 1kg-1
5.00B-02 -
2.0CE+04 1kg-1
2.00E-02 -
2.00E+04 1kg-1
2.00E-02 -
2.00E+04 lkg-1
2.00E-02 -
2.00E+04 lkg-1
2.00E-02 -
2.00E+04 lkg-1
2.00E-02 -
2.00E+04 Lkg-1
2.00E-02 -

EARTH
5.00E+10 m2
1.00E-01 -
1.00E-12 -
9.00E-01 -
5.00E+12 m2
5.00B-02 -
1.00B-12 -
9.50E-11 -
5.00E+14 m2
7O00E-01 -
1.00B-12 -=~
3.00E-01 -
1.00E+03 m
100E+03 m
1.00E+03 m
3.00E+00 m
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(A) DEPTH(waier2)
(A) DEPTH(water3)
(A)  SUSP(waterl)
(A)  SUSP(water2}
(A)  SUSP(waer3)
(A)  DEPTH(sedl)
(A)  DEPTH(sed2)
(A)  DEPTH(sed3)
(A)  DEPTH(sollA1)
(A)  DEPTH(s0ilA2)
(A) DEPTH(s0ilA3)
(A) DEPTH(scilB1)
(A) DEPTH(s0ilB2)
(A) DEPTH(s0itB3)
(A) RHO(sed1)

(A) RHO(sed2)

{A) RHO(sed3)
{(A) RHO{s0ill)
{A) RHO(s0il2)
{A) RHO(z0il3)

{A)  FRwater(sedl)
{A) FRwater(sed2)
{A) FRwater(sed3)
(A) FRair(s0ill)
(A) FRair(10il2)
(A) FRair(x0il3)
(A)  FRwater(soill)
(A) FRwater(soil2)
(A) FRwater(soil3)
(A) RHOsolid

(D) TAU(airl)

(D) TAU(air2)

(D) TAU(air3)

(D) TAU(waerl)
(D) TAU(water2)
(D) TAU(water3)

LOADING PARAMETERS

EMISSIONS

(D) Edirect(airl)
(D) Bdirect{air2)
(D) Edirect(air3)

(D) Edirect(waterl)
(D) Edirect(water2)
(D) Edirect(water3)

(D) Edirect(soilB1)
(D) Edireci{soilB2)
(D) Edireci{soilB3)

(A)  PRODUCTIONI
(A) PRODUCTION2
(A) PRODUCTION3
(A) EMISfaci(air)
(A) EMISfact(water)
(A) WWTP(air)

(A) WWTP(water)
(A) WWTP(sludge)
(A) EMISFACT(soil)
IMPORT

(D) IMPORT(air3)

A

CONCimp(air3)

(L) PMPORT(water3)

)

CONCimp(water3)

g
W
-

1
1

38888888888

Lyr-1
gm-3
Lyr-1
gl-1

2.00E+01
2.00E+01
2.00E+01

4.59E-01

4.59E+00
1.00E+10
5.00E+01
250E+02
1.00E+10

1.00E-25
1.00E-25
1.00E-25
5.00E+00
1.00E-25
1.00E-25
1.0CE-25
1.00E-25
1.00E-25

0.00E+00

0.00E+00

5
100
15
10
5

1E-10
OE+00
0E+00
5E+01
0E+00
0E+00
1E-10
0E+00
0E+00
5SE+01
OE+00
OE+00
333
333
10.0
30.0
60.0
333

0.0E+00
0.0E+00
0.0E+00
0.0E+00

—_—_ e e e e e EE e e e e e e e o o —— — —— —— —— —— = —— d— Em = = —

S.00E+00 m
1.00E+02 m
1.50E-02 kgm-3
1.00E-02 kgm-3
5.00E-03 kg.n-3
31.00E-02
3.00E-02
3.00E-02
2.00E-01
2.00E-01
2.00E-01
2.00E-01
2.00E-01
2.00E-01
1.30E+03 kgm-3
1.30E+03 kgm-3
1.30E+03 kgm-3
1.55E+03 kgm-3
1.55E+03 kgm-3
1.55E+03 kgm-3
I8.00E-01 -
B.00E-01 -
8.00E-01 -
2.00E-01 -
2.00E-01 -
2.00E-01 -
13.00E-01 -
3.00E-01 -
3.00E-01 -
2.50E+03 kgm-3
3.96E+04
3.96E+05
8.64E+14
4.32E+06
2.16E+07
8.64E+14

BEB38BBRBBSY

1.27E-29 mols-1
1.27E-29 mol.s-1
1.27E-29 mols-1
6.34E-04 mol.s-1
1.27E-29 mols-1
1.27E-29 mols-1
1.27E-29 mols-1
1.27E-29 mols-1
1.27E-29 mols-1
6.34E-03 mol.s-1
0.00E+00 mols-1
0.00B+00 mols-1
1.00B-12 -
1.00E+00 -
1.00E-12 -
1L.OOE+00 -
LOOE-12 -
1.00E-12 -

0.00E+00 molz-1
0.00E+00 molm-3
0.00E+00 mols-1
0.00E+00 molm-3
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Onderzock van de gevoeligheid van modelmatige berekende persistentic in het milieu

TRANSFORMATION PROCESSES

(D) KDEG(airl) d-1 | 3.94E-03 | 4E-03 | 4.56B-08 s-1
(D) KDEG(air2) d-1 I 3.94E-03 | 4E-03 I 4 .56E-08 &1
(D) KDEG(air3) d-1 [ 3.94E-03 | 4E-03 1 4.56E-08 s-1
(D) KDEG{waterl) d-1 i 2T7E-04 | 3E-04 I 321E-09 1
(D) KDEG(water2) d-1 I 347B-04 ] 3B-04 I 401E-09 31
(D) KDEG(water3) d-1 i 4.62E-04 I 5E-04 | 5.35E-09 s-1
(A) FRdisslvd{waterl) % I | 40 i 4,00E-01 -
(A) FRdisstvd(water2) % | 1 50 1 5.00E-01 -
(A) FRdisslvd(water3) % | | 67 | 6.67E-01 -
(A) HALFLIFE(estwater) d | INPUT | 1E+03 | 1.00E+03 d
(A) KDEG{testwsater) d-1 | | TEO4 | 6.93E-04 d-1
(A) BACT(lestwater) cfumk1 | | 4E+04 | 4.00E+04 cfuml-1
(A) BACT(water) cfu.ml-1 | 1 4E+04 | 4,00E+04 cfuml1
(D) KDEG(sedl) a1 | 1.25B-03 | 3E06 | 332611 sl
(D) KDEG(sed2) d-1 | 1.25E-03 1 3E-06 t 332E-11 &1
(D) KDEG(sed3) d-1 | 1.25E-03 | 3E-06 | 3.32E-11 &}
(A) FRdissivd(sedl) moi% i { 3E-G3 i 3.20E-05 moi%
(A) FRdisslvd(sed2) mol% i | 3BE-03 1 3.20E-05 mol%
(A) FRdisslvd(sed3) mol% | | 3E-03 1 3.20E-05 mol%
(A) BACT(sedwater) cfuml-1 | 5.17E+06 | 2E+09 | 5.17E+06 cfuml-1
(D) KDEG({s0ilAl) d-1 [ 7.68E-07 | 8E-07 | 8.88E-12 s-1
(D) KDEG(30ilA2) d-1 { 7.68E-07 | 8E-07 | 8.88E-12 s-1
(D) KDEG(s0ilA3) d-1 [ 7.68E-07 | RE-07 | 8.88E-12 &1
(D) KDEG(so0ilB1) d-1 t 7.68E-07 | 8E-07 | 8.88E-12 s-1
(D) KDEG(s0ilB2) d-1 | 1.68E-07 | 8E-07 | 8.88E-12 .1
(D) KDEG(s0ilB3) d-1 t 7.68E-07 t 8E-07 | 8.88B-12 &)
(A) FRdisslvd{soill) mol% | t 9E-04 I 8.57E-06 mol%
(A) FRdisslvd(30il2) mol% ] I 9E-04 | 8.57TE-06 mol%
(A)  FRdisslvd(soil3) mol% t | OB-04 | 8.STE-06 mol%
A) BACT(soilwater) cfuml-1 i i SE+06 i 5.17E+06 cfumi-1
INTERMEDIA TRANSFER PROCESSES

AIR/WATER and AIR/SOIL EXCHANGE

(D) DRYDEP(zerosoll) mas-1 | 9.09E-05 | 9E-05 1 9.09E-05 m.us-1
(D) DRYDEP({aeros012) mas-1 | 9.09E-05 | 9E-DS | 9.09E-05 m.s-1
(D} DRYDEP(asros0l3) m.s-1 | 9.09E-05 | 9E-05 | 9.09E-05 mas-1
(A) FRass(aerosoll) - | | 0.09 l 9.09E-02 -
(A) FRass(aerosol2) - | | 0.09 | 9.09E-02 -
(A) FRass(aerosol3) - l | 0.9 l 9.09E-02 -
(A) AEROSOL(DEPmatel) cmas-1 | | 01 | 1.00E-03 mus-1
(A) AEROSOL(DEPrate2) cma-l | | 0.1 1 1.00E-03 m.-1
(A) AEROSOL(DEPrate3) cm.s-1 | | 0.1 | 1.00E-03 mas-1
(D) WASHOUT1 m.s-1 | 4.57TE-4 | 5E-04 | 4576-04 m.s-1
(D) WASHOUT2 ms-1 | 4.5TE-04 | 5E-04 1 45TE-M4 mas-1
(D) WASHOUT3 ms-1 | -4.57E-04 | SE-04 | 457TE-04 mas-1
(A) RAINratel mm.yr-1 | | 760 | 241E-08 mas-1
(A) RA[Nrate2 mm.yr-1 | | 760 | 241E-08 ms-1
(A) RAINrate3 mm.yr-1 | | 760 | 241E-08 ms-1
(A) SCAVratiol - | | 2E+04 | 1.90E+04 -

(A) SCAVratio2 - ! I 2E+04 | 1.90E+04 -

A) SCA Vratio3 - i i 2E+H 1 i.90E+04 -

(D) GASABS(waterl) ms-1 I 3.51E-03 | 4B-03 | 3.51E-03 ma-1
(D) GASABS(water2) mai-1 I 3.51E-03 | 4E-03 | 3.51E-03 ms-1
(D} GASABS(water3) m.s-1 l. 3.51E-03 | 4B.03 | 351E-03 mas-1
(D) VOLAT(waterl) m.s-1 1 1.77E-06 1 2E-06 | 1.77E-06 ms-1
(D) VOLAT(water2) mas-1 ( 2.22E-06 1 2B-06 | 12.22E-06 m.s-1
(D)} VOLAT(water3) - ms-1 | 2.95E-06 1 3B-06 | 295E-06 m.s-1
(A) Kaw{air) ms-1 t 1 4E-03 | 424E-03 ms-1
{A) Kaw({water) ms-1 | | SE-05 | 5.00E-05 ms-1
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Onderzock van de gevoeligheid van modelmatige berekende persistentie in het milien

(D) GASABS(10ilA1)
(D) GASABS(s0ilA2)
(D) GASABS(10ilA3)
(D) GASABS(i0ilB1)
(D) GASABS(s0ilB2)
(D) GASABS(s0ilB3)
(D) VOLAT(s0ilA1)
(D) VOLAT(scilA2)
(D) VOLAT(soilA3)
(D) VOLAT(soilB1)
(D) VOLAT(soilB2)
(D) VOLAT(s0ilB3)

(A)
A)
(A)

Kasl(air)
Kasl(soil_air)
Kasl(soil_water)

ms-1
m.as-1
ms-1
mas-1
m.s-1
m.s-1
ms-1
m.as-1
m.s-1
m.s-1
m.s-1
m.s-1
m.s-1
m.as-1
m.s-1

WATER/SEDIMENT EXCHANGE

(D) SEDratel

(D) SEDrate2

(D) SEDmus3

(D) RESUSPratel
(D) RESUSPrate2
(D) RESUSPrawe3
(D) ADSORB(sedl)
(D) ADSORB(sed2)
(@) ADSORB(sed3)
{D) DESORB(sedl)
(D) DESORB(scd2)
(D) DESORB(sed3)
(A) KWS(water)
(A) KWS(sed)

mm.yr-1
mmyr-1
mm.yr-1
mm.yr-1
mmyr-1
mm.yr-1
m.s-1
ms-1
m.s-1
ms-1
mas-1
m.s-1
ms-1
m.s-1

SOIL TO WATER TRANSFER

(D) RUNOFF(soilA1)
(D) RUNOFF(s0ilA2)
(D) RUNOFF(s0ilA3)
(M) RUNOFF(soilB1)
(D) RUNOFF(s0ilB2)
(D) RUNOFF(soilB3)
(A) FRACnm(soill)
(A) FRACrun(soil2)
(A) FRACnmn(s0il3)

(A) EROSION(s0ilA 1)
(A) EROSION(s0itA2)
(A) EROSION(g0ilA3)
(A) EROSION(201lB1)
(A) EROSION(s0ilB2)
{A) EROSION(30i1B3)

m.s-1
m.s-1
m.s-1
m.s-1
m.s-1
m.s-1
mm.yr-1
mm.yr-1
mm.yr-1
mm.yr-1
mm.yr-1
mm.yr-1

TRANSPORT FROM SYSTEM

(D) BURIAL(sedl)
(D) BURIAL(sed2)
(D) BURIAL(sed3)
(D) LEACH(s0ilA1)
(D) LEACH(s0ilA2)
(D) LEACH(s0ilA3)
(D) LEACH(sciiB1)
(D) LEACH(scilB2)
(D} LEACH(s0ilB3)- -
(A) FRAGinf(scill)
(A) FRACinf(s0il2)
(A) FRACinf(z0il3)

ms-1
m.s-1
m.s-1
m.s-1
m.s-1
m.s-1
m.s-1
ms-1
ms-1 -

|
|
|
|
|
|
|
|
t
|
|
I
i
I
i

5.49E-06
5.49B-06
5.49E-06
5.49E-06
5.49E-06
5.49E-06
2.77E-13
2.77E-13
2.77E-13
2.77E-13
2.77B-13
2.T7E-13

1.00E+01
5.00E+00
1.00E+00
9.85E+00
4.90E+00
9.00E-01
1.10E-08
1.38E-08
1.83E-08
4.40E-13
5.50E-13
7.33E-13

0.00E+00
0.00E+00
0.00E+00
0.00E+00
0.00E+00
0.00E+00

4.76E-12
31.17E-12
3.17E-12
3.86E-13
3.86E-13
3.86E-13
3.86E-13
3.86E-13
3.86E-13

0E+00
4E-12
4E-12
OE+00
4B-12
4E-12

(15]

0.1
0.1

0.1
0.1

5E-12
3B-12
3E-12
4E-13
4E-13
4E-13
4B-13
4E-13
4E-13-
4E-01
4B-01
4E-01

5.49E-06
5.49B-06
5.49E-06
5.49E-06
5.49E-06
5.49E-06
2.77E-13
2.77E-13
2.77E-13
2T7TE-13
2.T7E-13
2.77E-13
4.24E-03
5.56E-06
5.56E-10

3.17E-10
1.59E-10
317E-1N
3.12E-10
1.55E-10
2.85E-11
1.10E-08
1.38E.08
1.83E-08
4.40B-13
5.50E-13
7.33E-13
2.78E-06
2.78E-08

0.00E+00
3.65B-12
3.65E-12
0.00E+00
3.65E-12
3.65E-12
0.00E+00
5.00E-01
5.00E-01
0.00E+00
317E-12
317E-12
0.00E+00
3.17E-12
3.17E-12

4.76E-12
3.17E-12
3.17E-12
3.86E-13
3.86E-13
3.86E-13
3.36E-13
3.86E-13
3.36E-13
4.00E-01
4.00E-01
4.00E-01

m.s-1
ms-1
mas-1
mas-1

“ms-1

mas-1
ms-1
ms-1
m.as-1
m.s-1
mas-1
m.s-1
ms-1 -
ms-1
ms-1

m.as-1
mda-1
ms-1
m.s-1
mas-1
mas-1
mas-1
mas-1
mas-1
ms-1
m.s-1
ms-1
mas-1
m.s-1

m.s-1
m.s-1
m.s-1
m.s-1
m.s-1
mai-1
m3.3-1
m3.s-1
m3.a-1
m3.s-1
m3.s-1
mi.s-1

m.s-1
m.s-1
m.s-1
m.s-1
m.s-1
mas-1
m.s-1
mas-1
mas-1
mas-1
m.s-1
ms-1

a0
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1S

ISCALEROX OUTPUT: RISULTI OVERVIIN

SYSTEN EARTH COMPOUND HYPOTHETICAL KALi LIFE degzadation AIR} 1.76R4+07 4. COCUMINTATION
RALF LITE degradation WAYIRL 2.30E401 d,
INWER SCALE HOL WETGRT 250 g.mol-1 HALF LIFY degradation SEDIMONT1 2.42%+405 d, WODZL 1 ISCALEOR typa 1.0
STETEM AREA 5.0E+04 k2 rou 1.02¢06 - BALF LIFT deqradation SOILY 9.032+03 a,
RESIDENCE TINE AIX 601 d VAPOR FRESSURE 1.02-03 ¥a BALY LIFE {atm, dap.) NATEHRG A, WCOELER | Peter van der Burg
KATER AREA 3.00403 km2 EOLUBILITY 9.28-02 wg.l-1 BALF LIFE {volat. water) 1.36L+01 d,
RIZIDENCE FIME WATER 5.08+01 d BIOOEGRADABILITY wo - BALF LIFE [volat. soil) 3.002+06 d, FILE 1 RESHxEx., PR
AREA MATUNAL SOIL 50008 knm2 INNER ECALE PRODUCTION VOLUME 50 t.yr-1 BALF LIFE |sadimantation) 3.032¢00 o, CATR/TINE Fo0l-Mar-M 10130532
ARZA LOADED $OIL IR0 k2 MIDDLE SCALE PRODUCTION VOLUME 0 t.ye-l
CUTER SCALE PROCUCTION VOLUME, o t.ye-1
MIDOLE SCALE DISFERSION from INNER to MIOOLEZ 92,64 W
SYSTIN AREA $.00+406 km2 ENISSION PACTOR AIR 0.00 & DIIPERSION from MIDOLE ko OUTER N2.96 A
RESIDEICE TIME AIR 1.43400 @ EATASION FACTOR WATER 100.00 & TLUE WNITS 2
MATER AREA 2.38+03 Jm2 EMISSION FALTON SOIL 0.00 % DNVIRONMINTAL PERSISTINCE (t=5 y.):t
RESIDENCE TIME WATER 1.32+02 2 WATP to AIR 0.00 - INWER SCALE .02 & Conversion 1 1 mol.s-1 =  4.ME-0¢ [V of chroughput)
AREA MATURAL SOIL 3.0K-06 kn2 TP to KATER - 180.00 % = MIDOLR SCALE 102.82 %
AREA LOADED SO1L ARG Rl WNT? to SLUDGE 0.00 & - DUTKR BCALE 104.36 % > 11 1 mol.s-d -
= TOTAL 13.87 & -3 11 18 -
QUTER BCALE BINRY's LAN COWSTANT 2.76+00 - - 3 1 t.y-l - 7.08E403
FYOTEN ARZA 5.0E+08 km? kP (sadismnt) 30000 1.kg-1 — 411 kg.d-1 - T.16Re04
RESIDENCE TIME AIR 1.0E+10 & KF {natural soil} 20000 1.kg-1
ALR BACKGROUND B2, g.ed K? (loaded aoil) 20000 1.kg-1
MATER AR 3.52+00 kmd
ARFIODNCE. TIME WATER 1.08410 d
WATER BEACYCROUND. na.  g.l-1
AREA MATUNAL 20IL 5.02-04 ko
AREN LOADEID SOIL 1.32+08 kw2
, DR SCALE MIDOLE SCALX OUTER SCALE
ALr ®ater bed. BoLlh soild Totsl Me water Sad soilk soils fotal [V Hatez Sed Sallk Solid Totsl
STATE
Conosetration [mol/m3) ).1-13 492~ LIE0) 6.32-0%  0.5E-05 4.1E-34  4.3R-10 1.1Z-03  3.0R-06  D.8Z-0¢ 1.78-15  2.0%-11 40300 1.38-07  1.3207
Conosatration leeed 9.3p-11 l.3x-00 §220% L7203 1.7R-05 1.08-11  1.18-10 S5.3E-06  T.538-07  7.5B-07 4.28-13  4.92-13 .43-00 J.0E-00  3.0Z-00
Tugacicy [re] 8.0p-10 1.32-07 9.22-0% %2809 #.91-11 1.2%-09 . 1,209  4.1E-10  4.1B-10 1.08-12 5.42-12 §.12-12 1.62-11 1.6x-11
Sold-up 3] 4.7R=03 1.ER-01 4. 6Z401  2.)E-10 1. 9Ee03  2.4E+02 $.2E-02  1.32-81  2,0B401  H.AB-10 BL9E+02 15407 TAE-01  1.TEO1 1.3B482  X.92-01 118400 1L.7Be0)
Distribukion (L] 0.¢ 2.1 19.4 0.0 0.3 .7 0.0 0.0 1.2 0.0 1.9 .8 a0 1.3 e 0.0 "0 1.7
Regldence ©ime [t} 2.0E+13 2.58418 1,454
ATE 11 of throughput] .
Ewiosion .048-33  4.02E-09 D.OME-33 4.02R-09 9.042-33  0,04E-)% 0.042-33 41BN B.0CE-33  0.042-8 0.04E-38  2.412-M
S ot ¢ 0.0 100.0 0.0 120.0 0.8 R .o K 0.0 0.0 o.¢ 0.0
Packground fnflux . 0.00E+00  O.00E+00 0.00E+00
% of throughput a.0 0.9 - 9.0
Aosumulstion 1.45E-10  1.042-23  9.372-11 1.94E-18 5.308-11  4.60E-2% & 37E-13 9.M3E-11 $.978-10  1.082-22 3.862-11  3.%x-10
§ of throughput - A 0.0 0.2 6“1 1.3 0.0 1.1 2.4 [ 0.0 1.4 LR
Pransformation $.39E-12  1.50B-11  3.66E-11  4.7TE-2) A 9E-11 1.GZE-10 S.99E-1} 1, 37E-1L 0 1. 49E-11 2.13B-13 2.01T-10  E.032-10 .4RE-10 ROME-DD 1.Q4-10  #.34m-22  E.BEE-10 2.94R-00
% of throvghput W o.4 1.0 [N ] 1.1 2.5 1.9 0.3 L X] 0.0 3.0 1.3 6.0 50,2 1.6 0.0 4.4 n.2
Disparsion 2.452-08  1.07L-0¢ 1.73m-09 L.i3X-09 1,371 3.MI-0%  612E-19 S.07R-36 §.132-18
§ of threughput “.0 2.7 2.8 kLR 1. "».o [ X 0.9 0.0
108.0 2.4 ”.e
TREMMPORT [% of throughput])
From outar 3.318-10  9.49%-12 3.41E-10 1.33E-10  T.24R-13 1.ME-10  Q.003+00  0,00K+00 0.003+00
From Laser Q.00E00  Z2.99E-08  ].04R-04 4.4070-09  .1E-09  1.%02-10 s.4TR-00
To outer 2.992-09  1.00R-0% 4.07E-08 1.380-10 3,470 6.12E-10 5.07E-16 5.130-14
To inowr 0.00E+00 9.40E-11 3.412-10  1.33E-10 T.24%-13 1.:4x-10
Alr-goil : 5.23E-11 5.012-23  8.23p-11 C.E-12  £.892-10 0. 308-10 2.798-n1  8.382-10
Ar-Water -1.718-01 -2.71R-0% . “L.4E-0% -1.242-09 1.102-0%  2.105-0%
- Soll-Sater 0.001+00 0.002400  0,00L+00 .142-10 4022 4.14E-10 $.112-10 1.76z-21  3.17R-10
Water-Sadimant 2.232-10  2.23E-10 1.063-11  7,08E-11 4.422-10  4.422-10
MALS RALANCE 0.00R+00 ~2.38E-2¢ -1.06E-24 ~2.35L-30  6.4se-27 ~0.270-23 -1.11R-24 -2.38E-26 -1.88Z-3T -1.55K-28 1.03E-10  7.24E-1 -1,838-2% -1.10m-3¢  1.03k-28
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Onderzoek van de gevoeligheid van modelmatige berekende persistentie in het milien

Appendix D Persistenties in tabelvorm

de verkregen persistenties [%] voor de 13 waarden van de halfwaardetijd in matrixvorm

zijn

Hieronder

kolom

grijs aangegeven

bevat de waarden voor de K, ¢n de met

bevat de waarden voor de dampdruk [Pa).

-

grijs aangegeven rij

gegeven, De met

C.XLS) :

10" dag (PERSIS_

* halfwaardetijd

3335393399558958333339333
935333389593
19933595599555558999959538
188555959599595899993333333
9595589999959389599333333
9999998959895999559933333
5999389999938599889593333
95599959999933585955338533
5139995993935898999855595333
9939393898995599838359333
9999393899959853835355953
§599399898953593823858989
95953899989985535359883839

14
14
a1l

98533353353

S_D.XLS)

5.5*10" dag (PERSI

* halfwaardetijd

THEH S H
FEREFEREEEREIAERREREREEE
AERHEHE LI L EEEREELE
3373859997395355933333333
EEEEZARRSFER 3835335538

5

§555583493aR3533553335333338

3999959935523999953333333
3999993559995388995333333
9395998999995588995333333
3399559999599993953992333
9255995999535995399593333
9959992595955588993553233
3999985959992999358985333
3999995999995595993558333
3299599929959998995985835%
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Onderzoek van de gevoeligheid van modelmatige berekende persistentie in het milien

10° dag (PERSIS_E.XLS) :

* halfwaardetijd

8734
.34
3
574
5735
5136
8738

36
.31

23

.20

14

10
51.08
.07
107
a7.07
707

g
EEEEERE

2
aadddddddd

FEREEEEEERL
R EELEELERE

5 E

007
o7

B8

87,
87,
87,
87,
5.

FERFFFRMEREREE
$333888a34d93a4
' EHEREEEER R FEFEE
135

EERREEELER
§899835888338339338538333
188898858533933
$999599998599953599885855333
§858859888898888885893333
§889559885989988888585333
§§88558985855598888888859333
198859889989898888859985333
155555859555585555888888583

333333

a1l

110

35533533333

§598889999999998598585888539%

* halfwaardetijd = 5.5*10°dag (PERSIS_F.XLS)

FETH RS
FEFEHE SRR EHEFEEEFEREREE
I EEE E EEEEEEEEEEEEE
SIS R EEEREEEE
SEEEFEEEF PR FEERERFEEREE
HIFH L EEEEEE
3395853338 5938035834835853¢%
33338983935 3885950335558588%
- 5§5859998575%8538983333333%
mmmmm §385358583399585583%8333

mmmmmmmmmmmmmwmmmmmmmmwmw
1595955955989999899888%9533
15§5588858889955555588584933
1 §555555558555585555885833
588585858855383588358888333

|M
£
%
iz

53




Onderzoek van de gevoeligheid van modelmatige berekende pemsistentic in het milien

* halfwaardetijd = 10'dag (PERSIS_G.XLS) :

i
[+ T14] 000 000 ano a0 000 alé m 1951 4128 200 8547 7254 - 9666
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