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Resumo

A contaminacion atmosférica, en tédalas suas dimensions, é un dos princi-
pais problemas a enfrontar na actualidade, en especial en zonas de alta densi-
dade de poboacion. O alto numero de substancias implicadas e o dinamismo
do sistema atmosférico fan que do estudio dos episodios de contaminacion
unha tarefa de gran complexidade. Mais al6, a atmosfera é un medio propicio
para o desenvolvemento de reacciéons quimicas que poden xerar novos con-
taminantes a partir dos xa emitidos. Un dos procesos mais representativos é
o que da lugar a aparicion de ozono troposférico, unha substancia altamente
oxidante con gran capacidade para afectar a persoas, animais, plantas e ob-
xectos. Ademais, no medio propicio para a sia formacion adoita haber unha

mistura de substancias nocivas denominada smog fotoquimico.

O interese en conecer as causas destes episodios de alta concentracion de
contaminante, que axude a predicir ocorrencias futuras, levou ao estudo e
desenvolvemento dos modelos atmosféricos. Neste senso, os primeiros tra-
ballos enfocaronse na predicion meteoroldxica, modelando os procesos fisi-
cos que se producen na atmosfera para obter asi un cofiecemento exhaus-
tivo da formacion e evolucion dos fendémenos meteoroldxicos. Ainda que o

desenvolvemento destes modelos non estivo carente de dificultades, na ac-
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tualidade son cofiecidos os limites do seu funcionamento, o que achanza o

camifio da investigacion na busca de melloras.

En paralelo ao desenvolvemento dos modelos meteoroloxicos, ainda que un
tempo despois, comezou o dos modelos de contaminacion atmosférica. Nun
principio, a investigacion orientouse cara os modelos de dispersion, denomi-
nados gausianos xa que utilizan a distribuciéon normal de Gauss para modelar
o comportamento das masas de aire cargado con contaminantes, utilizando
como parametros principais a velocidade do vento e a estabilidade atmos-
férica. Mais este tipo de aproximacién non é valida para a inclusion de me-
canismos quimicas complexos, ainda que si permiten ter en conta algunha
reaccion de tipo basico, como as de descomposicion. Vistas as limitacions,
pronto se empezan a desenvolven modelos aos que poder incorporan meca-
nismos quimicos que traten con un maior nimero de compostos e reaccions.
Mais estes novos modelos precisan utilizar gran cantidade de datos meteo-
roloxicos para levar a cabo as stias simulacions, informacion que pode ser
proporcionada polos modelos meteoroloxicos. Ademais, ao non centrar os
seus estudos en tan s6 un foco, a complexidade das emisions que deben ser
tratadas tamén se incrementa, polo que se fai preciso recoller esta informa-

cion de xeito estruturado en forma de inventarios de emisions.

A deteccion de episodios de alta concentracion de ozono na rexion NO da
Peninsula Ibérica, que nun principio non conta cunha climatoloxia propicia
a sta aparicion, fai ver que a rexion non é allea ao problema da contami-
nacion atmosférica e, polo numero de episodios ocorridos, indica que este
tipo de situacidons non son tan extraordinarias senén que, mais ben, son de
ocorrencia comun. E ben sabido que os episodios de alta contaminacién non
sempre son producidos polas cargas locais & atmosfera, polo que se leva a
cabo un estudo completo que analice de xeito sistematico, usando medidas
obtidas por estacions, as posibles causas das stias ocorrencias. A limitacion

no numero de estacions dispofiibles fai que as conclusions que poidan deri-
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varse deste estudio deban ser corroboradas co uso dun sistema de modelado
da atmosfera. Para iso, instadlase e ponse en funcionamento un sistema de
modelado de meteoroloxia e calidade do aire que permita afondar no estudo

destes episodios, asi como predicir a ocorrencia de novos casos.

Como tarefa preliminar a aplicacion do sistema de modelado, hai que deter-
minar cal é o estado da atmosfera no punto de partida do estudio, buscando
tendencias de concentraciéon de ozono na rexion, pofiéndoas en contexto do
que ocorre a escala global. Este estudo da lugar a un artigo publicado co
titulo: Trends of rural tropospheric ozone at the northwest of Iberian
Peninsula, que forma parte desta memoria de investigacion. Segundo este
traballo, o comportamento do ozono troposférico no NO peninsular non é
moi diferente ao observado noutras rexions de Europa, e abre a posibilidade
de que as condicions meteoroloxicas dominantes favorezan o transporte de
contaminantes de rexions afastadas, conclusion que se tentara comprobar

facendo uso do modelado atmosférico.

A instalacion dun sistema de modelado atmosférico proporciona unha fe-
rramenta eficaz para afondar nas causas da ocorrencia dos episodios de al-
ta concentracion de ozono, para asi poder identificar as posibles fontes do
problema e servindo como soporte para a toma de decisions, a hora de to-
mar medidas orientadas a asegurar a proteccion da saude das persoas. Este
sistema de modelado ten como comporientes principais dous modelos: me-
teoroloxico e fotoquimico de calidade do aire. A tipoloxia de modelado que

mellor se adapta as caracteristicas destes estudos é a Euleriana.

Tanto no caso do modelo meteoroléxico como no fotoquimico, a posibilida-
de de obtencion de resultados de calidade pasa por proporcionarlles datos
de entrada representativos do estado e evolucion do dominio de estudo. A
variedade de informacion requirida, asi como o amplo numero de fontes de
datos desde onde obtela, fai da instalacion do sistema de modelado un proce-

so non exento de complexidade, que require o uso dun nimero relativamente



ANGEL RODRIGUEZ LOPEZ

alto de ferramentas intermedias que deben ser instaladas ao lado dos com-
pofientes principais. Estas aplicacions auxiliares, denominadas interfaces de
adaptado tefien como tarefa transformar a informacion, tanto no plano fisi-
co coma no loxico, de xeito que poida fluir duns modelos a outros. Mais es-
ta complexidade engadida traducese nunha mellora da flexibilidade, xa que
este xeito de comunicacion entre modelos, denominado off-line, permite en-
gadir, intercambiar ou actualizar modelos de forma transparente ao resto
dos compofientes do sistema. Por outra banda, aplicar esta metodoloxia da
acceso inmediato 4 informacion intermedia, ainda co custo de incrementar

considerablemente o espazo de almacenamento.

De entre estas ferramentas auxiliares que deben ser utilizadas, hai que adicar
especial atencion as interfaces de tratamento dos datos de emisions. O xeito
en que esta informacion adoita ser almacenada nos inventarios é moi dife-
rente 6 requirido, como entrada, polos modelos fotoquimicos. A interface de
preprocesado de emisions debe levar a cabo tarefas distribucion temporal,
espacial, sectorial e especiacion quimica dos contaminantes, tanto os produ-
cidos de actividades antropoxénicas como aqueles procedentes de procesos

bioldxicos, antes de poder seren lidas polo modelo.

Os resultados numéricos proporcionados polos modelos son inintelixibles
do xeito en que se xeran. Hai que dotar ao sistema de modelado dun novo
conxunto de ferramentas para facer o tratamento final dos datos que permita
representar e resumir a inxente cantidade de informacién coa que se conta
ao final dunha simulacion. Este é o obxectivo das librerias de representacion
grafica de mapas e software de tratamento de informacion xeografica (SIX).
Tamén é de utilidade contar con paquetes estatisticos que proporcionan re-
sumos numéricos representativos como medida da fiabilidade dos modelos

na simulaciéon de fendmenos reais.

Co uso deste sistema de modelado e a stia metodoloxia de aplicacién é posi-

ble afondar no estudio dos episodios alta contaminacion atmosférica que se
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producen na rexiéon NO da Peninsula Ibérica. Durante o veran do ano 2007
foron detectados, simultaneamente en Galicia e Portugal, varios episodios de
alta concentracions de ozono. Unha analise preliminar dos datos recollidos
por estacions de medida, amosa que pode tratarse dun evento de transporte
de contaminantes a longa distancia. Corroborar esta hipotese require a apli-
cacion do sistema de modelado desenvolvido, o que permitira determinar o
comportamento das masas de aire, tanto en superficie como en altura, en to-
do o dominio. Os resultados deste estudo publicanse no artigo que leva por
titulo The role of transboundary air pollution over Galicia and North

Portugal area que se achega como parte desta memoria de investigacion.

Esta metodoloxia de traballo non s6 é aplicable a escala rexional, senon que,
de xeito analogo, pode ser seguida para realizar estudos colaborativos a ma-
ior escala. No marco da Air Quality Model Evaluation International Initiative
(AQMEII), nacida co obxectivo de levar a cabo unha intercomparacion de sis-
temas de modelado aplicados por diferentes usuarios, elaborouse un estudo
que cobre todo o periodo anual de 2006 sobre o dominio de Norteaméri-
ca, en colaboracion co Grupo de Emissoes Modelagao e Alteracoes Climaticas
(GEMAC). Os resultados requiridos para facer a intercomparacion son tan
s6 un subconxunto dos obtidos na simulacion, polo que, ademais de facer o
traslado da informacién necesaria para o experimento AQMEII, afondouse
no estudio de outros contaminantes. Os resultados dan lugar a unha publi-
cacion que leva por titulo Air quality simulations for North America -
MM5-CAMx modelling performance for main gaseous pollutants que

se achega como parte desta memoria de investigacion.






Summary

Air pollution, in all its dimensions, is one of the main current problems to be
considered, particularly over high populated areas. The large number of spe-
cies involved and the atmospheric system dynamic convert the study of air
pollution episodes a very complex task. In addition, atmosphere is an appro-
priate environment to the development of chemical reactions that produce
new pollutants from the emitted species. One of these most usual proces-
ses is the tropospheric ozone production, a highly oxidant specie that affect
people, animals, plants and materials. Also, in the appropriate conditions to
produce it there is also a mixture of harmful species, namely photochemical

smog.

The interest to understand the origin of those high pollutants concentra-
tions episodes, in order to help future appearances, drives to the study and
development of atmospheric models. In this line, the first works were focu-
sed to the meteorological forecast, modelling the physical processes in the
atmosphere in order to achieve a comprehensive knowledge of the meteoro-
logical phenomena formation and evolution. Although the development of
these models was difficult, nowadays their limits are well known, opening

the research way to their improvement.
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Parallel to the development of the meteorological models, but a bit later,
started the development of air quality models. Initially, this research was
focused to the dispersion models, namely Gaussian models, as they use the
Gauss normal distribution to model the behaviour of air masses with po-
llutants, with wind speed and atmospheric stability as the main input para-
meters. But, this approach is not valid when complex chemical mechanisms
are included, although some basic reactions can be considered, as decay re-
actions. Considering these limitations, models that allow including chemical
mechanisms with more species and reactions started to be developed. Howe-
ver, these new models require a large number of meteorological data to run
a simulation, and this information that can be provided by the meteorologi-
cal models. Also, as new studies are extended to multisource problems, the
complexity of the emissions to be considered is increased, so this informa-

tion must be recovered in a structured way as emissions inventories.

The observation of high ozone concentration episodes over the NW region
of the Iberian Peninsula, with a climate not appropriate to their formation,
shows this region is also affected by air pollution problems and, because of
the number of episodes, these situations are not extraordinary and, actually,
they are quite common. It is well known that air pollution episodes are not
only produced by local emissions to the atmosphere, so a systematic study
about the possible origin of those episodes, based in air quality sites mea-
surements, is done. The limited number of the available sites requires that
any conclusion derived from this study must be confirmed with the appli-
cation of an atmospheric modelling system. Therefore, a meteorological and
air quality modelling system is installed and operated, also to forecast new

appearances of episodes.

As a preliminary task to the application of this modelling system, the at-
mospheric state at the beginning of the study period is considered, sear-

ching ozone concentration trends over the study region, in a global scale
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framework. This study was published in a paper entitled: Trends of rural
tropospheric ozone at the Northwest of Iberian Peninsula, as part of this re-
search work. Following this work, the behaviour of tropospheric ozone over
the NW of peninsula is not too much different to the observed in other Euro-
pean regions, and opens the possibility of pollutants transport from further
regions due to the typical meteorological conditions, a conclusion that will

be confirmed using the atmospheric modelling.

The installation of an atmospheric modelling system provides feasible tool to
investigate the origin of high level ozone concentration episodes, in order
to identify the possible sources of this problem and providing support to
the decisions considered in human health protection. This modelling system
includes two models as its main components: a meteorological model and an
air quality model. Considering the characteristics of these studies, the best

modelling approach is the Eulerian one.

Both in meteorological and photochemical models, the ability to get high
quality results depend on providing a representative input dataset of the
initial state and evolution over the study domain. The large variety of requi-
red information, and the wide number of data sources that can provide it,
make this system installation a complex task, with a quite large number of
auxiliary tools that must be installed side-by-side to the main system com-
ponents. These auxiliary tools, namely adaptation interfaces, are focused in
the datasets transformation, both in physical and logical ways, to transfer
data between the models. This additional complexity provides more flexibi-
lity to the modelling system, as this kind of communication between mo-
dels, namely off-line, allows adding, exchanging and updating new models
in a transparent way for the rest of system components. On the other hand,
this methodology provides direct access to the intermediate information,

although it increases the storage size required.
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Between these auxiliary tools to be applied, a special attention must be fo-
cused in the emissions interfaces. The way to storage this information in the
emissions inventories is very information to the required way, as input data,
by the photochemical models. An emissions preprocessor interface makes
tasks about temporal, spatial, sectorial and chemical distribution of pollu-

tants, both anthropogenic and biogenic, before they are input to the model.

The numerical results obtained by the models are meaningless in the way
produced. A new tools set is required in the modelling system to the final
processing of this dataset, in order to represent and summarize the large
quantity of information produced at the end of a simulation. This is the
goal of the libraries about graphical maps representation and geographi-
cal information system software (GIS). Also, it is very useful the application
of statistical packages to provide representative numerical summaries, as a

measurement of the models precision respect to the observed data.

With the use of this modelling system and its application methodology it
is possible to study the high air pollution episodes observed at the NW of
the Iberian Peninsula. During summer of 2007 were observed, over Galicia
and Portugal at the same time, several episodes with high ozone concen-
trations. A preliminary analysis of the observed data from the air quality
sites shows possible long distance transport phenomena. The confirmation
of this assumption take advantage of the developed modelling system ap-
plication, allowing to calculate the air masses behaviour, both surface and
aloft, over the whole domain. The results of this study were published in a
paper entitle: The role of transboundary air pollution over Galicia and North

Portugal area, that is included as part of this research work.

This work methodology is not only applied at regional scale, as in a similar
way it can be followed to develop collaborative studies at larger scale. In
the framework of the Air Quality Model Evaluation International Initiative

(AQMEII), born to develop an intercomparison of modelling systems applied
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by different users, a study over North American along the whole 2006 year
was done, in collaboration to the Grupo de Emissoes Modelagao e Alteracoes
Climaticas (GEMAC). The results required to develop this intercomparison
are only a subset of the results obtained from the simulation, therefore, in
addition to provide the required information to the AQMEII experiment, the
study of other pollutants was also considered. This study produced a paper
entitled Air quality simulations for North America - MM5-CAMx modelling
performance for main gaseous pollutants, that is included as part of this

research work.
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Obxectivos

A motivacion deste traballo de investigacion comeza parte da ocorrencia
de periodos de alta concentraciéon de ozono detectados na zona noroeste
da Peninsula Ibérica, sobre a rexion galega. A busca dunha explicacion das
condicions en que aparecen estes episodios, e o interese en poder predicir a
ocorrencia doutros similares, son o xerme do traballo aqui presentado. Para
iso botarase man de todalas ferramentas dispofiibles que permitan a conse-

cucion deste fin.

O modelado matematico da atmosfera é un conxunto de técnicas utilizadas
para simular e cofiecer o comportamento da atmosfera e explicar e predicir
os fendémenos que nela se producen. O seu uso e aceptacion atdopanse moi
estendido na actualidade, tanto entre a comunidade cientifica como na socie-
dade en xeral. Exemplos da sua aplicacion son as predicions meteoroloxica

e de calidade do aire que levan a cabo as axencias internacionais.

Son obxectivos desta tese:

« Estudar e comprender o estado da atmosfera anterior a identificacion
dos devanditos episodios, o que permitira definir que casos son repre-

sentativos para un estudio mais en profundidade.
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« Identificar episodios caracteristicos de alta concentracion de contami-
nacion e analizar a sias posibles causas por medio da analise de medi-

das de estacions.

« Posta en marcha dun sistema de modelado atmosférico aplicable tanto
en contornas operacionais como en avaliacions episodicas, que permita
levar a cabo estudos en detalle daquelas situacions consideradas de

interese.

 Construciéon dun sistema de calculo intensivo capaz de dar resposta
as necesidades e requirimentos de execucion do sistema de modelado,
tanto desde o punto de vista da capacidade de calculo como de almace-

nado de informacion, buscando optimizar a relaciéon prezo-prestacions.
« Avaliacion e validacion do sistema de modelado atmosférico.
« Aplicacion do sistema de modelado a un caso de estudio.

« Validacion da metodoloxia proposta mediante a participacion en ini-

ciativas internacionais.

A finalizacién do traballo contarase cun sistema o suficientemente flexible,
de xeito que permita manter en funcionamento tanto unha prediciéon opera-
tiva diaria, como a execucion dos modelos con datos de diagndstico, orienta-
da a tarefas de analise de episodios xa acontecidos, ou como soporte para a
toma de decisions regulamentarias no que respecta a calidade do aire: loca-
lizacién de novas estacions, estudios ambientais sobre emisions gasosas de

instalacions industriais, ben sexan de nova implantacion ou existentes.
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Introducion

A atmosfera é unha capa principalmente gasosa que rodea a Terra. Cunha es-
pesura media duns 90 km, esta formada por un diverso grupo de compostos
en moi diferentes proporciéns. E un medio material extremadamente activo,
tanto fisica como quimicamente, onde as substancias constituintes poden
atoparse, ademais do estado gasoso maioritario, en forma liquida ou soélida,
con distribucions de tamarfios moi variables. Toda esta actividade mantén un
equilibrio dinamico capaz de compensar e diluir as perturbacions que acti-
vidades externas aos procesos atmosféricos xeran, mais esta capacidade de
amortecemento non ¢ ilimitada. Hai situacions nas que a atmosfera non é
capaz de asimilar os axentes que tanto actividades bioxénicas como antro-
poxénicas aportan ao medio, producindose desequilibrios que poden afectar
negativamente ao entorno. Estas situacions denominanse episodios de con-

taminacion atmosférica.

Na primeira parte desta introducidn, preséntase o problema da contamina-
cién atmosférica, describindo as principais substancias implicadas e a sua

reactividade mais caracteristica.

Os episodios de contaminaciéon atmosférica adoitan ser detectados, en pri-

meira instancia, polos seus efectos a contorna, ben sexa as persoas, animais,
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plantas ou obxectos; e confirmados con posterioridade pola analise de me-
didas, tomadas de xeito regular na rexién afectada, ou en campaiias desen-

volvidas especificamente.

Mais as medidas puntuais localizadas, se ben son capaces de confirmar a oco-
rrencia dos episodios de contaminacion, non ofrecen informacién abonda so-
bre as suas causas. A cantidade de medicions simultaneas, en diferentes loca-
lizacions e mantidas no tempo, que son precisas para poder dar explicacion a
cada episodio fai que deban desenvolverse alternativas menos custosas para
abordar este problema. Todo isto, unido ao interese en atopar patrons co-
muns, baseados en leis fisicas e quimicas, que poidan abordar episodios de
diferente natureza, acaba no desenvolvemento de modelos matematicos de
modelado da atmosfera, que non s6 son capaces de dar respostas sobre epi-
sodios acontecidos, senén que tamén permiten levar a cabo prediciéons ou
establecer escenarios ficticios que axuden a entender o comportamento da

atmosfera.

O modelado atmosférico é relativamente recente, contando con algo mais
dun século de bagaxe, mais o seu impulso definitivo produciuse mediado o
século XX, da man de dous dos logros cientificos méais caracteristicos dese
século. Por un lado, os avances no cofiecemento da resolucion numérica de
ecuacions diferenciais permiten definir os limites de aplicabilidade dos mo-
delos, asi como as incertezas inherentes da siia natureza matematica; por
outro, a informatica fai posible resolver as complexas ecuaciéons cunha pre-

cision e nuns tempos non abordables de xeito manual.

Na segunda parte da introducion abordase brevemente o proceso de desen-
volvemento dos principais constituintes dun sistema de modelado atmosfé-
rico: o0 modelo meteoroldoxico e o modelo de calidade do aire. Finalmente,
nun terceiro apartado, resimese a aplicabilidade actual dos sistemas de mo-
delado atmosférico, presentando as situacions nas que a sua utilidade queda

xustificada.
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Na actualidade, o desenvolvemento dos modelos non esta detido e o seu uso
é xeneralizado en diversos campos. Existe unha ampla diversidade de mo-
delos adaptados a diferentes necesidades e condicions de uso, e.g. escalas
ou capacidades computacionais; cuxa abordaxe queda fora do alcance desta
memoria, que se centra especificamente no modelado meteoroléxico e foto-

quimico a escala rexional.

1.1 Contaminacion atmosférica

O problema da contaminacién atmosférica é ben cofiecido xa desde a Ida-
de Media, aparecendo asociado principalmente as aglomeraciéns urbanas
da época, sendo especialmente cofiecidos os eventos sucedidos en Londres
no século XIII. Pero foi no século XVIII, coa Revolucion Industrial, cando a
contaminacion atmosférica se converteu nun problema medio ambiental. A
aparicion de grandes complexos industriais e o consumo de inmensas can-
tidades de carbon mineral e outros combustibles fosiles, ocasionaron a li-
beracion dun grande volume de substancias contaminantes ao ambiente en
intervalos de tempo moito menores dos asumibles pola dinamica atmosféri-
ca. Foi neste eido no que se comezaron a desenvolver os primeiros intentos
de caracterizacion da contaminacion atmosférica, co obxectivo de cofiecer
como as emisions fabris afectaban 4s stias areas proximas, mais este alcance
inicial pronto foi ampliado. O dinamismo da atmosfera permite e favorece
non s6 o desprazamento dos contaminantes a longas distancias, senén que
pode facer que produtos inocuos na sua orixe dean lugar a perigosos con-
taminantes, ao introducirse nalgiin dos numerosos procesos quimicos que

nela poden desenvolverse.

Aparte das sustancias quimicamente activas, é dicir, as capaces de iniciar
reaccions de termodinamica e cinética favorables, existen basicamente tres

tipos de reaccidons que poden ter lugar na atmosfera:
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« Reaccidns de oxidacion. Dado o seu alto contido de osixeno, a atmosfe-

ra presenta un caracter altamente oxidante, se ben, por motivos cinéti-
cos, as reaccions de oxidacion adoitan precisar da presencia dalgunha
outra substancia, principalmente radicais, que aporten a enerxia sufi-
ciente para a sua iniciacion (Ehhalt (1994)). Un dos radicais de presenza
habitual é o hidroxilo OH*, que acelera, por exemplo, a oxidacion do
SOgy:

SOy + OH® — HOSOS
HOSO3 + 03 — SO3 + HOS

Xeracion de particulas e aerosois. As condiciéons de humidade e a pre-
sencia de particulas sdlidas en suspensiéon na atmosfera propician o
desenvolvemento de reaccions que dan lugar a produtos condensados.
Estes, a sua vez, poden servir de catalizadores a outras reacciéons. A
formacion de H2SO4 ten unha cinética moi lenta se ambos os dous re-
activos se atopan en fase gas, sendo moi rapida ao diluirse o SO3 en

pequenas gotas de auga:

SO3 + H20 — HgSO4(aq)

Reaccions fotoquimicas. A radiaciéon de mais alta enerxia procedente
do sol pode provocar a disociacion de moléculas moi estables, liberan-
do como produtos radicais altamente reactivos. Exemplo deste tipo de

reactividade é a fotodisociacion dos clorofluorocarbonos (CFCs):

CFC3+ hv — CFCy + CI1°

Os episodios de contaminacion atmosférica xorden, polo tanto, cando se pro-

ducen grandes aportes de contaminantes 4 atmosfera en situaciéons nas que

a suia dinamica fisica non é capaz de dispersalos, reaccionando rapidamente

de presentarse as condicions axeitadas.
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1.1.1 Reactividade fotoquimica na atmosfera

Case que a totalidade da enerxia que recibe a Terra procede do Sol, en forma
de radiacion. A meirande parte desta enerxia é absorbida pola atmosfera de
diversas formas, tendo especial relevancia a absorciéon fotoquimica, na que a
enerxia é empregada na iniciacion de diversas series de reaccions. A maioria
dos procesos ocorren nas capas altas da atmosfera, sen embargo, a radiacion
que é capaz de chegar a troposfera posue enerxia abondo para desencadear

un grande nimero de reaccions.

Entre as substancias presentes na troposfera, susceptibles de ser activadas
pola radiacion incidente, atopanse os compostos organicos volatiles (COVs
ou, en nomenclatura anglosaxoa, VOCs) e outras moléculas que contan na
sua composicion con atomos de xofre ou nitroxeno. Todos estes compostos
poden aparecer na atmosfera procedentes de fontes de emisions naturais,
mais s6 no caso dos COVs as cantidades emitidas son comparables as xe-
radas por procesos humanos. Nos demais casos a influencia de actividades
antropoxénicas, sobre todo industriais e derivadas do transporte, é moito

mais notable.

1.1.1.a Compostos do xofre

Os compostos do xofre férmanse fundamentalmente pola degradacién e com-
bustion da materia organica, o uso de combustibles fosiles e as emisions
procedentes do mar. Na Figura 1.1 amoésase o ciclo natural do xofre, coas
principais areas de acumulacion, o transporte entre elas, e as sias diferen-
tes formas quimicas. De todos xeitos, as conclusions que se poden extraer
do cofiecemento actual do ciclo global do xofre son limitadas, xa que se sabe
pouco dos valores asociados aos fluxos de transporte destes compostos entre

as diferentes zonas.
Principais especies
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Figura 1.1. Representacion esquematica do ciclo natural do xofre. Fonte: Garcés &
Rueda (2009a)

Sulfuro de carbonilo (COS). Este é o derivado de xofre mais abundante na
atmosfera, cunha concentraciéon media bastante uniforme de 500 ppt,
o que indica que poste un tempo de vida moi longo ou, polo menos,
maior que o tempo preciso para acadar unha mistura homoxénea na

troposfera.

Sulfuro de carbono (C'S2). Pode presentar concentracions moi variables, des-
de as 15 ppt no aire limpo, as 200 ppt en aire contaminado. A sia con-
centracion decrece rapidamente coa altitude, o que indica un tempo de

vida curto.

Sulfuro de dimetilo ((C'Hs3)2S). Procede fundamentalmente do mar, xa que
é producido por algas e bacterias. Chega a acadar concentracions de

10~7g/L neste medio acuoso.

Sulfuro de hidroxeno (H»S). Parece proceder de chans ricos en xofre nos

que se desenvolve alta actividade anaerobia.

Didxido (SO2) e tridxido (SO3) de xofre. As especies oxidadas do xofre te-

fien a sda orixe maioritaria na actividade humana, podendo constituir
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unha fonte importante a actividade volcanica. Presenta un alto dina-
mismo quimico que finaliza maioritariamente en procesos de acidifi-

cacion.

Reactividade

Os principais procesos reactivos nos que participa o xofre estan relacionados
coa acidificacion do medio, debido 4 formacions de acido sulftirico e sulfatos,
que acaban por depositarse no terreo, facendo que dimintia o seu pH. Os
sulfatos xéranse como contaminantes secundarios a partires dos 6xidos de

xofre, por medio do seguintes mecanismos.

O didxido de xofre poderia transformarse en triéxido de xofre seguindo a

reaccion

2509 + Og — 2503 (R1.1)

establecéndose o equilibrio de SO3/SO arredor de 8 - 10!, Isto indica que,
termodinamicamente, é un proceso moi favorable, sen embargo, presenta
unha cinética demasiado lenta en condiciéns non catalizadas. De tddolos
xeitos, na atmosfera é posible atopar medios catalizadores propicios para o
avance da reaccion R1.1, como son os representados nas reacciéons R1.2 e

R1.3.

SOy + hv — SO} (R1.2)

OH* + SOy — HOSOS ®13)

HOSOS + Oy — HOS + SO3
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Unha vez formado o SOs3, este reacciona rapidamente con vapor de auga
para formar H2SO, (reacciéon R1.4). A presencia doutros radicais e especies

activas como o O3, tamén favorece a formacion de sulfatos.

SO3 + H20 — HQSO4(aq) (R1.4)

1.1.1.b Compostos do nitréxeno

O nitréxeno é o principal compofiente da atmosfera terrestre, asi como un
elemento intimamente relacionado con procesos vitais. Isto fai que o na-
mero das suas especies derivadas que poden ser atopadas na natureza sexa
moito maior, asi como as suas fontes. Ao igual que o xofre, o nitroxeno esta
integrado nun ciclo global de xeracién-consumo que mantén un equilibrio

dinamico entre os seus componentes (Figura 1.2).
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Figura 1.2. Representacioén esquematica do ciclo natural do nitriioxeno. Fonte: Garcés
& Rueda (2009b)

Principais especies
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Oxido nitroso (N>0). E un gas incoloro que ten a stia orixe, fundamental-
mente, na actividade bacteriana do solo e o aporte de capas altas da at-
mosfera a troposfera. Quimicamente é inerte a temperatura ambiente,
e non é considerado un contaminante atmosférico con efectos quimi-

cos, sendo, porén, un gas de efecto invernadoiro.

Oxido nitrico (NO). Xérase principalmente en procesos de combustiéns a
elevadas temperaturas, por riba de 1200K, tanto pola transformacioén
do nitréxeno contido no combustible, como da conversion quimica do

Ny atmosférico ao utilizar o aire como comburente.

Didxido de nitroxeno (NO3). E emitido en pequenas cantidades conxunta-
mente co NO, ainda que principalmente é un contaminante secundario
xerado a partir de aquel; a suma de ambos os dous, expresada en base

ao NOy, designase habitualmente como NO,.

Outros 6xidos de nitroxeno (NoO3, NoOy, NO3, NoOs). Atdpanse en moi bai-
xas cantidades ainda que poden ser determinantes no desenvolvemen-

to de reaccions que afectan aos NO,.

Amoniaco (NHs). E emitido fundamentalmente por actividades naturais,
tanto animais como vexetais. Sen embargo, a emisiéon de compostos
reducidos do nitréxeno pode ser considerada antropoxénica na con-
torna das grandes explotacions agricolas e gandeiras que xeran altas

cantidades de residuos organicos.

Nitritos (NO, ), nitratos (NO; ) e sales de amonio (NH,"). Son contaminan-
tes secundarios con emision desprezable, formados a partir dos com-

postos anteriores.

Reactividade

O principal proceso reactivo no que participan os compostos derivados do

nitréxeno, desde o punto de vista da contaminacion fotoquimica, comeza
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coa oxidacion do 6xido nitrico (reaccion R1.5).

2NO + Oy — 2NO> (R15)

A reaccion R1.5 posue unha cinética rapida, o que favorece a formacion de
NO,. Este composto ¢é susceptible de ser fotodisociado (reacciéon R1.6), pro-
vocando a aparicion dun atomo libre de osixeno, extremadamente reactivo,
que da lugar 4 formacion de ozono ao unirse a unha molécula de osixeno en
presencia de calquera outra especie M capaz de absorber o exceso de enerxia

liberada no proceso (reacciéon R1.7).

NOy+hv — NO + O (R1.6)
O+0y+M— 03+ M (R1.7)

En condiciéns nocturnas de ausencia de radiacion solar e baixa temperatura,
0 O3 pode reaccionar co NO para xerar de novo NOy, reiniciando asi o ciclo

de formacion de ozono co inicio do dia:

O3+ NO — NO3 + O2 (R1.8)

Identificouse ademais que a fotolise do O3 da lugar a un atomo de osixeno
con alta enerxia que, de reaccionar cunha molécula de H>0 producira dous

radicais hidroxilo (OH*), segundo pode verse nas reaccions seguintes:

O3+ hv — Oy + O (R1.9)
O*® + Hy,O — 20H* (R1.10)

Este mecanismo é particularmente importante dada a actividade atmosférica

do radical hidroxilo.

Esta alta reactividade dos 6xidos de nitroxeno fai que o seu tempo de vida
sexa relativamente curto, entre 1 e 4 dias, o que fai que a sda influencia sexa

principalmente local ou rexional.
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1.1.1.c Compostos do carbono

A variedade e quimica dos compostos do carbono é tan ampla que se impon
unha clasificacion en grupos que presenten caracteristicas reactivas simila-
res. Os compostos organicos gasosos presentes na atmosfera, en xeral, agru-
panse nunha denominacion comun: compostos organicos volatiles. A sta
orixe tamén é moi diversa, podendo ser emitidos pola actividade industrial,
ainda que, neste caso, as emisions bioxénicas cobran especial relevancia e as

suas magnitudes poden ser comparables.

Principais especies

Alcanos e cicloalcanos. Presentan enlaces sinxelos entre os atomos de car-

bono en toda a molécula, saturando o resto con hidréxeno.

Alquenos e alquinos. Presentan dobres e triplos enlaces, respectivamente,
entre atomos de carbono, o que as fai especies mais activas desde o

punto de vista da reactividade.

Compostos aromaticos. Son hidrocarburos ciclicos con dobres enlaces re-
soantes, o que lles confire unha especial estabilidade. A stia unidade

basica é o benceno.

Aldehidos e cetonas. Son hidrocarburos nos que un ou varios dos atomos
de carbono se atopan enlazados a un atomo de osixeno, a través dun

dobre enlace.

Reactividade

Os compostos organicos volatiles son importantes precursores de reaccions
de formacién de ozono, principalmente por medio dos variados radicais que
se xeran coa sua fotodisociacion. Os principais factores a ter en considera-

cion son:
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« A proporcién na que os compostos organicos reaccionan na atmosfera,
en particular con radicais OH*®, e posiblemente por fotélise ou reaccion
con O3, determina ata que punto son capaces de catalizar a conversion
de NO a NOs e, polo tanto, se poden considerar responsables da xera-

cion de Os.

« O nimero de moléculas de NO oxidadas por molécula de composto
organico determina canto O3 se formara por consumo dunha cantidade

de composto organico dada.

» Para compostos organicos, que postien como maior tendencia a reac-
cién con radicais OH*®, os niveis de radicais presentes tamén determi-
nan en que contia os compostos organicos son a causa da formacion
de 03.

« Algins compostos organicos, mediante oxidaciéon fotoquimica, levan
a producion de mais radicais libres, o que implica un incremento do O3
formado. Outros xeran radicais intermedios que conducen a reaccions

terminais, co que se inhibe a producion de Os.

Exemplo da complexidade da reactividade destes compostos amdsase nas
reaccions que se amosan a continuacion. O formaldehido, composto produ-
cido en determinadas plantas industriais e, polo tanto, emitido como con-
taminante primario, revélase como unha fonte importante de radicais libres

na atmosfera a partir dun primeiro proceso de fotdlise:

HCHO + hv — H® + HCO® (R1.11)
— Hy+CO (R1.12)

ou outro de reaccion con radicais libres:
HCHO + OH® — HO} + CO + Hy0 (R1.13)
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Posteriormente os produtos xerados poden interaccionar cos 6xidos de ni-
troxeno poden propiciar o incremento de concentracion de substancias como
0 0zono, ao reaccionar cun dos seus consumidores: o0 NO (reaccion R1.14),
provocando a a formaciéon de novas sustancias como o acido nitrico (reac-

cion R1.15).

HO3+ NO — NOy+ OH*® (R1.14)
OH® + NOy — HNOs (R1.15)

1.1.1.d Particulas

Baixo a denominacion de particulas incliese a calquera substancia, excepto
a auga pura, que se encontre na atmosfera como liquido ou s6lido baixo con-
diciéns normais; o seu tamafio debe ser microscépico ou menor, pero maior
que as dimensiéns moleculares, por riba dos 2 A. A sda aparicién débese
non s6 a emisions directas, senéon tamén a condensacion de certos gases ou

a reacciéons quimicas entre eles que dean lugar a especies condensadas.

Unha descricion completa das particulas atmosféricas requiriria o cofece-
mento de varios parametros: concentracion, tamafio, forma, composicion
quimica e fase: liquida ou sélida. Sen embargo, as suas principais caracteris-
ticas derivan do seu tamafio, xa que € este o que condiciona o seu transporte
e posterior deposicion. Tamén desta propiedade depende a stia capacidade
para afectar 4 satide humana, polo que é esa o parametro mais comunmente

utilizado para clasificalas.

Nunha primeira aproximacion, pédense dividir as particulas en dous grupos:
particulas finas, con un didmetro inferior a 2, 5um, e particulas grosas, as de
diametro maior. Os aerosois atmosféricos son unha clase de particulas cun
rango de tamafio que vai desde as decenas de A ata case 1mm. Na Taboa
1.1 amosanse as distribucions de tamafio medio que presentan as particulas

atmosféricas en diferentes ambientes.
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Taboa 1.1. Tamanos medios de particulas na atmosfera para diferentes rexions e am-

bientes

Zona V(D, < 1um) \Y
pm3 /em3 pum?3/em?

De fondo
Oceéanico 1-4
Continental lonxano 0.5-2.5 2-10
Continental medio 2.5-8 10-40
Con influencia urbana 8-30 20-60
Urbano contaminado 30-150 100-300

Mais é importante destacar que a distincion entre particulas finas e grosas
non se limita soamente ao seu tamafio, senén que se presentan relacionadas

con alguns outros aspectos:

As particulas finas adoitan ser emitidas por focos distintos dos que

emiten particulas grosas.

O transporte na atmosfera segue camifios diferentes polo que, xeral-
mente, non reaccionan quimicamente ambolos dous tipos na mesma

corrente de aire.

« A eliminacion da atmosfera réxese por mecanismos distintos.

Presentan diferente composicion quimica, dado que certos compostos

tefien tendencia a formar aglomerados de maior tamafio que outros.

Requiren técnicas de control distintas.

A actividade das particulas na atmosfera é moi alta. Unha vez son emitidas, o
seu tamario, numero e composicién quimica poden ir variando por diversos

mecanismos. Finalmente, son eliminadas da atmosfera mediante procesos
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naturais de xeito relativamente rapido, presentando por tanto baixos tem-
pos de permanencia medios na troposfera non superiores a unha semana. A

Figura 1.3 ilustra os diferentes mecanismos de deposicion.

Gaseous Particulate
pollutants in pollutants in
atmosphere atmosphere

= =
9 o
= =
SOURCES 3 Pollutants &
o in cloud water &
C; and a
VOC NOx S precipitates a
Wet
Deposition

VoC 50,

M = Natural RECEPTORS

Anthropogenic

Figura 1.3. Mecanismos de deposicion de particulas. Fonte: US Environmental Pro-

tection Agency

Cando os aerosois son emitidos preto da superficie, os mecanismos de eli-
minacién mais importantes son os de tipo mecanico: impacto e deposicion
seca sobre o chan ou outras superficies. Pola contra, en emisiéons por riba
dos 100 m toma importancia a deposiciéon humida, mecanismo polo cal os
contaminantes son arrastrados polas nubes e as precipitacions. Durante o
arrastre, a auga en forma de gotas de choiva, néboa ou nubes pode absorber
gases ou conformar novas particulas, asi como promover reacciéns quimicas.
Posto que as nubes poden ser desprazadas na atmosfera a longas distancias,
a dinamica fisicoquimica no seu interior pode ser de grande importancia na

aparicion de episodios de contaminacion transfonteiriza.

29



ANGEL RODRIGUEZ LOPEZ

1.1.2 Efectos da contaminacion fotoquimica:

o smog fotoquimico

Aparte dos efectos nocivos que cada especie contaminante pode causar de
xeito directo, coa suia mistura, e dandose as condicidons axeitadas, activase
un conxunto de procesos fisicoquimicos que conducen a apariciéon de novas
substancias. Estas poden presentar diferente actividade, ser mais perigosas
que as reactantes ou dar lugar a novas reaccions. A primeira vez que se tivo
constancia deste fenémeno foi na década de 1940, na cidade de Los Angeles,
cando se produciron unha serie de episodios de alta contaminacién provoca-
dos principalmente polas reaccions entre os compostos organicos volatiles
co NO,, visible na forma dunha nube de color pardo sobre toda a cidade
que se denominou smog fotoquimico. A Figura 1.4 presenta un mecanismo

xenérico que conduce 4 formacion de smog fotoquimico.

free radicals

hydocarbon

free radicals

reactive

~"hydocarbons

Figura 1.4. Formacién de smog fotoquimico

A complexa dinamica quimica dos compostos organicos volatiles na atmos-
fera esta intimamente relacionada coa aparicion previa de radicais OH*®, cu-
xa orixe esta na fotodisociacion do ozono e a interaccion dos produtos co

vapor de auga (reaccions R1.9 e R1.10).
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Un exemplo dos mecanismos que intervefien na formacion do smog fotoqui-

mico preséntase nas reaccions seguintes:

+ A reacciéon de OH* cos hidrocarburos (RH) conduce a formacion de
radicais peroxialquilo (ROS):

RH + OH® — R® + H>0 (R1.16)

R®* + Oy — ROS (R1.17)

+ A reacciéon de OH* con aldehidos forman radicais acil (RCO®) e acil-
peroxidos (RC(0)03), mediante reaccions da forma:
RCHO +OH®* — RCO* + HyO (R1.18)

RCO® + 05 — RC(0)03 (R1.19)

« Os radicais peroxido reaccionan rapidamente con NO para dar NO; e

outros radicais libres:

ROS + NO — NO> + RO* (R1.20)
— RONO, (R1.21)
RC(0)0$ + NO — NOs + RC(0)0® (R1.22)

+ A reacciéon mais comun dos radicais alcoxido (RO®) prodicese co Ox:

RO®* + 0Oy — HOS + R'CHO (R1.23)

» Finalmente os radicais hidroperdxidos (HO$) poden reaccionar con

NO para xerar NO; e completar o ciclo:

HOS + NO — NOs + OH* (R1.24)

A aparicion desta nube toxica afecta de xeito negativo a todo o seu entorno:
a saude das persoas, aos animais e as plantas, aos edificios e incluso a propia

atmosfera.
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1.2 Historia do modelado numérico da atmosfera

Os comezos do modelado numérico da atmosfera pddense establecer nos pri-
meiros anos do século XX, centrados exclusivamente no campo da meteoro-
loxia (Shuman, 1989; Lynch, 2008). Ata o momento, as predicions baseabanse
no coflecemento e experiencia que os meteordlogos posuian das condiciéons
locais, asi como do avance esperado destas. A Uinica aproximacion existente
a unha metodoloxia sistematica era a utilizacién dun indice de mapas sinép-
ticos categorizados que se consideraban como punto de partida, aceptando a
suposicion de que a atmosfera evolucionaria de xeito semellante & categoria

na que se clasificaba (Gold, 1920).

1.2.1 Modelado numérico meteoroloxico

Foi o meteordlogo estadounidense Cleveland Abbe (Figura 1.5) quen pro-
puxo que a meteoroloxia é esencialmente a aplicaciéon da hidrodinamica e a
termodinamica a atmosfera (Abbe, 1901), presentando un conxunto de ecua-
ciéns que, ainda non podendo ser resoltas na época por mor da falta de
métodos matematicos axeitados, abrian o camifno conceptual para futuros

desenvolvementos.

Pouco despois, no ano 1904, o fisico noruegués Vilhelm Bjerknes (Figura 1.5),
seguindo o traballo de Abbe, estableceu as denominadas ecuacions primiti-
vas, que son a base da modelado numérico actual (Bjerknes, 1904). Bjerknes
identifica un sistema de sete variables: presion, temperatura, humidade, den-
sidade e as tres compofientes da velocidade; relacionadas entre elas por sete
ecuacions: ecuacion de estado, continuidade, primeira e segunda leis da ter-
modinamica, e as tres compofientes hidrodinamicas do movemento; e desen-
volve un método iterativo, baseado na resolucion grafica das ecuacions pri-
mitivas, que permite a confecciéon de novos mapas meteoroloxicos que des-

criben o estado da atmosfera logo dun determinado paso de tempo.
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A primeira aproximacioén a resolucion numérica das ecuacions primitivas
foi a de Lewis F. Richardson (Figura 1.5) (Richardson, 1922). O seu método
consistia fundamentalmente en tabular as variables atmosféricas a certas la-
titudes, lonxitudes e alturas nun intre dado, establecendo un estado inicial da
atmosfera que deberia ser actualizado, para cada paso de tempo, aplicando
as ecuacions. Os resultados foron desesperanzadores, conducindo a situa-
ciéns non representativas da realidade debido, sobre todo, 4 mala calidade
dos datos meteoroloxicos usados como condicidns iniciais. A existencia des-
ta limitacion fora xa anticipada polo meteordlogo austriaco Max Margules,
quen afirmara que para obter unha predicion precisa dos cambios de pre-
sion atmosférica era necesario contar cunha precision imposible de acadar

nos datos de vento (Margules, 1904).

Figura 1.5. De esquerda a dereita: Cleveland Abbe (1838-1916); Vilhelm Bjerknes
(1862-1951); Lewis Fry Richardson (1881-1953). Fonte: Lynch (2008).

Uns anos despois, os estudios sobre soluciéons numéricas a ecuacions en de-
rivadas parciais, realizados por Courant, Friedrichs e Levy, tamén demostra-
rian a imposibilidade de aplicar o método de Richardson do xeito no que el
o fixo, dada a limitacién que no paso temporal impdon un determinado paso
espacial (Courant et al., 1928). Esta restricion, cofiecida como criterio CFL,

impufia unha cantidade de iteracions inabordable con calquera das metodo-
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loxias disponibles, polo que o problema foi posposto, a espera de avances
na comprension da dindmica atmosférica e na mediciéon das stias variables.
Con todo, esta metodoloxia sentou as bases sobre as que se desenvolveria o

modelado numérico da atmosfera ata a actualidade.

Non seria ata duas décadas despois da publicacion do libro de Richardson
cando se produce o feito que impulsa definitivamente o modelado numéri-
co da atmosfera. Habia uns anos que o matematico John von Neumann se
interesara pola investigacion de fluxos turbulentos, desefiando unha maqui-
na de resolucién numérica automatica das ecuacions hidrodinamicas que os
modelan. A partires deste conecemento, e interesado no traballo de Richard-
son, estimou a capacidade de calculo coa que deberia contar a maquina que
resolvese as ecuacions meteoroloxicas. Foi enton cando presentou 4 Marifia
dos Estados Unidos a sta proposta de financiamento para iniciar o Proxec-
to Meteoroloxico, fundamentado na construciéon da maquina que el mesmo

desenara.

En xullo de 1946 o proxecto comezou a sua andadura formado por catro
equipos interdisciplinarios de matematicos, fisicos, programadores e meteo-
rélogos. A fronte destes tltimos nomeouse a Jules Charney. Este feito marca
o comezo de dous dos desenvolvementos que, tanto desde o punto de vista
tedrico como practico, mais influencia tefien na actualidade: a predicién nu-

mérica meteoroloxica unida & creacion dos primeiros sistemas informaticos.

Mais a pesares de contar co sistema automatico de calculo mais avanzado da
época, o numero de pasos de iteraciéon precisos para a resolucion das ecua-
cidns primitivas seguia a ser inabordable, debido principalmente as restri-
ciéns de paso espacial que impoén a aparicion das ondas de gravidade. Apli-
cando técnicas de analise de escala, Charney acadou unha simplificacion
das ecuacions primitivas, obtendo unha aproximaciéon denominada quasi-
xeostrofica, que elimina as ondas de gravidade da solucion (Charney, 1947,

1948). Finalmente, no ano 1950, o grupo de traballo de meteoroloxia foi ca-
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paz de resolver numericamente a ecuacioén barotrépica utilizando o ENIAC
(Charney et al., 1950), investindo, para unha integracion de 24 horas, as mes-

mas 24 horas de célculo.

Dentro dos dez anos seguintes, a mellora nas prediciéns numéricas do tempo
foron da man do incremento na capacidade de calculo das novas computado-
ras. A evolucion natural do modelo barotropico inicial de Charney (1949),
que contaba cunha soa capa sobre a superficie, foi o desenvolvemento de
modelos multicapa: Thompson & Gates (1956), de dous niveis verticais, e
Charney (1954), de tres niveis, que, sen embargo, non ofreceron os resulta-
dos esperados polo que, a nivel operativo continuaron a ser usados os mo-
delos monocapa, buscando a simplicidade na analise dos erros sobre os que

traballar.

Xa na década dos 60, coa mellora das maquinas e as investigacions previas,
abordouse o gran problema que non eran capaces de xestionar os modelos
barotropicos: a incapacidade para transformar as enerxias potencial e in-
terna en enerxia cinética, que resultaba, por exemplo, na incapacidade de
predicir a formacion de tormentas. Para solucionar este problema desenvol-
véronse os modelos baroclinicos (Cressman, 1963) que, conservando as sim-
plificacions feitas nos modelos barotropicos, como o filtrado das ondas de
gravidade, eran capaces de predicir cicloxéneses, mellorando asi a utilidade

practica da prediciéon numérica.

Pero ainda sendo extraordinarios os avances, o traballo non se detivo. O sen-
tir da comunidade de meteordlogos era que as capacidades das predicions
non acharan o seu teito, mais as posibles melloras debian pasar pola reso-
lucién directa das ecuaciéns primitivas. En 1951, Karl-Heinz Hinkelmann
presentaba un estudio no que afirmaba que as oscilacions atmosféricas de al-
ta frecuencia podian ser controladas nas ecuacions, partindo de condicions
iniciais axeitadas (Hinkelmann, 1951). Outros traballos como os de Char-

ney (1955) ou Phillips (1960), afondaron nesta idea e, no ano 1966, dous dos
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centros de predicion meteoroloxica punteiros no mundo, o Deutscher Wetter-
dienst e o National Meteorological Center dos Estados Unidos, fixeron opera-

tivos senllos modelos de predicion por resolucion das ecuacions primitivas.

O meirande problema no uso das ecuaciéns primitivas era a excesiva acu-
mulacion de erros de truncado, intimamente asociados a4 non linearidade das
ecuacions, aparecendo un novo foco de inestabilidade, de natureza numéri-
ca, moi diferente do estudado por Courant et al. (1928). A falta de teoria
matematica que dese resposta a este novo reto foise cubrindo ao longo das
décadas en traballos como os de Robert et al. (1970) e Shuman (1974), culmi-
nando nos traballos de E.N. Lorenz sobre os limites de predicion da atmosfera
(Lorenz, 1963, 1965, 1969), que daria como resultado o desenvolvemento da
Teoria do Caos sobre a imposibilidade da predicion de sistemas complexos

altamente non lineais (Lorenz, 1993).

Sabendo da existencia de limites na aplicabilidade dos modelos, os esforzos
de desenvolvemento centraronse na incorporacion de novos elementos que
tivesen en conta diferentes parametros que afectan a4 dinamica atmosférica.
Asi, a Weather Analysis and Prediction Division entre os anos 1967 e 1971
incorpora os calculos de vapor de auga e calor latente, engade os efectos
da radiacion solar, refina a descricion da topografia e introduce o efecto re-
troactivo que a choiva convectiva ten sobre a meteoroloxia. Varios traballos
estudaron tamén a influencia das condicidns iniciais, desenvolvéndose di-
versos métodos para o tratamento dos datos disponibles, de xeito que fosen
aptos para a sta introduciéon nos modelos de predicion (Nitta & Hovermale,

1969; Pkland, 1970).

A comezos da década de 1970, existia xa unha contorna idénea para conside-
rar madura a prediciéon numérica meteoroloxica. Moitos avances quedaban
por facer, pero as bases nas que se apoiarian estaban perfectamente asen-
tadas. Por unha banda, a metodoloxia matematica presentaba de xeito claro

os limites de aplicabilidade dos modelos, o que permitia un enfoque mais
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preciso da orientacion das investigacions. Por outra banda, as capacidades
de calculo medraban de xeito exponencial, permitindo o desenvolvemento
e utilizacion de formulacions cada vez mais proximas aos fendémenos fisicos
e, polo tanto, mais complexas na sia resolucion e intensivas en canto a con-
sumo de recursos computacionais. Ao longo desa década desenvolvéronse
numerosos modelos meteoroloxicos, xurdidos das investigacions levadas a
cabo no seo das axencias meteoroldxicas nacionais que ian aparecendo ao
longo de tédolos continentes. Sen embargo, e a pesares dos avances compu-
tacionais, ainda non era posible executar un inico modelo que representase,
a un tempo, o fluxo atmosférico en todalas stias escalas de movemento, o
que propiciou a aparicion de modelos especializados en diferentes escalas
e fendémenos fisicos, en funcion da influencia relativa que estes tivesen na

escala considerada. Este modo de traballo mantivose ata a actualidade.

Hoxe en dia existen un grande nimero de modelos que cobren todalas es-
calas. Nun extremo atépanse os denominados modelos hidrostaticos de cir-
culacion xeral (GCM, General Circulation Models), desenados para grellas de
baixa resolucion ( ~ 300 km ) e utilizados para a investigacion de fenéome-
nos globais da atmosfera: simulaciéns do clima e estudios sobre o cambio
climatico (Kiehl et al., 1996). No outro extremo sittianse os modelos non hi-
drostaticos de microescala, capaces de calcular explicitamente tédolos pro-
cesos fisicos e dinamicos que caracterizan esa escala (100 m ou menos): a

formacion de nubes ou fendmenos turbulentos.

Pero é na escala intermedia (1-200 km), denominada mesoscala, onde o na-
mero de modelos existentes é maior por ser, quizais, os mais flexibles a hora
da sua aplicabilidade practica, tanto no eido da predicion operativa como no
da investigacion. Exemplos deste grupo de modelos son: o Penn State-NCAR
Mesoscale Model (MM5), o Mesoscale Atmospheric Simulation System (MASS),
0 Regional Atmospheric Modeling System (RAMS) e o Weather Research and

Forecast (WRF), que son utilizados para a realizacion de prediciéons operati-
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vas en América do Norte; o modelo do European Centre for Medium-range
Weather Forecasts (ECMWF) que proporciona predicions meteoroloxicas pa-
ra a Union Europea; o High Resolution Limited Area Model (HIRLAM) é o
implantado na AEMET (Axencia Espafiola de Meteoroloxia) para realizar a

sua predicion diaria.

Compre destacar que, actualmente, non é preciso contar cun equipamen-
to informatico de alto custe para poder pér en marcha estes modelos. Os
avances na informatica permiten a equipos proposito xeral contar con ca-
pacidades de calculo inimaxinables hai relativamente poucos anos para as
computadoras mais avanzadas. Isto, unido a dispoiiibilidade libre do codigo
dun numeroso grupo destes modelos, fai posible que equipos de investiga-
cion pequenos. e incluso persoas de xeito individual, poidan utilizalos, ava-
liando os modelos en rexions especificas e aportando cofiecemento de moito

valor para o futuro desenvolvemento deste software.

1.2.2 Modelado numérico da contaminacion atmosférica

Os contaminantes gasosos son emitidos a atmosfera e experimentan no seu
seo todolos procesos fisicoquimicos polos que se poden ver afectados. Polo
tanto, a posibilidade de modelar estes procesos vai aparellado ao cofiecemen-
to mesmo da dinamica atmosférica, é dicir, ao dos fendmenos meteoroldxi-
cos. E por este motivo que a historia do modelado numérico da contamina-

cion atmosférica estd inexorablemente unida 4 do modelado meteorolodxico.

Os primeiros intentos de establecer un proceso sistematico de analise da con-
taminacion datan de principios dos anos 1930, tendo como obxecto o despra-
zamento dos grandes penachos emitidos por instalacions industriais. Neste
senso, identificaronse diias compofientes que determinan o movemento glo-
bal da emision: o transporte macroscopico, caracterizado pola velocidade

media do vento nun determinado intre, que era ben cofiecido e amplamente
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estudado por séculos; e a difusion, ou transporte turbulento, asociada a fe-
noémenos de intercambio de enerxia a escalas menores, que ainda non fora
tratada en profundidade. Este era o reto ao que debian enfrontarse os pri-

meiros estudosos do modelado da contaminacion atmosférica.

Dos primeiros traballos que versan sobre a turbulencia atmosférica poédense
os de Taylor (1915, 1921). Estes escritos sentan a base do desenvolvemen-
to dos primeiros modelos de contaminacién do aire: os Gaussianos (Sutton,
1932; Bosanquet & Pearson, 1936). A sta formulacion baséase na determi-
nacion experimental das dispersions vertical e horizontal do penacho, uti-
lizando a desviacion estandar como medida da sta distribucién espacial de
concentracions. Estes experimentos determinaron que a concentracion de
contaminantes, en calquera punto situado a sotavento do foco emisor, de-
pende, ademais que da distancia, da estabilidade atmosférica. Este parametro
caracteriza o estado turbulento da atmosfera, tomando valores discretos que
van desde moi estable, clase F, ata moi inestable, clase A, pasando por neutro,

clase D.

A sinxeleza e flexibilidade destes modelos fan que acaden un grande éxito,
sendo utilizados, durante as décadas de 1940 e 1950, practicamente sen va-
riacions (Sutton, 1953). A suda aplicacion principal consistia no calculo das
concentracions maximas que se acadaban na superficie, ali onde os penachos
industriais impactaban, asi como a distancia da fonte & que esta situacion se
producia. O uso de modelos de dispersion converteuse na técnica estandar
para o calculo de alturas de chemineas industriais con fins reguladores ata
mais ala dos anos 1970. Mais, con todo, a investigaciéon non estaba detida.
Durante os anos 1950 foron numerosos os estudios sobre a dispersion de
contaminantes en areas urbanas: McCabe & Clayton (1952) en Poza Rica,
México; Katz (1952) en Detroit ou Wilkins (1954) en Londres; axudados en

diversas ocasions pola emision controlada de gases trazadores, co obxectivo
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de determinar as caracteristicas da dispersion (Waldron Jr., 1968; Megonnell,
1958).

Pero a pesares dos avances, achegandose o ano 1960, ainda non fora realizada
ningunha simulacién para a estimacién de contaminacién urbana, debido &
falta de informacion sobre as emisions, asi como de capacidade computacio-
nal para levalas a cabo. Foi Pooler Jr. (1961) quen, aplicando o inventario
de emisions preparado para os anos 1957-58 en Nashville (Tennessee), rea-
lizou as primeiras estimacions mensuais de concentracion de contaminan-
tes urbanos, iniciando asi o desenvolvemento dun novo tipo de modelo: os
urbanos. Estes modelos permitian a introducion de emisiéons non sé proce-
dentes de fontes puntuais, senén tamén lineais e de area. Outra mellora aos
modelos Gaussianos que tamén pertence a este periodo, é a inclusiéon de mo-
dulos para o calculo da sobreelevacion de penachos, aparecendo numerosos
desenvolvementos con diferente aceptacion: Bosanquet et al. (1950), Holland
et al. (1953) ou, quizais o método mais usado na actualidade, Briggs (1965).
Finalmente, estudios sobre a influencia da altura de mistura na magnitude
das concentracions de superficie dan os seus primeiros avances (Holzworth,

1967; Deardorff & Willis, 1975).

Na década de 1970 as investigacions sobre o modelado da contaminacion
atmosférica avanzan por dous camifios paralelos: por unha banda, o cofiece-
mento da importancia da capa de mistura atmosférica impulsa o desenvol-
vemento de novos modulos que tefien en conta este fenémeno (Yamartino,
1977); por outra, a comunidade cientifica cae na conta de que a contamina-

cion atmosférica non é s6 un fenémeno local.

En Europa, as emisions de SO2 e NO, procedentes das altas chemineas in-
dustriais podian ser desprazadas longas distancias, producindo a acidifica-
cion do medio receptor; nos EE.UU., o ozono era un problema en grandes
zonas industriais e urbanas. Esta nova situaciéon non podia ser abordada co

uso da aproximacion Gaussiana, polo que se fixo preciso o desenvolvemen-
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to doutro tipo de modelos. O achegamento produciuse seguindo principal-
mente dous paradigmas de simulaciéon: Lagrangiano e Euleriano, ambolos
dous caracterizados polo uso intensivo de datos meteoroloxicos nos seus es-
quemas de resolucién do transporte de contaminantes. E neste punto onde
conflien os camifios da simulacion meteoroloxica e da contaminacion at-

mosférica.

O esquema Lagrangiano baséase no seguimento dunha parcela de fluido ao
longo dunha traxectoria, mantendo a sda identidade en todo momento, po-
dendo asi ser utilizado para cubrir longas distancias e periodos de tempo. O
desenvolvemento inicial deste tipo de modelos estivo relacionado cos estu-
dios do transporte a longa distancia de SO3 que se fixeron en Europa (Rodhe,
1972, 1974; Fisher, 1975; Eliassen & Saltbones, 1975). O primeiro expofente
foi o modelo de traxectorias de EMEP, usado ao longo dos anos para calcular
a contaminacion transfronteiriza de especies acidificantes e, mais adiante, de

fotooxidantes.

O esquema FEuleriano divide a zona da atmosfera a investigar en parcelas,
tanto en direccion vertical como horizontal, estudando os cambios que se
producen no seu interior. Esta configuracion fai que a sta aplicacion se-
xa mais axeitada para episodios especificos de poucos dias. A modelizacion
Euleriana comeza cos estudios de Reynolds et al. (1973) sobre a formacion
de ozono sobre areas urbanas, con Shir & Shieh (1974) sobre SO, en areas
urbanas, e Egan et al. (1976) e Carmichael & Peters (1978) sobre sulfuros a
escala rexional. O modelo mais representativo desta etapa é o Urban Airshed
Model (UAM), desenvolvido por Reynolds para levar a cabo as simulacions

fotoquimicas sobre a cidade de Los Angeles.

Mais os traballos citados demostraban que os diferentes compostos das emi-
sions gasosas podian sufrir procesos quimicos, coa conseguinte aparicion de
contaminantes secundarios, problema que non podia ser abordado axeitada-

mente pola aproximacion Gaussiana clasica. Para abordar esta nova situa-
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cion, utilizase unha metodoloxia de resoluciéon numeérica conceptualmente
idéntica 4 aplicada nos modelos meteoroléxicos: a inclusion modular dun es-
quema de resolucion da quimica atmosférica, denominado mecanismo qui-

mico.

Considerando cada cela como un volume estable, onde tédolos compofientes
se atopan perfectamente mesturados, introducese un nivel de calculo, inter-
medio entre dous pasos de tempo de solucidn fisica, no que se resolven as
ecuacions que dirixen as transformacions quimicas que se producen no seu
interior. Foron diversos os mecanismos quimicos que apareceron, utilizando
diferentes metodoloxias de clasificacion das especies quimicas, asi como dis-
tintos tipos e nimero de reaccions. En Demerjian (1976) faise un exhaustivo

repaso dos mecanismos desenvolvidos ata a época.

A partir da década de 1980, pode dicirse que os conceptos basicos do modela-
do da contaminacion atmosférica, asi como as ferramentas utilizadas, estan
altamente difundidas e son conecidas pola comunidade cientifica, incremen-
tandose as stas aplicacions. Isto redunda nunha mellora continua dos mo-
delos, afondando no seu refinamento e axuste, mais mantendo os principios

conceptuais.

Na actualidade, os modelos de calidade do aire que incliien, de xeito mais pre-
ciso, os diversos procesos que sofren os contaminantes na atmosfera, son os
fotoquimicos. Na stia formulacion incliese o tratamento de emisions, trans-
porte, transformacién quimica, incluindo os complexos mecanismos foto-
quimicos, e eliminacion de contaminantes por diversas vias, todo desenvol-
vido en forma modular, o que os fai extremadamente flexibles. Como exem-
plos deste grupo de modelos poderian nomearse: CHIMERE (Menut et al,
2013), modelo avalado polo Institut National des Sciences de I’'Univers fran-
cés; Comprehensive Air Quality Model with Extensions (CAMx) (ENVIRON,
2013), desenvolvido pola empresa estadounidense Environ Inc. ou o Commu-
nity Multiscale Air Quality (CMAQ) (Binkowski & Roselle, 2003) desenvolvi-
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do baixo a direccion da Atmospheric Modeling and Analysis Division, perten-
cente a axencia americana do medio ambiente, en colaboracion co Institure
for Environment da University of North Carolina at Chapell Hill. Recentes
desenvolvementos estan orientados cara a introducion de médulos fotoqui-
micos como parte do modelo meteoroloxico, de xeito que a resoluciéon de

ambolos dous sistemas sexa simultanea: WRF-Chem (Grell et al., 2005).

1.3 Aplicacion dos modelos fotoquimicos

O modelado dos procesos de contaminacion atmosférica é de grande utilida-
de para o desenvolvemento de diferentes tarefas que tefien, como obxectivo
final, garantir a boa calidade do aire, de modo que a stia natureza alterada

non poida danar a persoas, vexetais, animais ou obxectos. Estas tarefas son:

« Establecer unha lexislacion para o control das emisions de contami-
nantes atmosféricos, determinando os maximos caudais e concentra-

cions de emision permitidas.
« Avaliar diversas estratexias de control de emisions.

« Seleccionar localizacions de futuros focos emisores, co fin de minimi-

zar o seu impacto sobre a contorna.

« Establecer estratexias de intervencion inmediata no control de episo-
dios de elevada contaminacion en determinadas rexions: sistemas de

alerta e reducion de emisions en tempo real.

« Identificacion de responsabilidades nos niveis de contaminacién exis-
tentes en cada momento, mediante a avaliacion da interrelacion directa

emisor-receptor.
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Ainda que, a pesares da sua utilidade, estes modelos non son a solucion final

ao problema da contaminacion, si permiten suplir as carencias inherentes as

medidas de campo en canto a:

« Resolucion espacial e temporal, posto que unha rede permanente de

sensores automaticos, coa resolucion espacial que poden proporcionar
algins modelos, resultaria extremadamente custosa tanto na sda ins-

talacion como no seu mantemento.

Identificacion de erros na medida da contaminacion, xa sexa por fallos
no sistema de medida ou por unha localizacién incorrecta da estacion
de toma de datos; isto ultimo implica que os modelos de calidade do
aire son una ferramenta moi util na definiciéon de redes 6ptimas de

seguimento da contaminacion atmosférica.

Definicion da altura de emisién necesaria para garantir que as emisions

de focos industriais non afecten a rexion circundante.

Capacidade de predicién do comportamento de contaminantes atmos-
féricos, para a prevencion de niveis de alarma de contaminacioén; un
modelo ben calibrado e suficientemente probado pode representar axei-
tadamente a realidade, a stia dinamica e as stas respostas a diferentes

perturbacions no futuro.

En definitiva, existe un amplo campo de estudio da contaminacién atmosfé-

rica que require o desenvolvemento e aplicacion destes modelos, capaces de

describir e predicir o comportamento dos contaminantes atmosféricos.
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Tendencias de ozono troposférico en Galicia

A meirande parte do ozono atmosférico atopase na estratosfera, seccion da
atmosfera entre os 10 e os 50 km de altitude, onde desenvolve un papel critico
para o mantemento da vida na Terra, ao absorber a maior parte da radiacion
ultravioleta que chega desde o sol. A Figura 2.1 presenta un tipico perfil
vertical da presion parcial de 0zono e da stia razoén de mistura, en funcion da
altitude. Pode observarse que o maximo de presion parcial se acada a unha
altura entre 20 e 30 km, formando unha barreira que impide que a radiacion
solar, no rango de lonxitude de onda entre 200 e 300 nm, chegue & atmosfera

inferior e a superficie terrestre.

Unha fracciéon moi inferior do ozono xerado de forma natural atopase na tro-
posfera, capa mais achegada a superficie que conta cuns 10 km de espesura.
Os datos representados na Figura 2.1 amosan que as concentraciéons natu-
rais de ozono troposférico son moi baixas, xeralmente fraccidons de partes
por millén (ppm) como razén de mistura, ao comparalo coas mais de 12 ppm
que se rexistran na estratosfera. Con todo, o ozono troposférico constitie

arredor do 10-15 % do total (Brasseur et al., 2003).

Existen amplas bases de datos de observacions de ozono superficial en areas

rurais e suburbanas de Norteamérica e Europa, que permiten facer un estu-
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Figura 2.1. Perfil vertical da distribucion media anual de ozono global. Adaptado de
(National Research Council (US), 1991).

dio profundo dos ciclos de aparicion e desaparicion deste gas. Asi, na maioria
das zonas rurais, as concentraciéons de ozono presentan variacions diarias
que conforman un ciclo didrno clasico, cun minimo durante as primeiras
horas da mafia, antes do amencer, e un maximo nas ultimas horas da tarde
(Figura 2.2). Este patron débese, no seu tramo didrno, a producién fotoqui-
mica diaria mais ao posible transporte descendente de aire rico en ozono
desde capas superiores, mentres que en horas nocturnas, cando a xeracion
fotoquimica cesa e o transporte vertical é inhibido por inversions térmicas,
produacense perdas de ozono por deposicion seca e reaccion quimica co 6xido
nitrico. Debido & rapidez desta reacciéon, o minimo nocturno de ozono po-
de ser bastante acusado en lugares proximos a grandes fontes de NO, como
areas urbanas, causando incluso a desaparicion completa do ozono durante

a noite.
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Figura 2.2. Comparativa da evolucién diaria do promedio horario dos niveis de ozono
durante o veran en duas estacions na provincia de Malaga, no sur da Peninsula Ibérica.
Obsérvase unha maior destrucciéon de ozono durante a noite na estacién de caracter

urbano, causada polas maiores concentracions de N O. Fonte: Duenas et al. (2004).

Pero ademais das variacions propias do ciclo diario, as concentraciéons de
ozono nunha zona urbana determinada poden variar considerablemente dun
dia para outro, sendo frecuente que as concentracions maximas de ozono
diario varien nun factor de 2 ou 3 entre un dia e outro, a medida que as con-
diciéns meteoroloxicas cambian. No interior das grandes areas urbanas, e
a sotavento destas, certas condiciéns meteoroloxicas favorecen que as emi-
sions de NO,, a suma de NOy+NO, e compostos organicos volatiles (COV's),
provoquen episodios de contaminacion fotoquimica, con concentracions ex-

tremas de ozono de ata 800ug/m?>.

As bases de datos das observacions de ozono, indican un descenso siste-
matico das sias concentracions maximas a medida que se pasa da periferia
de areas urbanas e suburbanas, ata 400pg/m?, a areas rurais, menores de
300pg/m?, e de ai a zonas illadas, entre 40 e 80ug/m?3 (Seinfeld & Pandis,
1998).

47



ANGEL RODRIGUEZ LOPEZ

As tendencias na concentraciéon de ozono superficial debido a cambios nas
emisions poden estar enmascaradas polas variacions meteoroloxicas, debido
a dobre influencia que tefien ambolos dous factores na producién de ozono,
ao ser este un contaminante secundario. Sen embargo, os valores maximos
de ozono diminuiron en moitas rexiéns de Europa durante os anos 90, men-

tres que os valores medios e os de fondo se incrementaron (Saavedra, 2010).

A pesares das discrepancias en funcion da orixe dos datos estudados: sondas
de ozono, datos de estacidons en superficie ou modelado, as analises apun-
tan a un aumento xeral e continuo do ozono troposférico polo menos ata os
anos 90 Isto produciuse non s6 en Europa, con incrementos do 1-2 % anual
no periodo 1958-1988 (Seinfeld & Pandis, 1998), sendn tamén en Asia (Wu &
Chan, 2001) e a zona Pacifico-Tropical de América do Sur (Seinfeld & Pan-
dis, 1998), no contexto dun incremento dos niveis de fondo a escala global,
segundo datos baseados nas medidas do Total Ozone Mapping Spectrometer
(TOMS) entre 1979 e 1992.

Os cambios na concentraciéon de ozono a nivel hemisférico afectaron a dis-
tribucion deste contaminante sobre o noroeste de Europa, xa que as masas
de aire procedentes do océano Atlantico, tradicionalmente limpas, presentan
agora concentracions de ozono de fondo apreciables (Lelieveld et al., 2004).
Esta é a razon que explica a existencia invariable de niveis de ozono na maior
parte de pobos e cidades durante case todo o ano. Unha tendencia similar ob-
servouse nas masas de aire limpo que entran no continente norteamericano,
procedentes do océano Pacifico (Jaffe & Ray, 2007). Os datos tamén apuntan
cara maiores concentracions de ozono no hemisferio norte que no hemisfe-
rio sur, o que coincide cunha maior influencia do ozono estratosférico e coas
maiores emisiéons de NO, do norte, que levan a unha producién fotoquimi-
ca superior. Pola contra, a queima de biomasa, unha das principais fontes de
hidrocarburos non metanicos e NO, constitiiese como a principal xeradora

de precursores de ozono no hemisferio sur (Seinfeld & Pandis, 1998).
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En Europa, as medidas dos niveis de ozono en areas rurais provefien fun-
damentalmente da rede de estacions asociadas ao European Monitoring and
Evaluation Programme (EMEP). No Reino Unido estimase que as concentra-
cions maximas de ozono nas estaciones EMEP de fondo diminuiron arredor
dun 30 % no periodo 1986-1999 (National Expert Group on Transboundary
Air Pollution, 2001), pero ao mesmo tempo observouse un lixeiro aumento
na concentraciéon media anual. Tomando como base as tendencias observa-
das na concentraciéon de COVs e a modelizacion do potencial de formacion de
ozono que presenta cada especie de COVs, Derwent et al. (2003) concluiron
que a tendencia descendente nos maximos episédicos de 0zono no noroeste
de Europa durante os anos 90 deberia ter acadado os 6, 811g/m? por ano, o cal
esta proximo as reducions observadas nas Illas Britanicas, que se atopan en
torno aos 3,8-5,81g/ m?3 de reducion anual. Resultados similares se obtiveron
tamén para os paises nordicos, posiblemente debido a reducion de emisions

en Europa de precursores durante este periodo (Solberg et al., 2005).

A pesares destas analises, a rede de estacions EMEP de fondo non presenta
tendencias consistentes nos valores maximos de ozono sobre Europa ao lon-
go do periodo 1990-2006, debido posiblemente & compensacioén do balance
xeral de ozono por tres influencias contrapostas: o descenso da intensidade
dos episodios de contaminacién rexional por 0zono, a diminucién da retirada
de ozono pola reducion das emisions de NO,, procedentes principalmente do
trafico, e o crecemento do nivel de fondo de ozono global ou hemisférico. A
estas circunstancias hai que engadir as variacions climaticas en periodos lon-
gos, que conducirian a un cambio, positivo ou negativo, nas concentracions
de ozono, ainda sen cuantificar (Amann et al., 2008). Pola contra, os niveles
urbanos de ozono aumentaron debido ao cambio dos patrons das emisions
de trafico, con eventos de reducion de ozono menos severos durante o in-
verno e diminucion dos niveis maximos episddicos durante a época estival.
Isto supén que o patrén das concentraciéons de ozono rexistradas nas areas

urbanas é similar ao das medidas en zonas suburbanas e rurais proximas.
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Na peninsula Ibérica, a presencia de ozono é considerable en todalas areas,
especialmente as periféricas e mediterraneas, debido tanto ao desenvolve-
mento industrial e o aumento do trafico rodado, como as condiciones me-
teoroloxicas e climaticas tipicas, con altos niveis de insolacion nas zonas
central, leste e sur. Sen embargo, o perfil dos niveis deste gas é moi hete-
roxéneo, dada a situaciéon xeografica da peninsula en latitudes subtropicais,
a cabalo entre o océano Atlantico e o mar Mediterraneo; a stia complexa
orografia, con numerosas barreiras montafiosas e unha lonxitude de cos-
tas superior aos 6500 km; a sia notable variabilidade climatica, con clima
oceanico na area setentrional e mediterraneo no resto; e ao seu poboamen-
to irregular, con grandes diferencias de densidade demografica entre unhas

zonas e outras.

Proxectos desenvolvidos sobre a area mediterranea como o MEsometeoro-
logical Cycles of Air Pollution in the Iberian Peninsula (MECAPIP), e as stas
continuacions Regional Cycles of Air Pollution in the Mediterranean Area (RE-
CAPA) e South European Cycles of Air Pollution (SECAP), que estenderon a
area de analise ao Mediterraneo Occidental e a toda a costa sur europea, sub-
lifian o efecto das circulacions atmosféricas estivais caracteristicas da area
mediterranea, sobre os niveles de contaminacion por ozono troposférico no
leste e no centro da peninsula Ibérica (Millan et al., 1996), dando orixe a
un gran numero de artigos centrados na costa mediterranea espafiola. Nes-
tes traballos avanzouse moito no cofiecemento da relaciéon entre a dinami-
ca atmosférica e a contaminaciéon fotoquimica, pofiéndose de manifesto a
influencia da baixa térmica estival na entrada cara o interior da peninsu-
la das importantes emisions costeiras, asi como o seu funcionamento como
gran reactor fotoquimico (Millan et al, 1991, 1997), o papel dos ciclos meso-
meteoroloxicos, en especial as brisas marinas, no desenvolvemento dos ci-
clos de ozono na costa levantina, asociados a persistencia de elevados niveis
dese contaminante (Martin et al, 1991; Millan et al., 2000; Gangoiti et al.,

2002), o transporte a longa distancia de estratos con altos contidos de ozono
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desde Europa continental ata a area meditrranea (Gangoiti et al, 2001) e a
costa norte peninsular (Alonso et al., 2000) e outros aspectos mais puntuais,
como a exposicion de nitroxeno na area mediterranea asociada ao desen-
volvemento dos ciclos de ozono (Millan et al., 2002; Sanz et al., 2002) ou os
danos aos ecosistemas forestais provocados pola persistencia de ozono (Sanz
& Millan, 1998).

Destacan tamén traballos sobre a orixe de episodios de ozono baseados en
simulacion fotoquimica, ben en contornos metropolitanos, como Barcelona
(Toll & Baldasano, 2000; Barros et al., 2003; Ortega et al., 2004), ben a nivel
rexional (Jiménez et al., 2005, 2006; Gongalves et al., 2009), sobre anélises
de patrons diarios de ozono en funcion das caracteristicas da area (Ribas &
Pefiuelas, 2004), e estudios da influencia da orografia complexa na contami-
nacion atmosférica (Soler et al., 2004a,b; Jiménez et al., 2005; Caballero et al.,
2007; Castell et al., 2008). Outros traballos nesta area obtefien resultados que
incluso son extrapolables a outras zonas da peninsula Ibérica, como a costa

atlantica (Barros et al., 2003) ou a cantabrica (Alonso et al., 2000).

O litoral sur do Mediterraneo tamén foi estudado en relacion cos seus niveis
de ozono troposférico, ainda que con moita menos intensidade que as costas
catalana e levantina. Destacan traballos que analizaron as variacions esta-
cionais de ozono e a sta relacion con variables meteoroloxicas, chegando
a obter varios modelos de predicion de concentraciéons de ozono: un mo-
delo empirico baseado preferentemente en temperatura, vento e humidade
(Duefias et al., 2002); e modelos estocasticos, baseados no estudio de series
temporais precedentes (Duefias et al., 2005). Estas analises centraronse so-
bre todo nos patréns diarios de ozono, tanto en areas urbanas como rurais
(Duefias et al., 2004), e coinciden nas stias conclusions, destacando os maio-
res niveis de ozono en estacions rurais e os seus ciclos diarios mais débiles,

con maior persistencia en estaciones rurais debido a sia menor reducion du-
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rante os periodos nocturnos, de menor desenvolvemento da capa estable e

reducidas misions de NO.

O litoral atlantico luso é outra rexion xeografica na cal se estudou inten-
samente a contaminacion por ozono troposférico, dados os altos niveis que
adoitan ser rexistrados nesta zona, superando en numerosas ocasions o li-
miar de informacion & poboacion (Agéncia Portuguesa do Ambiente, 2008).
Os traballos mais recentes en zonas costeiras de caracter rural foron desen-
volvidos por Evtyugina et al. (2006, 2007), e estan baseados en campafas
de medicion de ozono e precursores fotoquimicos, como NO, e COVs, e na
posterior simulacién dos episodios de ozono. Unha vez mais, ponse de ma-
nifesto a grande importancia das brisas marifias como fenémeno rexional,
que facilita o transporte de precursores e a formaciéon de ozono en areas lito-
rais, ao promover a mistura das masas aéreas e a sua recirculacion; asi como
a sensibilidade da xeracion fotoquimica de ozono aos COVs bioxénicos en
areas rurais escasamente poboadas e con pouca actividade industrial. Previa-
mente obtivéranse resultados similares sobre a relacion das circulacions de
mesoscala e a dispersion de contaminantes no litoral portugués, pero facen-
do fincapé na influencia da topografia costeira (Carvalho et al., 2006). Tamén
se desenvolveron importantes estudios en contornos urbanos, relacionados
co efecto do cambio climatico na contaminacion fotoquimica nalgtn caso:
(Borrego et al., 2000) na area metropolitana de Lisboa, (Martins, 2009) na
area metropolitana de Oporto; ou analizando as circulacions de mesoscala e

a influencia da topografia noutros (Barros et al., 2003).

Outra importante zona de estudio sobre contaminacién por ozono é o litoral
cantabrico peninsular xa que, ainda que as condiciones climaticas desta re-
xi6n non son tan favorables para a reactividade fotoquimica, a existencia de
importantes focos industriais xunto coa posibilidade de transporte desde o
continente europeo, contribtien a aparicion de episodios de alta concentra-

cion de ozono, en especial na época estival (Taboa 2.1). A maioria dos tra-
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ballos realizados nesta rexiéon concéntranse na costa oriental, no Pais Vasco,
centrandose sobre todo no estudo do transporte a longa distancia de conta-
minantes (Alonso et al., 2000; Gangoiti et al., 2002) e pofiendo de manifesto a
existencia deste transporte de ozono desde Europa continental e do Medite-
rraneo occidental cara a costa norte peninsular, baixo condiciones sindpticas
caracterizadas polo establecemento dun anticiclon de bloqueo sobre as Illas
Britanicas e o seu posterior desprazamento cara o Leste. Traballos poste-
riores baseados no uso de modelos de dispersion confirmaron estas vias de
transporte e engadiron outras novas, como a chegada de masas de ozono
desde o centro peninsular durante a noite, a través de estratificacions esta-

bles nocturnas (Gangoiti et al., 2006; Valdenebro et al., 2008).

Taboa 2.1. Resumo das superacions dos niveis de ozono nas 37 estaciéns da rede
de vixilancia do Pais Vasco durante o periodo 1999-2003. Os valores en negra indican
superaciéons dos limiares de proteccion a satide humana e de informacion a poboacion,
establecidos pola Directiva 2008/50/CE, relativa ao ozono no aire ambiente e a unha

atmosfera mais limpa en Europa. Adaptado de Gangoiti et al. (2006).

Maximo diario d di . .
Ano axumo l.ano ~VA 12;)3 Media horaria >180 pg/m?
octohorarias >120 ug/m

N° dias Promedio 3 anos N°dias N° horas N° estacions

1999 37 2 7 2
2000 23 0 0 0
2001 32 30 5 14 6
2002 17 24 1 2 2
2003 64 37 12 43 20

O resto da cornixa cantabrica: Galicia, Asturias e Cantabria, é a rexion me-
nos analizada a nivel peninsular, dados os baixos niveis de ozono rexistra-

dos, debido concorrencia de condicions climaticas claramente menos favo-
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rables para a xeraciéon fotoquimica de ozono: nimero inferior de horas de
sol, temperaturas mais baixas e maiores intensidades de vento. Sen embar-
go, durante as estacions de primavera e veran, adoitan producirse algins
episodios con altos niveis de O3, ao coincidir certos factores meteoroloxicos
propicios para o desenvolvemento de ozono e precursores fotoquimicos en

abundancia.

Neste senso debe destacarse que os periodos de altas temperaturas e ceos
despexados prodicense no terzo norte con ventos de compofiente Nordeste
e, ain da que con menor frecuencia, Sueste. Nesta tltima situacion, as masas
de aire son arrastradas directamente desde a Meseta, mentres que os ventos
Nordeste provefien do continente, a través do mar Cantabrico. Polo tanto, o
transporte de contaminantes primarios, e do propio ozono, vese incremen-
tado durante estes periodos nos que se dan situacions sindpticas axeitadas
para a reactividade fotoquimica. Como consecuencia, a posibilidade de apa-
ricion de episodios de contaminacion fotoquimica nestas areas durante os
meses mais calorosos do ano non é desprezable, sobre todo ao ter en conta

o crecente trafico rodado e a importante industrializacion do litoral norte.

Os escasos traballos realizados en Galicia, centraronse na analise episodi-
ca de entornos industriais (Pena et al., 2000; Méndez et al., 1997) e urbanos
(Castellano et al., 2009). Sen embargo, identificouse unha complexa variabi-
lidade nos niveis de ozono medidos en estacions rurais da rexion, polo que
se decide analizar este comportamento neste traballo de investigacién. Os
resultados e conclusions aparecen publicados no primeiro dos artigos cons-
tituintes da presente memoria, e que se achega no Anexo A: Trends of rural

tropospheric ozone at the northwest of Iberian Peninsula.
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Sistema off-line de modelado atmosférico

Como xa se sublifiou, o estudo da contaminaciéon atmosférica conta hoxe en
dia co apoio dos modelos atmosféricos como unha potente ferramenta para

a sua analise e comprension.

Neste capitulo faise un resumo da metodoloxia de posta en marcha dun sis-
tema off-line de modelado atmosférico para a sua aplicacion no estudo da
contaminacion atmosférica sobre Galicia e, mais concretamente sobre Oz
troposférico . Hai que destacar que, polo tipo de simulacion que se van levar
a cabo, asi como a natureza dos datos a empregar, todo o sistema baséase na

instalacion e execucion de modelos de tipo Euleriano.

En primeiro lugar preséntanse os pasos preliminares a seguir antes da exe-
cucion dos componentes principais, asi como os datos de entrada que se
precisan para levar a cabo as simulacions. Tamén se amosan os diferentes
xeitos de comunicacion entre as distintas partes constituintes do sistema asi
como as ferramentas precisas para levala a cabo. Finalmente, expofiense as

técnicas mais habituais de analise dos resultados de saida.

Nas seccions 3.2 e 3.4 aplicase a metodoloxia exposta no paragrafo anterior
aos modelos meteoroléxico e de calidade do aire respectivamente, centran-

dose nas cuestions especificas de cada modelo. Ofrécese tamén unha relacion
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de diferentes organismos e institucions que ofrecen datos de entrada axeita-

dos para introducir aos modelos.

A seccion 3.3 afonda na descricion dunha das fontes de datos que mais in-
flien na calidades das simulaciéons da contaminacién atmosférica: as emi-
sions. Nela describense os inventarios de emision e amosase a importancia
de contar con datos representativos, ao tempo que se fai unha breve revi-
sion dos diferentes inventarios e modelos dispoiibles para a aplicacion do

sistema de modelado sobre a rexion galega.

Por ultimo, na seccidn 3.5 faise unha descricion do entorno informatico cons-
truido para a posta en marcha do sistema de modelado obxecto deste traballo

de investigacion.

3.1 Metodoloxia xeral

A dia de hoxe, simulacién da calidade do aire baséase principalmente na
utilizacion dos dous tipos de modelos (ver capitulo 1): fotoquimicos, ou de
calidade do aire, dos que se obtefien os datos de concentraciéon de contami-
nantes; e meteoroldxicos, que proporcionan os datos fisicos que conducen o

transporte e a reactividade dos primeiros.

A Figura 3.1 representa un modelo conceptual do fluxo de informacion entre
os diferentes componentes dun sistema de simulacion de calidade do aire.
Nela pode apreciarse que, ademais dos modelos, é preciso contar con outras
fontes de datos de entrada que informen aos modelos das condicions fisicas
nas que se ha desenvolver a simulacion, de xeito que se aproximen o mais

posible as condicions reais.
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« Economfa
* Poboacién > Datos de Emisions

* Tecnoloxia
* Ecoloxia
« Usos de solo Mecanismo Quimico = Motor Numérico

* Estratexias de
reducién de emisions !

¥

- Concentracion de
Contaminantes

2= Datos meteoroldxi

Entradas:

* Prediciéns » Andlise de Saidas:

* Medidas episodios -

* Topografia * Visualizacion

* Orografia = Zonificacion

« Cuberta do terreo = Analise estatistico

« Control

Figura 3.1. Arquitectura conceptual dun sistema off-line de simulacion de calidade
do aire. Adaptado de Russell & Dennis (2000).

3.1.1 Definicion do dominio

Unha vez determinada a rexion de estudio, é preciso definir sobre ela unha
grella de simulacion xeorreferenciada, que divida o dominio nun conxunto
ordenado de celas sobre as que o modelo Euleriano resolvera a simulacién.
As caracteristicas desta malla, como a resolucion ou a proxeccion, determi-
nan fortemente as seguintes etapas de configuracion, non sé atendendo a
dispoiiibilidade de datos, senén tamén en como as condiciéns de contorno

van afectar & simulacion.

Unha grella xeorreferenciada debe facer corresponder, de xeito univoco, t6-
dolos seus puntos con alguin da superficie terrestre. Dada a condicion esfé-
rica da Terra, esta correspondencia non sempre é trivial, debendo establecer
de anteman o sistema de referencia que vai ser utilizado, en aras da correcta
interpretacion dos resultados asi como do seu intercambio, xa que as medi-
das de distancias e areas poden ser moi diferentes dun sistema de referencia

a outro. Dous conxuntos de magnitudes definen o sistema de referencia:
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« Datum xeodésico. O datum xeodésico é o conxunto de parametros

que establecen a dimension e a forma do elipsoide de referencia para

a Terra, por medio dalgunha destas duplas:
(a,b) onde a = semieixe maior da Terra; b = semieixe menor da Terra
(a,1/f) onde a = semieixe maior da Terra; f = b/a = excentricidade

Este parametro é imprescindible para o calculo de distancias en cal-

quera das proxeccions planas utilizadas habitualmente.

Proxeccién. A proxecciéon xeografica é a relacion ordenada entre os
puntos da superficie curva da Terra e os dunha superficie plana repre-
sentada nun mapa. A eleccién da proxeccion determinara en grande
medida aspectos como a deformacion das areas ou as distancias, in-
herentes do paso de un sistema curvilineo a un sistema plano. Ten
especial relevancia a hora de determinar a direcciéon en magnitudes

vectoriais: direccion do vento.

Unha vez establecido o elipsoide de referencia, a construcion da malla baséa-

se na definicion do seguinte conxunto de variables, de xeito que se eliminen

todolos graos de liberdade:
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« (X0, Y0). Representan as coordenadas dun punto do dominio, que adoi-

ta ser a esquina SO da malla. A magnitude e unidades das coordenadas

dependeran da proxeccion elixida.

(DX, DY). Representan o espacio entre celas en cada direccion, é di-
cir, a resoluciéon do dominio. Ao igual que no caso das coordenadas, a

proxeccion elixida determinara as unidades destas variables.

(NX, NY). Representan o nimero de celas que ten o dominio en cada

direccion.
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Deste xeito é posible definir unha grella uniforme que permanece invariable

durante a simulacion.

Sen embargo, na maior parte dos casos, a aplicacion de modelos Eulerianos
faise sobre unha configuracion de grellas anifiadas, o que permite refinar os
resultados en determinadas areas, aumentando a resolucion sobre elas sen
disparar o consumo de recursos computacionais. A definicion destes domi-
nios mais internos faise establecendo as mesmas variables que no caso dos
externos mais, a miado, deben ser relativas a grella denominada pai, e non
absolutas respecto do globo terrestre. Isto confire importancia a esta primei-
ra etapa de configuracion, xa que modificacions posteriores en calquera dos

dominios pode levar a un redefinido completo do sistema de grellas.

Existen tamén modelos que permiten a definicién de mallas irregulares, de-
bendo definir tédolos puntos, ou o uso de esquemas de mallado adaptativo,
que pode ser modificado polo propio modelo en tempo de execucion, en fun-
cién das necesidades da simulacién. Este tipo de configuraciéons non foron
usadas para a realizacion deste traballo polo que a stia descricion cae fora do

seu alcance.

3.1.2 Datos de entrada

Un sistema completo de modelado da calidade do aire a escala rexional debe

contar, polo menos, cos seguintes aportes de datos externos:

Topografia e fisiografia. Estes datos definen as condicions estaticas do do-
minio de simulacion: a descriciéon dos accidentes presentes no terreo,
ou orografia, e os diferentes usos aos que esta destinado. Existen orga-
nismos institucionais que proporcionan datos destes tipo a nivel global

e a diferentes resolucions. Estudios sobre a influencia do terreo nas si-
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mulaciéns atmosféricas poden verse en Egan (1975); Barna & Lamb
(2000); Tong et al. (2005); Jiménez et al. (2005); Szintai et al. (2010).

Condicions iniciais. Representacion instantanea do estado do dominio de
simulacion ao comezo. Adoitan ser adquiridos a partires dos resulta-
dos de simulacions a maior escala. A sda influencia nos resultados das
simulacions é estudada, entre outros, por Liu et al. (2001); Berge et al.
(2001); Jiménez et al. (2007); Samaali et al. (2009); Borge et al. (2010).

Condicions de contorno. Representan o estado dos limites exteriores do do-
minio de estudio ao longo de todo o periodo simulado. Son proporcio-
nados, en xeral, polas mesmas fontes que as utilizadas para a obten-
cion das condicions iniciais. A sta influencia adoita ser estudada en

conxunto coas das condiciéns iniciais.

Emisions. O funcionamento dos modelos fotoquimicos depende en gran
medida da calidade dos datos de emisions proporcionados. Esta infor-
macion recollese en inventarios de emisions que almacenan, de moi
diversos xeitos, os datos medidos ou estimados sobre a liberacion a
atmosfera de gran nimero de compostos, producidos por outros tan-
tos procesos, naturais ou non, ao longo de todo o dominio e durante
o intervalo da simulacion. Dada a complexidade do tratamento destes

datos, adicase un apartado a stia analise (Seccion 3.3).

3.1.3 Acoplado e intercambio de informacion

Para lograr que un sistema de predicion de calidade do aire funcione é preci-
so definir o xeito en que os seus principais compofientes van ser acoplados, é
dicir, a método de comunicacion seguido para o intercambio de informacion
entre eles. Existen principalmente diias aproximacions ou tipos de acoplado:

off-line e on-line (Grell & Baklanov, 2011).
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Acoplado off-line. Método tradicional de acoplado, no que os modelos se
executan secuencial e independentemente, é dicir, os datos proporcio-
nados polo modelo meteoroléxico como resultados, isanse como en-
tradas para o fotoquimico. Posto que, en xeral, os formatos non son
coincidentes, deben utilizarse ferramentas de interface que fan a adap-

tacion dos formatos.

Acoplado on-line. Consiste no desenvolvemento dun médulo fotoquimico
completamente integrado na arquitectura do modelo meteoroléxico,
de xeito que ambos os dous resolvan as siias ecuacions ao mesmo tem-
po. Esta metodoloxia é de desenvolvemento mais recente para o caso
da interaccion meteoroloxia-fotoquimica, mais é frecuentemente uti-
lizada no seo destes modelos, nos que é habitual contar con diversos
modulos, mais ou menos independentes, que poden ser activados ou
desactivados para xestionar diferentes procesos de interese: capa li-
mite atmosférica ou microfisica, no caso de modelos meteoroldxicos;
fotoquimica ou formacion de aerosois, no caso de modelos de calidade

do aire.

Calquera das duas metodoloxias presentan vantaxes e inconvenientes na stia
utilizacion. No caso do acoplado on-line, a posibilidade de que os resultados
do moédulo fotoquimico inflian na meteoroloxia proporciona formas de in-
teraccion mais proximas a realidade, mais co custo dunha alta perda de fle-
xibilidade na sda utilizacion por parte dos usuarios, dado o elevado nivel de
integracion. Por outra banda, a flexibilidade que ofrece un acoplado off-line
na sua facilidade de analise de resultados intermedios ou na reutilizacion de

datos fai que sexa unha opcién altamente utilizada.

Neste traballo, e co obxectivo de manter o mais aberto posible o numero de
combinacions entre modelos meteoroloxicos e fotoquimicos, maximizando

a reutilizacion de cada execucion, decidese aplicar a aproximacion off-line.
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Unha vez feita esta eleccion faise obrigatoria a utilizaciéon de ferramentas
de pre-tratamento off-line, dado que os datos que han ser intercambiados

adoitan presentar formatos e configuraciéons non compatibles.

3.1.4 Interfaces de adaptacion

O nimero e complexidade dos procesos fisico-quimicos tratados nun sistema
de simulacién da calidade do aire, implica a utilizaciéon de informacion de
diversa natureza e procedente de multitude de fontes que, habitualmente,
presenta unha configuracion incompatible coa requirida polos modelos. Esta
incompatibilidade pode analizarse ben desde o punto de vista fisico, é dicir,
formatos de ficheiros diferentes, ben desde a organizacion loxica: distintas

grellas de simulacion, por exemplo.

Na practica, a realizacién de simulaciéns requirira a utilizacion de ferramen-
tas auxiliares, encargadas de transformar os datos dispoiiibles, procedentes
de bases de datos ou resultantes da execucion doutras simulacions, a un for-
mato lexible para os modelos usados. Estas ferramentas denominanse inter-

faces de adaptacion.

As interfaces de adaptacion son ferramentas de diferente complexidade que,
de xeito basico, se encargan da execucion de duaas tarefas, ben unidas ou por

separado:

« Conversion de formato. Adoita ser unha tarefa relativamente sinxela,
na que os datos de saida poden ser utilizados no seu estado bruto, sen
mais que reorganizalos para que poidan ser lidos pola utilidade axei-

tada.

« Transformacion dos datos. Esta tarefa adoita ser complexa e é preci-
so unha inversiéon de tempo maior na sia construcion e proba. Neste

grupo incldense as transformacions de mallas: cambio de resolucion,
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rotacion de ventos, diferentes proxeccions ou diferente disposicion das
variables na malla (Arakawa & Lamb, 1977). Estas transformacions son
criticas para o correcto funcionamento do sistema de simulacién, pos-
to que unha manipulacién pouco coidadosa dos datos pode dar lugar a

perdas de informacion critica.

Dada a alta especificidade dos datos requiridos polos modelos, a dificultade
do desenvolvemento destas ferramentas é evidente. Sen embargo, os paque-
tes nos que se distribtien os modelos adoitan incluir conxuntos de utilidades
de interface, capaces de comunicarse coas fontes de datos mais utilizados.
Proporcionan tamén scripts de execuciéon automatizada xunto con diversos
esquemas de exemplo de uso. As interfaces mais habituais, necesarias para
o funcionamento dun sistema de simulacién da calidade do aire, describense

a seguir:

Interface xeografica. A tarefa desta interface consiste en adaptar os datos
xeograficos ao dominio de estudio, recortando, escalando e interpo-
lando a informacion para incluila na malla do dominio. Esta interface
é usada principalmente polo modelo meteoroloxico e a interface de

pre-procesado de emisions.

Interface de condicidns iniciais e de contorno. Esta interface distribue os
datos de inicializacion na malla de simulacion, asi como as condicions

do contorno. E utilizada polos modelos meteoroloxico e fotoquimico.

Interface meteoroloxica. Adapta os datos de saida do modelo meteoroloxi-
co aos requirimentos do modelo fotoquimico. Adoita levar a cabo ta-
refas complexas como cambios de resolucion, reproxeccion de mallas

ou rotacion de ventos.

Interface de pre-procesado de emisions. Esta interface prepara os datos de

emisions para o seu uso polos modelos fotoquimicos. E, quizais, a in-
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terface mais complexa. Recibe como entrada os datos dos inventarios
de emisidons antropoxénicas, usos do terreo e meteoroloxia, devolven-
do datos horarios, distribuidos na grella de simulacién, das emisions de
contaminantes procedentes tanto de actividades antropicas como bio-

loxicas. As emisions son tratadas mais en profundidade na Seccion 3.3.

Interface de post-procesado dos resultados. Os resultados producidos po-
los modelos adoitan gardarse en arquivos organizados en forma de
grella tridimensional de dificil interpretacién. E por iso que é preci-
so tratalos con posterioridade, de xeito que poidan ser representados
graficamente ou analizados de xeito estatistico, para a sua axeitada vi-

sualizacion e interpretacion.

Coa aplicacion desta metodoloxia de traballo conséguese optimizar o esforzo
na posta en marcha de novas versions dos modelos, asi como na substitucion

ou introducién de novos elementos nun sistema de simulacion xa existente.

3.1.5 Analise e interpretacion de resultados

Unha vez realizado o post-procesamento dos resultados das simulacions é
necesario proceder coa sua analise, validacion e interpretado. Estas tarefas
adoitan levarse a cabo utilizando unha combinacién de técnicas estatisticas

e representacion visual.

3.1.5.a Analise estatistica

A inxente cantidade de datos xerados polas simulaciéns atmosféricas non
permite a analise directa dos resultado en bruto. Habera, polo tanto, que bo-
tar man de técnicas estatisticas que permitan facer resumos representativos

coa minima perda de informacion.

64



CAPITULO 3. SISTEMA OFF-LINE DE MODELADO ATMOSFERICO

En xeral, a bondade dos modelos determinase mediante a comparacion es-
tatistica dos resultados dunha cela cuns valores de referencia, que adoitan
ser as medidas realizadas nalgunha estacion de observacion representativa

desa cela.

Utilizanse diferentes indicadores estatisticos en funcioén das caracteristicas
do modelo que deban ser resaltadas. Ofrécese unha relacion dos indicadores
mais utilizados na Taboa 3.1. Na actualidade seguen a desenvolverse novos
estatisticos, en ocasions de formulacion complexa que se inclien en paquetes

de software orientados 4 analise estatistica dos modelos.

Entre estes paquetes de avaliacion de modelos, que automatizan o céalculo
dos diferentes indicadores estatisticos, cabe destacar: DELTA Tool desenvol-
vido no Joint Research Centre (Thunis et al, 2012); o Modelling Evaluation
Tools (MET) (Brown et al., 2009); o BOOT statistical model evaluation software
(Chang & Hanna, 2005) ou Openair (Carslaw & Ropkins, 2012).

3.1.5.b Representacion visual

A representacion visual é unha técnica de resumo de resultados que permite
condensar grande cantidade de informacién nun reducido espazo de xei-
to facilmente comprensible. Apoiase na composiciéon de diferentes formas
e cores para resaltar os aspectos fundamentais, & vez que permite rapidas

comparacions de xeito intuitivo.

A representacion visual por excelencia, no campo do modelado atmosférico,
é a construcion de mapas sobre os que se colorea calquera magnitude escalar
en funcidn do seu valor, 4 vez que se representan os vectores de vento, ou
barbas. E comun apoiar este tipo de graficas con curvas de nivel, que marcan
limites entre valores predeterminados. Existen numerosas ferramentas que
facilitan esta tarefa, algunha desenvolvidas polos propios creadores dos mo-

delos: NCAR Command Language (NCL), desenvolvido polo mesmo equipo
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Taboa 3.1. Principais indicadores estatisticos utilizdos para a validaciéon de modelos

atmosféricos

Estatistico Formula?

N
Erro sistematico ) 1
M Bias = N Z (M; — Oy)

medio
=1
Erro sistematico 1 e M O
MFB = — _ T M
fraccionario medio N 21: (M; +O;) /2
1=
Erro fraccionario 1 o |M; — O]
MEE = — B A
medio N Z; (M; + O;) /2
1=
Erro cuadréatico 1 9
medio ¥ B z; (M = O5)
1=
Coeficiente de Zz]il (MZ — M) (Oi — O)

correlacion de Pearson . 2 2
N - N =
VL, (04~ 31)* X, (0, - 0)

2M: valor modelado; O: valor observado; X: valor medio da variable

de programacién do modelo meteoroléxico WRF (Brown et al., 2012); outras
de uso xenérico que son aplicables a representacion de mapas atmosféricos:
Generic Mapping Tools (GMT) (Wessel et al., 2013), ou as librerias desenvolvi-
da en Python Matplotlib (Hunter, 2007) e Basemap (Whitaker, 2013). Nun uso
mais avanzado, tamén € posible utilizar Sistemas de Informaciéon Xeografica
como ArcGIS© ou QGIS (QGIS Development Team, 2015).

Tamén ¢é habitual a representacion grafica de diferentes indicadores estatis-
ticos, para axudar & sia comparacion. Na Figura 3.2 represéntanse exemplos

de tres diagramas estatisticos caracteristicos:
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Figura 3.2. Diagramas estatisticos caracteristicos: (a) diagramas de dispersion obtido

de Ferreira et al. (2012); (b) diagrama de cuantis tomado de Eric (2013); diagrama de
Taylor, obtido de Taylor (2001).

Diagrama de dispersion (Scatter plot). Compara, para unha localizacion,
cada valor modelado co observado correspondente no tempo (Figu-
ra 3.2a). Permite representar todolos valores asi como trazar a lifia de
valor medio tanto para as observacions como para o resultado do mo-
delo. E posible calcular a recta de axuste por minimos cadrados, que

da unha idea da eficiencia do modelo.

Diagrama de cuantis (QQ plot). Compara os valores modelados fronte aos
observados, previo ordenamento en funciéon da sia magnitude (Figu-
ra 3.2b). E dicir, o valor mais alto dos datos modelados e comparado co
maior dos observados e o menor daqueles co mais baixo destes. A com-
paracion é analoga para os restantes datos intermedios. Este diagrama

da unha visiéon no sé de como os modelos son capaces de capturar fe-
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nomenos extremos, senoén tamén se o modelo tende a sobrestimar ou

subestimar nos seus resultados.

Diagrama de Taylor. Esta representacion (Figura 3.2c), presentada no tra-
ballo de Taylor (2001) representa conxuntamente o coeficiente de co-

rrelacion de Pearson, o erro cuadratico medio e a desviacion estandar.

3.2 Modelizacion meteorolodxica

O modelado meteoroloxico é o primeiro estadio na posta en marcha dun
sistema de avaliacion e predicion da calidade do aire. Require o uso de ferra-
mentas software que resolven complexos sistemas de ecuacions diferenciais

que simulan os diferentes procesos fisicos que se dan na atmosfera.

Na Figura 3.1 pode verse cales son os diferentes componentes implicados
nunha simulacién meteoroldxica e fluxo de informacion entre eles. A seguir

preséntase unha vision algo mais detallada destas actividades.

3.2.1 Obtencion dos datos de entrada

Ao tratarse o modelado meteoroloxico de mecanismos puramente fisicos,
os requirimentos de datos de entrada reducense a: condicidns iniciais, de
contorno e do terreo, para os casos mais sinxelos ou para prediciéns. Moitos
modelos admiten tamén a introducién de datos medidos por estacions ou
radiosondaxes cando son utilizados para estudos diagndsticos de casos xa

acontecidos.

3.2.1.a Condicions iniciais e de contorno

As condicidns iniciais e de contorno adoitan tratarse conxuntamente debido

a que, en xeral, poden obterse das mesmas fontes de datos sendo practica
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habitual a utilizacion dos resultados doutros modelos, executados sobre do-

minios maiores.

Na maioria dos casos, son os mesmos distribuidores dos modelos quen re-
comendan lugares desde onde obter os datos meteoroldxicos que poidan ser
usados como condicions iniciais e de contorno. Adoitan ser simulacions rea-
lizadas por organismos oficiais, que pofien a disposiciéon publica os resulta-

dos das stias execucions.

De entre os sitios dispofiibles como fontes de datos de inicio e de contorno
destacan: Global Forecast System (GFS) executado polo Environmental Mode-
lling Center dos Estados Unidos; ou o modelo global executado polo European
Centre for Medium-Range Weather Forecasts (ECMWF) en Europa.

3.2.1.b Datos do terreo

Baixo a denominacién de datos do terreo incliese toda aquela informacion
que permanece sen case variacions ao longo de todo o periodo de simula-
cion para todo dominio e, no caso de cambiar, adoita ofrecerse como datos

tabulados en lugar de seren calculada durante a simulacion.

No caso do modelado meteoroloxico, os datos de terreo necesarios son:

« Topografia. Altitude media do terreo en cada cela da malla.

« Orografia. Accidentes xeograficos no dominio, por exemplo a inclina-

cién e a orientaciéon das pendentes.
« Tipo de solo.

« Uso do solo. Categorias do tipo de uso que se lle da a superficie en cada

cela.

« Cobertura vexetal. Fraccion de cada cela que ocupa cada tipo de ve-

xetacion presente.
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« Albedo. A reflectividade da superficie da cela.

A maior parte destes datos son proporcionados en conxunto por organismos
xeograficos nacionais ou internacionais, xa que adoitan ser datos provenien-
tes da analise de fotografias aéreas ou tomadas desde satélites. Fontes de
datos de uso comun son: Global Land Cover Network, iniciativa internacio-
nal dependente da ONU; United States Geological Survey (USGS) dos Estados
Unidos; a European Environmental Agency (EEA) en Europa; o Instituto Geo-

grafico Nacional (IGN) en Espaiia.

3.2.2 Pre-procesado dos datos de entrada

A informacion procedentes dos diferentes organismos que proporcionan da-
tos para os modelos meteoroloxicos presenta multitude de formatos, que ha-

bera que adaptar aos requirimentos do propio modelo.

O pre-procesado dos datos adoita incluir unha ou varias destas tarefas:

Recortado dos datos 4 extension do dominio de simulacion.

Adaptacion dos datos a proxeccion do dominio de simulacion.

Interpolacién e andlise horizontal e vertical.

Distribucion das diferentes variables sobre a malla de simulacion.

E habitual que a distribucién dos modelos meteoroléxicos inclian utilida-
des de pre-procesado para as fontes de datos globais mais usadas, ademais
de permitir realimentacion dos seus propios arquivos de saida, procedentes

doutras simulacions.
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3.2.3 Execucion do modelo meteoroloxico

Unha vez obtidos e pre-procesados os datos de entrada, ainda falta un paso
por dar, antes de proceder coa execucion da simulacién: configurar o modelo

meteoroloxico.

Xa se apreciou na Seccién 1.2 o grande nimero e complexidade dos proce-
sos fisicos cos que trata un modelo meteoroloxico. Para dar cumprimento
a todos, os desenvolvedores adoitan construilos seguindo unha arquitectu-
ra modular, na que os diferentes procesos estean recollidos en diferentes
modulos, que ademais poidan ser activados, apagados ou intercambiados en

funcién da precision requirida ou dos recursos computacionais dispoiiibles.

Diferentes modelos poden presentar distintas estruturas modulares, pero é

comun que aparezan modulos que modelen os seguintes parametros fisicos:

Turbulencia e difusion. Modelado dos efectos da turbulencia interna de ca-

da cela sobre os ratios de mistura.

Radiacion. Modelado do comportamento da radiacion —distinguindo onda
curta de onda longa—na atmosfera libre e a stia influencia nas varia-

ciéns de temperatura.

Superficie terrestre. Modelado da influencia da superficie terrestre sobre a

atmosfera, incluindo intercambio de humidade, calor ou o rozamento.

Capa limite atmosférica. Modelado dos fluxos de calor, humidade, momen-

to e difusion vertical no interior da capa limite atmosférica.

Cuimulos. Modelado especifico para ter en conta a formaciéon de nubes e

modelados das precipitacions.

Microfisica. Modelado de procesos fisicos de moi pequena escala, por exem-

plo, a formacion de saraiba.
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Ademais, con frecuencia, ofrécese mais dunha parametrizaciéon para cada
un dos grupos, co que a busca da combinacién mais favorable para a rexion
modelada constitue un traballo adicional que debera formar parte das tarefas

de validacion.

Agora, xa escollidas as parametrizacions fisicas, si ¢ 0o momento de iniciar a

execucion do modelo.

3.2.4 Validacion do modelo meteoroldxico

Rematada a simulacion, os resultados deben ser analizados co obxectivo de
cofiecer a exactitude coa que un modelo meteoroloxico é capaz de represen-
tar a realidade. E imprescindible ter un cofiecemento preciso deste parame-
tro para identificar das situacions nas que o modelo presenta fortalezas e

aquelas nas que se amosa menos fiable.

A validacion é a metodoloxia que se utilizara para obter o conecemento pro-
fundo do funcionamento dos modelos, consistente na comparacion estatis-

tica con medias experimentais, obtidas nas estacions de monitorizacion.

Todalas axencias meteoroloxicas nacionais contan cunha tupida rede de es-
tacions de medicion, que gardan datos de multitude de parametros que se
atopan disporiibles publicamente. Ademais, moitos destes datos son cedi-
dos a organismos intergobernamentais, como a Organizaciéon Meteoroloxica

Mundial (OMM), no marco de colaboraciéns internacionais.

A Axencia Espariola de Meteoroloxia (AEMET) dispon de datos meteorolo-
xicos sobre toda a Peninsula Ibérica; MeteoGalicia, o servizo meteoroldxica
Galega, amplia os datos da anterior na rexion galega. O European Climate
Assessment & Dataset (ECA&D) ofrece datos de 63 paises de Europa e o seu

entorno.
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3.3 Emisions atmosfericas

Como se indicou na Seccidn 3.1, as emisions a atmosfera forman parte dos
datos de entrada requiridos por un sistema de simulacion de calidade do aire,

sendo ademais de grande influencia nos seus resultados.

Aparte disto, o inventariado e tratamento das emisions presenta unha com-
plexidade maior e moi diferente da relacionada cos datos de entrada presen-

tados ata o momento.

Pola sua influencia nos resultados das simulacions e a complexidade mencio-
nada, adicase esta seccion do capitulo a facer unha descriciéon mais detallada
dos principais tipos de fontes de emisiéns, do xeito en que os datos son al-
macenados e transferidos asi como dos distintos procesos de tratamento que

requiren.

3.3.1 Emisions antropoxénicas

As emisions antropoxénicas son aquela xeradas pola actividade humana e,
polo tanto, poden ser cofiecidas e contabilizadas, tendo sempre en conta a
dificultade que isto presenta dada a complexidade de alguns procesos. Por
iso, este tipo de emisions adoita recollerse nos denominados inventarios de

emisions.

3.3.1.a Inventarios de emisions

Un inventario de emisiéns é unha recompilacion de datos de actividades
emisoras e os contaminantes que emite cada unha delas, almacenando unha
lista exhaustiva e organizada que inclte, ademais de datos ambientais, datos

de actividade, xeograficos e econémicos.
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A construciéon dun inventario de emisiéons é un proceso sistematico e orga-
nizado a partir do que se estiman as emisions xeradas polas actividades ob-
xecto de estudio, aplicando diversas metodoloxias para obter a mellor apro-

ximacion posible aos valores de emision reais.

Hai que ter en conta ademais, que os inventarios de emisions estan inmersos
nun proceso ciclico no que son actualizados periodicamente, a fin de dispo-
fier dunha informacién representativa. Por iso, desde o punto de vista dun
sistema de simulacion de calidade do aire, debe ser facil aplicar estes cambios

para o seu uso no modelo fotoquimico.

Taboa 3.2. Principais inventarios de emisions disponibles na area de estudio.

Alcance e resolucion

Inventario
Espacial ~ Temporal

EDGAR?

Emission database for Global Research

Global 2008
0.1° x 0.1° (anual)

Netherlands Environmental Assessment Agency

EMEP?

Centre on Emission Inventories and Projections

Europa 1980-2020
50 x 50 km?  (anual)

Austria

TNO-MACC*®

High resolution European emission inventory EuorOPa _2003-2007
Monitoring Atmospheric composition and 1/16°x 1/8 (anual)
Climate. Netherlands Organization for ~7x 7 km?

Applied Scientific Research, TNO

¢ Janssens-Maenhout et al. (2012); Olivier et al. (2011)
bCentre on Emission Inventories and Projections (2015)
‘Denier van der Gon et al. (2010)

A Taboa 3.2 presenta unha relaciéon dos inventarios de emisiéns dispoiiibles
para a area de estudio obxecto deste traballo. Mais adiante afondarase na

descricion dos utilizados neste estudio.
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Tamén hai que destacar que os inventarios de emisions adoitan almacenar
a informacion de xeito agregado, agrupando os valores no espazo, ben sexa
por demarcacions politicas ou grellas; no tempo, almacenando en xeral va-
lores anuais; e en grupos de especies, por exemplo os compostos organicos
volatiles. Isto facilita a xestion das emisions e reduce o espazo necesario para
o seu almacenamento, pero limita en grande medida o uso que se pode facer

dos datos en sistemas de modelado atmosférico.

Como solucion a ese problema, xunto cos valores de emision almacenados,
axuntase informacion adicional, obtida a partir da analise estatistica dos va-
lores orixinais, que fai posible a desagregacion, deixando as emisidéns nun
estado equivalente ao orixinal. Para acadar unha correcta recomposicion da

situacion inicial débense gardar datos correspondentes a:

Redistribucion espacial.

« Desagregacion temporal.

Distribucion vertical.

+ Especiacion quimica.

« Distribucion sectorial.

Adicionalmente poden tamén ser almacenados datos de estimacion de emi-
sions futuras, constituindo inventarios de proxecciéon que se conforman en
ferramentas de gran potencia para avaliar o impacto futuro das emisiéns na

calidade do aire.

Preséntanse a seguir os inventarios de emisions utilizados para o desenvol-

vemento do sistema de modelado obxecto deste traballo.
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3.3.1.b Inventario EMEP

O inventario de emisions EMEP é o resultado derivado da aplicacion do pro-
grama europeo homoénimo: European Monitoring and Evaluation Programme,
que se desenvolve baixo a Convention on Long-range Transboundary Air Po-
llution (CLRTAP). Ten como obxectivo fundamental a recompilacién e anali-
se dos datos de emisions e o subministro regular de informacion contrastada

e verificada 4 comunidade politica e cientifica.

A construcion do inventario EMEP baséase na estratexia de recompilado top-
down, na que as emisions son calculadas para un area determinada, en xeral
unha delimitacion politica, e posteriormente redistribuidas sobre unha ma-
lla regular xeorreferenciada atendendo a distintos parametros. A Figura 3.3
representa a malla EMEP (3.3a) asi como un detalle sobre a Peninsula Ibérica
(3.3b) para emisions de NO, agregadas en todolos sectores para o ano 2008.
A Téaboa 3.3 amosa os parametros de definicion da malla. Esta aproximacion
cobre de xeito aceptable aplicacions a escalas relativamente grandes, pero

debe ser refinada en escalas menores.

Taboa 3.3. Parametros de definicion da malla EMEP.

Direccion X Direccion Y

Ne° de celas 132 156
Resolucion (km) 50 50

Como informacion de partida tobmanse os datos oficiais proporcionados po-
los paises adheridos ao programa e, posteriormente, utilizanse estimaciéns
elaboradas por expertos para corrixir os posibles ocos ou datos sospeitosos,
sometendo o inventario resultante a diversos procedementos de revision e
control (Centre on Emission Inventories and Projections, 2007). Xeralmente
este proceso precisa arredor de dous anos, que € o intervalo medio de demora

co que se fan publicas as emisions.
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Figura 3.3. Emisions agregadas para tédolos sectores SNAP de NO,.

A caracterizacion das emisions a escala de decenas a centos de quilometros
require a recompilacion de informacion especifica sobre a rexion: perfiles
enerxéticos, caracteristicas da flota de vehiculos, distribucién da densidade
de poboacidn, usos do solo, etc., variabilidade que o inventario EMEP ¢ in-
capaz de representar, posto que se distribtie nunha malla de 50 x 50 km? de

resolucion (Butler et al., 2008).

EMEP utiliza SNAP, Taboa 3.4, como clasificacion para a distribuciéon das

emisions por sectores, incluindo as especies relacionadas na Taboa 3.5.

3.3.1.c Inventario REGADE

Na rexion NO peninsular, o goberno rexional puxo en marcha no ano 2007
o Rexistro Galego de Emisions (REGADE), un rexistro telematico para que
os titulares das instalacions poidan inscribir, consultar ou rectificar os seus

datos de emisions (Xunta de Galicia, 2007).

Esta aplicacion agrupa de xeito sinxelo os procedementos de calculo e xes-
tion para cumprir a normativa ambiental das emisions canalizadas, a través

de focos ou chemineas, as emisions difusas pola utilizacién de disolventes
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Taboa 3.4. Clasificacion SNAP da distribucién das emisions por sectores

Sector Descricion

S1 Combustion na producion de enerxia e transf. de produtos.
S2 Combustién non industrial.

S3 Combustion industrial.

S4 Procesos produtivos.

S5 Extraccion e distrib. de comb. fosiles e enerxia xeotérmica.
S6 Uso de disolventes e outros produtos.

S7 Transporte por estrada.

S8 Fontes mobiles e maquinaria.

S9 Tratamento e eliminacion de residuos.

S10 Agricultura.
S11 Outras fontes.

organicos, e as emisions fuxitivas, debido a accidentes, fugas ou anomalias

nun proceso ou actividade.

Nutrese de tres fontes principais (Xunta de Galicia, 2007):

« Osrexistros europeos EPER (European Commission, 2000) e PRTR (Eu-

ropean Commission, 2006).
« Rexistro rexional de Compostos Organicos Volatiles.

« Rexistro rexional de actividades potencialmente contaminantes da at-

mosfera.

ademais de gardar informacion especifica sobre as instalacions: e.g. dimen-
sions das chemineas ou consumos de refrixerantes; rexistrada directamente
desde as propias instalacions. Toda esta informacién pasa por un proceso de

avaliacion antes de ser utilizada (M. Dios, 2013).
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Taboa 3.5. Relacién de especies EMEP.

Clasificacion da especie

Especie

Acidificantes
e eutrofizantes

Diodxido de xofre (SO-)
Oxidos de nitréxeno (NO,)

Amoniaco (N Hs)

Oxidantes fotoquimicos

Oxidos de nitréxeno (NO,) incluidos
tamén no grupo anterior

Compostos organicos volatiles (COV)

Metais
pesados

Chumbo (Pb)  Cadmio (Cd)
Mercurio (Hg) Arsénico (As)
Cromo (C'r) Niquel (Ni)
Zinc (Zn) Cobre (Cu)

Compostos organicos
persistentes (COP)

Hidrocarburos aromaticos
policiclicos (HAP)

Policloruros de Bifenilo (PC B)
Dioxinas (PCDD)

Particulas

PM10
PM2.5
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Sector 1 (10)
Sector 2 (31)
Sector 3 (26)
Sector 4 (21)
Sector 5 (22)
Sector 6 (5)

Sector 7 (98)
Sector 8 (45)

Sector 9 (13)

>0 606 40 0 0 0

Figura 3.4. Instalacions REGADE identificadas con emisiéns a atmosfera durante o

periodo 2001 a 2010 en Galicia. Fonte: M. Dios (2013).

O inventario REGADE recolle un total de 271 instalaciéons e mais de 1000
unidades basicas ou procesos, coas suas correspondentes emisiéns para o
periodo 2001 a 2010 (Figura 3.4), responsables de mais do 90 % das emisions
producidas na rexion. Na Taboa 3.6 preséntase unha relacion das especies
contaminantes consideradas, asi como a sia emision anual, correspondente

ao ano 2008.

3.3.2 Emisions bioxénicas

Denominanse emisions bioxénicas a aquelas producidas pola actividade bio-
loxica na biosfera terrestre, especialmente a debida a cobertura vexetal. A
producion destas emisions esta relacionada principalmente con procesos fo-
tosintéticos, respiratorios e de regulacion térmica que tefien lugar nas plan-
tas. Estes procesos son altamente dependentes das condiciéons ambientais,
polo que a magnitude das emisions variara en funciéon de parametros como

a temperatura, humidade, radiacion solar ou concentracion de C'O; presente.
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Taboa 3.6. Inventario das emisiéns industriais de Galicia para o afio 2008 (Emisions
ent/ano). Adaptada de M. Dios (2013).

Contaminante Emision | Contaminante Emision
CH, 3798 | Pb e compostos 4,05
cO 29167 | Zn e compostos 3,77
CO9 164248837 | HCB 2,00-10~6
HFC 0,19 | HCH 5,00-10°
N2O 525 | PCDD + PCDF 6,58:107°
NHj 5476 | PER 1,62
NMVOC 11416 | Tricloretileno 0,04
NO, 24779 | Antraceno 0,20
PFC 12,6 | SO, 36976
HCFC 4,64:1072 | Benceno 10,71
Naftaleno 1,08 | Dietilhexilftalato DEH P 0,04
As e compostos 44,3 | PAH 0,81
C'd e compostos 0,68 | HCI 204
C'r e compostos 1,23 | HF 518
C'u e compostos 0,77 | HCN 0,11
Hg e compostos 0,73 | Particulas PM10 3295
Ni e compostos 13,05 | Particulas totales PST 11486

Dada a variabilidade das condicidns climaticas e meteoroldxicas nos diferen-
tes ecosistemas, asi como das especies vexetais que os habitan, a caracteri-
zacion e estimacion das emisions bioxénicas é unha tarefa complexa, incre-
mentada pola existencia de mais de 40000 compostos no interior das células
vexetais susceptibles de ser emitidos a atmosfera. Por iso, prefirese o uso de
modelos de emisions bioxénicas, no que os elementos inventariados son as
especies vexetais do dominio simulado, calculando posteriormente a emi-

sion, tendo en conta os diferentes parametros que a afectan.
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Un dos primeiros pasos ¢é tratar de reducir o nimero de especies quimicas
que deben ser tratadas, para o cal se realizan estudios centrados en dife-
rentes ecosistemas e climas, co fin de identificar as especies emitidas mais

representativas.

No caso do bosque temperado, dominante no dominio de estudio deste tra-
ballo, investigacions coma as de Makar et al. (1999) atoparon que as emisions
da masa foliar estan formadas principalmente por compostos hidrocarbona-
dos, entre os que destacan os hemiterpenos (C5) — co isopreno como o seu
principal representante —, e varias clases de monoterpenos (C1p), que son
especies especialmente interesantes dada a stia alta reactividade fotoquimi-

ca.

Finalmente, débese desenvolver un modelo que, tendo en conta toédalas va-
riables presentadas, dea como resultado unha relacion das emisions xeradas
nun determinado lugar durante o periodo de estudio. O Model of Emission of
Gases and Aerosol from Nature (MEGAN) (Guenther et al., 2006) é o modelo
elixido para formar parte do sistema de modelado desta desenvolvido neste
traballo.

Outros modelos son o Biogenic Emission Inventory System (BEIS), inicialmen-
te desenvolvido por Pierce & Waldruff (1991) e actualizado en diferentes oca-
sions, ata a actual terceira xeracion, distribuida como compofiente da ferra-
menta de tratamento de emisions Sparse Matrix Operator Kernel Emissions
(SMOKE) do Community Modeling and Analysis System (CMAS) dos Esta-
dos Unidos; e o GloBEIS (Yarwood et al., 2002) desenvolvemento baseado
no modelo BEIS que pretende facilitar o seu uso coa utilizacién dunha nova

interface.
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3.3.2.a Model of Emission of Gases and Aerosol from Nature (ME-
GAN)

MEGAN ¢ un sistema de modelado para a estimacion neta das emisioéns de
gases e aerosois 4 atmosfera, producidos pola actividade dos ecosistemas te-
rrestres (Guenther et al., 2006), utilizando datos meteoroloxicos, de cobertura

do terreo e de composicion quimica atmosférica.

E un desenvolvemento aberto 4 comunidade cientifica dirixido polo National
Center for Atmospheric Research (NCAR), incluindo a un importante ntimero
de outras institucions gobernamentais e universidades dos Estados Unidos

entre as que destacan a EPA ou a NOAA.

O modelo permite realizar avaliacions de emisions a curto prazo, en ciclos
diarios, onde a maior influencia a exercen factores ambientais como a tem-
peratura, a radiacion solar fotosintéticamente activa (PAR) e a humidade re-
lativa, asi como, en menor medida, a precipitacion e a intensidade do vento.
Asi mesmo, tamén permite avaliacions a mais longo prazo, en ciclos anuais,
ainda que nese caso a fiabilidade da estimacion diminue debido a tres aspec-
tos ainda non ben recollidos: a variacion da emision entre follas dun mesmo
individuo, entre follas de diferentes individuos da mesma especie e entre

distintas especies en periodos interestacionais.

3.3.2.b Datos de entrada

Os datos de entrada requiridos polo modelo inclden:

Meteoroloxia. Utilizanse a temperatura e radiacion solar como parametros
de mais influencia na variabilidade das emisiéns das plantas. Usase ta-
mén a humidade ambiente e do chan, cunha influencia que, ainda me-
nor, pode ser apreciable. Estes datos seran subministrados por medio

dos resultados obtidos do modelo meteoroloxico.
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Cobertura vexetal: Leaf Area Index (LAI). Esta magnitude adimensional
representa a superficie foliar por cada unidade de area de terreo. Estes
datos son proporcionados polas lecturas do satélite MODIS en forma

de valores medios semanais.

Tipo funcional de planta: Plant Functional Type (PFT). Estes datos propor-
cionan informacion sobre os grupos nos que se clasificaran as diferen-
tes especies vexetais. Nesta version do MEGAN recoéllense catro: arbo-
res de folla ancha, caduca e perenne; e arbores de folla acicular, caduca

€ perenne.

Factores de emision: Emission Factors (EF). Representan os factores mul-
tiplicativos que se utilizan para calcular las taxas finais das emisions.
Poden ser proporcionados en funcion de varios parametros: referidos

ao LAI asociados ao PFT ou asociadas a area concreta de estudo.

Taboa 3.7. Categorias de compostos organicos volatiles no metanicos segundo o
IGAC-GEIA.

Nome Tempo de vida Foérmula Exemplo

Isopreno 1-2 horas CsHg  Isopreno
Monoterpenos  0,5-3 horas C1oH,; a-pineno
?elallt:rt(i)socsov <1dia CyH,0, 2-metil-3-buten-20l
Oturos COV >1 dia CyH,O, Metanol

non reactivos

Estes datos son elaborados a partir de lecturas de satélite, campafias de me-
dicion aérea e a elaboracion de algoritmos e factores de emision empiricos
a partires de experimentos en camara pechada. Exemplos de estudios destes
tipos son os coordinados polo International Global Atmospheric Chemistry-
Global Emissions Inventory Activity (IGAC-GEIA) (Graedel et al., 1993) que

describen a dependencia das emisions coa biomasa especifica de cada ecosis-
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tema, a temperatura e a radiacion solar. Estas emisions agrapanse en catro
categorias de especies quimicas: isopreno, monoterpenos, outros COVs re-

activos e COVs no reactivos (Taboa 3.7).

3.4 Modelizacion da calidade do aire

Realizada a simulacién meteoroloxica e determinadas as fontes de datos de
emisions, o seguinte estadio é a execuciéon do modelo fotoquimico. Pero ao
igual que nos casos anteriores, antes de proceder coa execucion, sera preciso
facer un tratamento dos datos xa existentes, proporcionar aqueles que ainda

faltan e realizar as configuracions pertinentes.

O proceso de execucion require, polo tanto, da participacion de diversos
compofientes que intercambian informacion entre eles e que se describen

ao longo desta seccion.

3.4.1 Obtencion dos datos de entrada

Un modelo fotoquimico require, de xeito xeral, para o seu funcionamento,

tres tipos de datos de entrada:

 Condicions iniciais e de contorno
+ Meteoroloxia
« Emisions
A obtencién da meteoroloxia e as emisions foron xa amplamente tratadas

nas Seccions 3.2 e 3.3, polo que seran omitidas neste apartado, discutindo

unicamente os aspectos correspondentes aos restantes requirimentos.
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3.4.1.a Condicions iniciais e de contorno

Como ¢ habitual nun sistema de modelado atmosférico, os modelos foto-
quimicos tamén necesitan que se estableza o estado inicial do dominio, asi
como as variacions que se producen nos seus bordes, tanto no que respec-
ta as condicions fisicas como a concentracién das especies quimicas. Posto
que o modelo meteoroloxico é o encargado de establecer as condicidns fisi-
cas para cada paso da simulacion, é o estado quimico o Unico que se debe

proporcionar.

Podense identificar tres aproximacions diferentes para especificar as condi-
cions iniciais e de contorno para unha simulacion fotoquimica (Committee

on Tropospheric Ozone, 1991).

Saidas doutro modelo fotoquimico. Podense usar as saidas de simulacions
a maiores escalas que a do dominio de estudio para proporcionar os

datos iniciais e do borde.

Interpolado de observacions. De contar con estacions de monitorizacion
no dominio de estudio, pédense utilizar as stias medidas como condi-
cions iniciais. Esta metodoloxia, obviamente, s6 resulta til no estudio

de episodios pasados.

Valores de fondo uniformes. En determinadas escalas, nas que o obxecti-
vo de estudio estea suficientemente illada e as emisiéns internas do
dominio tomen importancia, é posible usar concentraciéons de fondo

rexionais como condicions iniciais e de contorno.

Coa utilizacion de técnicas de anifiado, é o dominio maior o que proporciona
as condicions iniciais e de contorno para os de maior resolucion, ampliando
deste xeito a area de estudio que se ve afectada polos datos de entrada orixi-

nais. Polo tanto, farase uso dunha metodoloxia mixta para a obtencién dos
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datos iniciais e de contorno, que utiliza modelos globais climatoloxicos para

establecer valores de concentracion de contaminantes de fondo.

A hora de buscar os datos que se van a usar para fornecer esta informacion,
adoitan diferenciarse dous tipos, debido ao diferente tratamento que reciben

por parte do modelo meteoroloxico.

Gases. Seran as especies gasosas do mecanismo quimico, que seran tratadas
co médulo de quimica homoxénea en fase gas. Alguns exemplos de mo-
delos globais que poden usarse como fontes de datos son: MOZART2
(Horowitz et al., 2003), que proporciona medias climaticas mensuais
das especies recollidas na Taboa 3.8a; ou 0o LMDz-INCA2 (Hauglustai-
ne et al., 2004) que permite obter datos das especies da Taboa 3.8b.

Aerosois. Os aerosois son especies que requiren un tratamento diferencia-
do dentro dos mecanismos quimicos, dados os procesos fisico-quimicos
dos que forman parte —ver Seccion 1.3—. Por este motivo, adoitan re-
quirir un tratamento especifico para, por exemplo, establecer a sta dis-
tribucién de tamafio. Tamén por isto existen modelos especificos que
levan a cabo o seu modelado global. Modelos que poden ser usados co-
mo fontes de datos son: o LMDz-INCA2 (Hauglustaine et al., 2004) que
permite obter datos das especies da Taboa 3.9b; ou 0o GOCART (Ginoux
et al., 2001), modelo global do que poden lerse as especies amosadas na

Taboa 3.9a.

3.4.2 Selecciéon do mecanismo quimico

A seleccion do mecanismo quimico podese considerar parte da configura-
cion do modelo, antes de proceder a sua execuciéon. Sen embargo, débese
decidir cal se vai utilizar posto que un dos pasos do pre-procesado das emi-

sions precisa cofiecelo para facer a distribucion das especies.
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Taboa 3.8. Especies gasosas

(a) MOZART?2

Especie Nome

03 Ozone

NO2 Nitrogen Dioxide

CO Carbon Monoxide
PAN Peroxy-Acetyl-Nitrate
CH4 Methane

C2H6  Ethane

HCHO Formaldehyde

HNO3 Nitric Acid

(b) LMDZ-INCA?

Especie = Nome

03 Ozone
NO Nitrogen Monoxide
NO2 Nitrogen Dioxide

HNO3 Nitric Acid

PAN Peroxy-Acetyl-Nitrate
H202 Hydrogen peroxyde
CO Carbon Monoxide
CH4 Methane

HCHO  Formaldehyde

C2H6 Ethane

NC4H10 Butane and higher alkanes
C2H4 Ethene

C3H6 Propene

OXYL  Xylene
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Taboa 3.9. Aerosois tratados nos modelos de exemplo.

(a) GOCART

Especie Nome
DUST  Desert dusts
HBBC Hydrophobic black carbon
HBOC Hydrophobic organic carbon
HLBC  Hydrophilic black carbon
HLOC Hydrophilic organic carbon
SULF  Sulfates
SALT  Sea salts

(b) LMDZ-INCAZ2.

Especie Nome*

ASPOMM  (A) Soluble particulate organic matter
AIPOMM  (A) Insoluble particulate organic matter
CIDUSTM (C) Insoluble dust

ASSO4M (A) Soluble sulphate

CSSSM (C) Soluble sea salt

AIBCM (A) Insoluble black carbon

ASBCM (A) Soluble black carbon

4(A)=Acummulation

(C)=Coarse
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A maior parte dos modelos fotoquimicos inclien na stia distribucién un am-
plo abano de mecanismos que poden ser utilizados. Ademais, adoitan ser o
suficientemente flexibles como para permitir a introducion de outros perso-

nalizados, que se axuste as necesidades do usuario.

Exemplo de mecanismos quimicos dispofiibles son:

MELCHIOR. Este mecanismo de quimica en fase gas (Lattuati, 1997) des-
cribe mais de 300 reaccions nas que intervefien arredor de 80 espe-
cies gasosas. Desenvolvido en base a versions anteriores do mecanis-
mo do modelo EMEP (Simpson, 1992; Vautard et al,, 2001) é o meca-
nismo utilizado polo modelo fotoquimico francés CHIMERE (Schmidt
et al., 2001). Conta cunha versiéon reducida, MELCHIOR2, computacio-
nalmente mais eficiente, na que se consideran sobre 130 reaccions de

44 especies.

Carbon Bond. Corbon bond é un mecanismo estrutural descrito orixinal-
mente en (Gery et al., 1989). Foi actualizado recentemente en varias
ocasions: CB05 (Yarwood et al.,, 2005) e CB06 (Yarwood et al., 2010). A
tltima version describe 218 reaccions de 69 especies gasosas. E o me-
canismo usado en modelos como o Community Multiscale Air Quality
(CMAQ) (Byun & Schere, 2006) ou o Comprehensive Air quality Model
with Extensions (CAMx) (ENVIRON, 2013).

SAPRC. O mecanismo SAPRC foi desenvolvido no Statewide Air Pollution
Research Center de Riverside (California) e orixinalmente presentado
por Carter (1990): version SAPRC-90. Foi actualizado en Carter et al.
(2000), SAPRC-99, e conta cunha ultima revision en Carter (2010), a
SAPRC-07. Usase nos modelos CMAQ e CAMx entre outros.

RACM. O Regional Atmospheric Chemistry Mechanism (Stockwell et al., 1997)

fai un agrupamento das especies modeladas baseado nas similitudes de
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reactividade quimica, en grupos organicos funcionais e na reactivida-
de dos compostos organicos con radical hidroxilo. Foi desenvolvido
como unha evoluciéon do mecanismo Regional Acid Deposition Model
(RADM) nas suas duas versions: RADM de Stockwell (1986) e RADM2
de Stockwell et al. (1990). Este mecanismo incorpdrase como opcioén en
diversos modelos, entre os que destacan CMAQ, CAMx, EURAD ou o

moédulo quimico para o modelo meteoroloxico WRF, WRF-Chem.

3.4.3 Pre-procesado dos datos de entrada

O pre-procesado dos datos de entrada aos modelos fotoquimicos é algo mais
complexo que o descrito para os modelos meteoroldxicos, ainda que ambolos

dous gardan importantes similitudes.

As condicidns iniciais e de contorno, asi como os datos meteoroloxicos, si
deben tratarse de xeito similar ao amosado na Seccidn 3.2, levando adiante

algin subconxunto das seguintes tarefas:

Recortado dos datos a extension do dominio de simulacion.

Adaptacion dos datos 4 proxecciéon do dominio de simulacion.

Interpolacion e analise horizontal e vertical.

Distribucién das diferentes variables sobre a malla de simulacion.

E habitual que a distribucién dos modelos de simulacién de calidade do aire
inclaan utilidades para facer este pre-procesado, asi como recomendacions

sobre as fontes de datos coas que son compatibles.

As grandes diferencias radican no tratamento ao que deben ser sometidos
os datos de emisions. Este tratamento é, por moito, o mais complexo e dos
mais influentes nos resultados de calidade do aire. Por unha banda, a in-

formacion nos inventarios de emisions non é aproveitable, de xeito bruto,
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polos modelos fotoquimicos —ver Seccion 3.3.1—, sendo precisa a stia mis-

tura cos metadatos que se proporcionan cos propios datos de emisions. Por

outra banda, emisions antropoxénicas e bioxénicas deben ser combinadas

antes de seren pasadas ao modelo.

As emisions bioxénicas son proporcionadas, en xeral, como resultados dun

modelo, tal como se indica na Seccion 3.3.2. O tratamento das emisions an-

tropoxénicas tratase a continuacion.

3.4.3.a Pre-procesado das emisidons antropoxénicas

Os procesos de tratamento aos que deben ser sometidos os datos de emisions

antropoxénicas poédense agrupar nos seguintes:
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« Localizacion espacial. E preciso distribuir os datos do inventario sobre

a malla usada polo modelo de calidade do aire. E necesario usar unha
grande cantidade de informacion sobre o dominio, xeralmente alma-
cenada en algtn Sistema de Informacién Xeografica (SIX), para levar
a cabo unha correcta redistribucion. En funcion dos requirimentos do
modelo e a configuracién do inventario de emisions, pode ser preciso
contar con diversos tipos de bases de datos: distribucién de poboacién,

usos do solo, redes de trafico, rutas de transporte maritimo e aéreo, etc.

Desagregacion temporal. A resolucion temporal dos datos gardados
nos inventarios adoita ser anual, que é demasiado elevada para as ne-
cesidades de resolucion empregadas nas simulacions da calidade do
aire, que acostuma ser horaria. Coa desagregacion temporal transfor-
mase a informacién anual en horaria, co uso de diferentes conxuntos
de metadatos que permiten a distribucion en distintos perfis especifi-
cos, que tefien en conta diferentes periodos: a estacion do ano, o dia da

semana e a hora do dia considerados.



CAPITULO 3. SISTEMA OFF-LINE DE MODELADO ATMOSFERICO

« Especiacion quimica. En xeral, os contaminantes inventariados nas ba-
ses de datos non coinciden con aqueles grupos de especies que poden
ser manexados polos mecanismos quimicos dos modelos de calidade
do aire, polo que é necesario agrupar nuns casos, dividir en outros, as
diferentes especies quimicas do inventario para que coincidan coas que

pode tratar o modelo fotoquimico.

Dada a complexidade deste pre-procesado, son poucos os modelos que pro-
porcionan utilidades especificas para levalo a cabo. CHIMERE proporciona
un conxunto de utilidades deste tipo capaz de xestionar entradas dun limita-
do nimero de inventarios de emisions, entre os que destaca EMEP. Noutros
casos esta tarefa adoita ser altamente manual, na que o principal software

de axuda son os SIX.

Sen embargo, dado que os inventarios de emision tefien entidade propia en
moitas outras aplicacions, diferentes do modelado da calidade do aire, exis-
ten exemplos de ferramentas que permiten un tratamento mais eficaz e, na
maior parte das ocasions, mais sinxelo: os denominados sistemas de proce-
sado de emisions entre os que destaca o Sparse Matrix Operator Kernel Emis-
sions (SMOKE) (Coats Jr. & Houyoux, 1996). Estes sistemas adoitan ofrecer

interfaces para os modelos fotoquimicos mais utilizados.

3.4.4 Execucion do modelo fotoquimico

Unha vez preparados todolos datos requiridos como entrada ao modelo foto-
quimico, é dicir, condicions iniciais e de contorno, meteoroloxia e emisions,
e elixido 0 mecanismo quimico, tan s6 falta establecer os parametros de con-

figuracion especificos de cada modelo.

De xeito analogo ao funcionamento dos meteoroloxicos (ver seccion 3.2), os

modelos fotoquimicos adoitan tamén contar cunha estrutura modular que
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permite elixir cales son os procesos fisicos e quimicos a resolver e cales non
son necesarios, dotando asi ao modelo de flexibilidade para atender a dife-

rentes obxectivos da simulacion.

Non tédolos modelos dispofien de mddulos para a simulacién dos mesmos
procesos, ainda que é habitual que todos conten con, polo menos, os seguin-

tes:

Quimica en fase gas. E o mdédulo quimico principal, encargado de modelar
as reaccions que se producen entre as substancias gasosas presentes

na atmosfera. Este modulo inclte os procesos fotoquimicos.

Areosois. Modela a formacion de especies condensadas asi como as sdas

reaccions.

Deposicion humida. Este modulo é o encargado de modelar a captura dos
diferentes gases e aerosois no interior das nubes, asi como a subse-
cuente eliminacion por medio das precipitacions. A deposicion himi-
da constittie o proceso predominante na eliminacion de contaminantes

na atmosfera.

Deposicion seca. Modela a eliminacion de contaminantes debido a proce-
sos fisicos de difusion e impacto contra a superficie. Dada a dificultade
de facer medicions directas, adoita modelarse cunha aproximacion de
primeira orde: o produto entre unha velocidade de deposicién caracte-
ristica, dependente da substancia, multiplicada pola stia concentracion

na capa modelada en contacto coa superficie.

Resuspension. Modela a introducion na atmosfera de particulas, liquidas ou
solidas, como consecuencia do efecto que os fenémenos meteoroloxi-
cos provocan na superficie, marifia ou terrestre. E de especial relevan-

cia en ambientes costeiros e desérticos areosos.
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Existen modulos mais especificos, non incluidos en tédolos modelos, que
proporcionan valor engadido aos resultados acadados. Entre eles cabe des-

tacar:

Plume in grid (PiG). Este modulo permite facer un trazado mais preciso
de penachos individuais, empregando unha aproximacion lagrangiana.
Deste xeito lograse unha mellor simulacion da reactividade interior do
penacho, xa que os contaminantes non son dispersados no volume total

da cela euleriana.

Source apportionmet technologies (SAT). Este modulo permite facer un
seguimento do desprazamento das substancias no interior do dominio
de simulacion. Deste xeito permite cuantificar a responsabilidade de
diferentes focos emisores nas concentracions instantaneas dun conta-

minante nunha determinada localizacion.

Tamén é habitual que os modelos conten con configuraciéns nas que se poi-
dan introducir substancias trazadoras, reactivas ou non, para facer un es-
tudio controlado da dispersion e a interacciéon quimica que se produce nun

determinado episodio.

Unha vez elixidos os moédulos requiridos para o estudo desexado, tan s6 que-

da iniciar a execucion do modelo.

3.4.5 Validaciéon do modelo fotoquimico

Unha vez obtidos os resultados da simulacion da calidade do aire débese
proceder coa sua validacion. Ao igual que ocorria no caso dos modelos me-
teoroloxicos, estes resultados han de ser comparados con medidas reais, que
seran obtidas en estacions de monitorizacion. Os mesmos programas de ela-

boracion de inventarios de emisions adoitan contar cunha ampla rede de
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estacions de observacion da calidade do aire, recollendo datos das principais

substancias contaminantes que despois pofien a disposiciéon publica.

En Europa, os Estados membros da Axencia Europea do Medio Ambiente son
os encargados do mantemento das estacions de medida e da transferencia
da informacion obtida a unha base de datos de acceso publico denominada

AirBase.

AirBase esta formada por un conxunto multi-anual de medidas de calida-
de do aire e a sda analise estatistica para a correcta eleccion das estacions e
numero de contaminantes representativos. Contén tamén meta-informacion
sobre as redes de monitorizacion, as sias estacions constituintes e as medi-
das realizadas. Esta base de datos esta construida a partir dos datos aporta-
dos polos paises membros da Unidn Europea, seguindo Decision do Consello
97/101/EC, sobre o Intercambio de informacion para a calidade do aire am-
biente (European Union, 1997); os paises membros da Axencia Europea do
Medio Ambiente, que inclie aos paises candidatos a entrar na Unidn, asi co-
mo aqueles asinantes da Acordo Europeo de Libre Comercio; e aqueles que
voluntariamente se comprometeron a ofrecer informacioén acerca das me-
didas de calidade do aire seguindo a lexislaciéon europea ou os criterios do

programa EuroAirnet da EEA.

3.5 Entorno de execucion

Calquera tipo de modelado de fendmenos que se producen na natureza leva
consigo un alto custo computacional. Os requirimentos de calculo do softwa-
re de modelado sempre foi moi por diante dos recursos dispoiiibles, se ben é
certo que, a medida que a capacidade de calculo aumentou, mais e mais en-
gadidos se introduciron nos modelos, consumindo mais tempo de procesado,

pero tamén aumentando a stia capacidade de representacion da realidade.
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A potencia de calculo dos actuais ordenadores persoais permite a execucion
de case calquera modelo atmosférico dispofiible nun tempo razoable, mais
adoitan ser simulacions de uso persoal, a baixa resoluciéon ou con dominios
xeograficamente moi localizados. Este tipo de configuracion, sen embargo,
queda superada ao pretender usar dominios algo maiores e mellorar a reso-

lucién espacial.

O sistema de simulacion presentado neste traballo desenvolvese pensando
na sda aplicacion operacional diaria, e executado a resolucions medias-altas,
polo que o seu despregue nun Unico equipo non se considera factible. Des-
énase, polo tanto, unha infraestrutura de cluster baseada en ordenadores per-
soais, na que o traballo conxunto de varias maquinas fara que se reduzan os
tempos se simulaciéon, ademais de proporcionar maior fiabilidade fronte a

fallos de hardware.

3.5.1 Entorno hardware

O desefio seguido para a construciéon do cluster consiste nunha configura-
cion de maquinas baleiras, é dicir, cada equipo conta tan s6 con aqueles
compofientes imprescindibles para o seu uso como unidade de calculo: placa
base, procesador e memoria, sen unidade de almacenamento; e de comuni-

cacion: interface de rede.

O sistema operativo e os parametros de configuracion sérvense a través da
rede, contando cun unico ordenador servidor, encargado das tarefas de xes-
tion do cluster e que, salvo excepcidns, non realiza tarefas de calculo. A elec-
cion deste desefio baseouse na stia robusteza fronte a fallas nos equipos de

calculo, asi como pola sta facilidade para a incorporacion de novas unidades.

A construcion deste sistema completouse en duas fases: unha primeira fase

de probas, nomeada Fase A na Taboa 3.10, na que se contaba con dous equi-
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pos e sobre a que se despregou un sistema provisional de predicion da cali-
dade do aire; e unha segunda fase, Fase B na Taboa 3.10, na que se ampliou o
sistema con cinco equipos, configurando un cluster coas caracteristicas resu-
midas na Taboa 3.10. Sobre esta tltima version levaronse adiante numerosas
simulaciéns orientadas 4 analise episodica, entre as que se atopan as amosa-
das neste traballo, e configurouse unha predicién diaria de calidade do aire

sobre a Peninsula Ibérica e centrada en Galicia.

Taboa 3.10. Caracteristicas dos equipos empregados na construcién do cluster.

Nutmero de Procesadores Memoria Totais
equipos por equipo  por equipo Proc. Mem.
Fase A 2 4 8 GB 8 16 GB
Fase B 5 6 8 GB 30 40 GB

Totais  Equipos: 7 Procesadores: 38 Memoria: 56 GB

3.5.2 Entorno software

Ademais do software correspondente aos propios modelos e utilidades rela-
cionadas, é preciso contar cun ecosistema de aplicacions e librerias para que
aqueles se executen. Neste apartado faise un pequeno resumo do software
que xestiona o cluster, que esta altamente condicionado polos requirimentos

dos modelos utilizados.

3.5.2.a Sistema operativo

A maior parte do software empregado neste traballo proporciénase en for-
ma de codigo fonte, que debe ser compilado. Ainda que esta tarefa pode ser
realizada sobre calquera sistema operativo, as facilidades que ofrece calque-

ra distribucion baseada en Linux para esta tarefa, tanto na sua flexibilidade
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como disporiibilidade, son inmellorables por calquera outro sistema opera-

tivo.

Tendo en conta parametros de estabilidade, facilidade na xestion, actividade
da comunidade de usuarios e software dispoiiible, selecciénase como sistema

operativo a distribucion Debian baseada en Linux, na sua version testing.

3.5.2.b Compiladores

As linguaxes nas que adoitan estar escritas todas esas aplicacions son C, C++
e Fortran. Debian proporciona compiladores e librerias para todas estas lin-
guaxes, obtidas directamente das desenvolvidas pola Free Software Founda-

tion: gcc para C, g++ para C++ e gfortran para Fortran.

3.5.2.c Analise estatistica e visualizacion

Para realizar a anéalise estatistica dos modelos atmosféricos contase coas
seguintes aplicacions: Meteorological Evaluation Tools(MET) (Brown et al,
2009) e DELTA tool (Thunis et al.,, 2012).

No caso da visualizacién dos resultados da simulacion sobre mapas xeografi-
cos utilizanse diferentes librerias, dispofiibles de xeito libre: Generic Mapping
Tools (GMT) (Wessel & Smith, 1995) e Matplotlib (Hunter, 2007).

3.5.2.d Sistemas de informacion xeografica

O uso de modelos de calidade do aire require que a maior parte da informa-
cion se atope xeorreferenciada. O manexo destes datos é unha tarefa com-
plexa que facilitan en grande medida os sistemas de informacién xeografica.
Das alternativas que se distribiien co sistema operativo decidese instalar as

seguintes:
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PostGIS. PostGIS é unha extension do xestor de bases de datos PostgreSQL
(Santilli et al, 2005). Segue os estandares da Open Geospatial Consor-
tium, Inc., permitindo traballar con numerosos obxectos de tipo xeo-
grafico realizando diferentes operacions sobre elas de xeito transpa-

rente.

QGIS. QuantumGIS (Cavallini, 2007) é un entorno grafico de traballo con
informacion xeografica capaz de comunicarse con bases de datos que
conten coa extension PostGIS. En versions modernas conta con ferra-

mentas propias de analise de datos xeograficos.

3.5.2.e Outro software

A simulacion da calidade do aire é un proceso complexo que require o trata-
mento de grande cantidade de informacién. E por iso debe ser apoiada por
un nutrido grupo de utilidades que, se ben non son imprescindibles para o
seu correcto funcionamento, si facilitan as tarefas de almacenamento, proce-
sado e intercambio de informacion. A Taboa 3.11 amosa diferentes exemplos

deste conxunto de utilidades.

Taboa 3.11. Utilidades de apoio nun sistema de simulacién de calidade do aire

Nome Tarefa proncipal Referencia
Almacenamento .

NetCDF _ ) Rew & Davis (1990)
e intercambio

Grads Visualizacion Berman et al. (2001)

NetCDF Operators (NCO) Analhlse ¢ ., Zender (2008)
manipulacion
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atmosférico

O transporte de contaminantes a longa distancia xoga un papel determinan-
te na ocorrencia de episodios de alta concentracion de ozono. A aparicion
de precursores debido ao efecto do transporte é, en ocasions, mais influinte
que as propias emisions locais (Borrego et al., 2002; Monteiro et al., 2005; Shi
et al., 2009). Por iso, entender os procesos de circulacion atmosférica e a stia
relacion coa concentracion dos contaminante, tanto a escala local como si-
noptica, é crucial para as tarefas de predicion de episodios de contaminacion

atmosférica (Flocas et al., 2009).

Medidas feitas por estacions de calidade do aire en localizacions illadas co-
rroboran o feito de que o transporte de precursores a longa distancia contri-
bue a elevar os niveis de ozono medidos. Polo tanto, entendendo a relacion
entre as condicions atmosféricas e a concentracion de contaminantes cons-
title un gran avance para mellorar a avaliaciéon da ocorrencia de episodios

de alta concentracion de ozono (Carvalho et al., 2010).

Ao longo da pasada década, especialmente en periodos estivais, e en dife-
rentes rexions europeas, foron rexistrados episodios de forte concentracion

de ozono, tanto en zonas urbanas/suburbanas como rurais (Carvalho et al.,
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2010). Mais especificamente, no suroeste Europeo en xeral, e na Peninsula
Ibérica en particular, é frecuente que se excedan os niveis de calidade do ai-
re europeos establecidos para o O3 (Gongalves et al.,, 2009; Saavedra et al.,

2012).

De acordo con Jorba et al. (2004), os patrons de transporte estival a escala
sinoptica no suroeste de Europa estan dominados polas recirculacions pro-
cedentes do Oeste nun amplo ntimero de casos: 78 % sobre areas da costa
mediterranea ou 45 % en areas do interior da Peninsula; caracterizados por
un forzado sinodptico feble e condiciéns de estancamento. Isto indica que é
a topografia especifica da rexiéon a que induce os fenémenos de mesoescala
que controlan os fluxos de vento en superficie. Nestas condicions, os feno-
menos caracteristicos que aparecen son tanto as brisas marifias e os ventos
de val-montafia, como o desenvolvemento da baixa térmica peninsular (Jor-
ba et al., 2004). No interior o quecemento da superficie estimula a circulacion
convectiva, o que leva 4 formacién de fluxos de subsidencia compensatorios

nas areas costeiras (Millan et al., 1997).

Carvalho et al. (2010) investigou as anomalias nos patréns sinépticos, por
medio dunha analise cltster de retrotraxectorias entre os anos 2004 e 2007,
considerando 76 dias nos que concentracion maxima horaria de ozono na
rexion Norte de Portugal e Galicia superou os 200 y.gm 3. Os resultados ob-
tidos suxiren a existencia dunha anomalia positiva na temperatura sobre a
Peninsula ibérica, unida a un patrén de fluxo de forte vento de compofiente
NE observado no Norte de Portugal e Galicia. Estes dous fenémenos poden
conducir a un incremento na producion fotoquimica de ozono e ao trans-

porte de contaminantes desde Espafia cara Portugal.

Numerosos traballos utilizan modelado atmosférico para o estudo de episo-
dios de alta concentracion de ozono sobre a Peninsula Ibérica, tanto a escala
urbana como rexional, co fin de afondar na comprension da sda xeracion

fotoquimica o como apoio para o establecemento de politicas de xestion da
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calidade do aire. (Palacios et al., 2002; Barros et al., 2003; Jiménez et al., 2006;
Saavedra et al., 2012). O modelado atmosférico é, tanto, unha metodoloxia
fundamental amplamente usada para avaliar os procesos que poden afectar a
calidade do aire, e que conducen a ocorrencia de episodios de contaminacion.
Coa sua aplicacion non s6 se poden obter concentracions netas dos conta-
minantes nunha rexion establecida, sen6n que co seu uso é posible illar os
procesos atmosféricos involucrados, ampliando a capacidade para entender

os fenémenos producidos.

Neste contexto, o obxectivo desta investigacion foi estudar a orixe dos epi-
sodios de ozono detectados simultaneamente na area Norte de Portugal e
en Galicia, facendo uso do sistema de modelado desenvolvido nesta tese, de
xeito que sexa posible simular a transformacion dos precursores do ozono a

escala rexional sobre a rexion de estudio.

En primeiro lugar, faise a seleccion e caracterizacion detallada dos episodios
de ozono, baseada nas concentracions de ozono detectadas en estacions de
medida localizadas tanto en Espafia como en Portugal durante os anos 2007
e 2008. Tamén se conta con mediciéons de parametros meteoroloxicos para
apoiar a decision. Unha vez examinados os datos, o periodo elixido para ser
sometido a un proceso de investigacion mais exhaustivo a través da aplica-
cion e validacion do sistema de modelado, foi o comprendido entre os dias 1

e 15 de agosto de 2007.

Os resultados, sometidos a unha analise critica que permite avaliar a in-
fluencia do transporte a longa distancia nas altas concentracioéns de ozono
detectadas, asi como as conclusiéns foron presentadas e publicadas segun-
do artigo constituinte desta memoria e achegado no Anexo B: The role of

transboundary air pollution over Galicia and North Portugal area.
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O experimento AQMEII

O modelado atmosférico tense convertido nunha util ferramenta para a xes-
tion e a avaliacion da calidade do aire a escalas local, rexional e global. Du-
rante a pasada década fixéronse importantes avances nos modelos de ca-
lidade do aire, orientados a proporcionar aos investigadores, lexisladores e
poboacion en xeral, unha informacion mais fiable no que respecta a calidade
do aire. Isto propiciou que fosen gafiando valor como ferramenta de apoio
na implantacion de estratexias de control de emisions ou no establecemento
de regulacion relacionada coa calidade do aire destinada proteccion da satude

das persoas (European Union, 2008; Scheffe et al., 2009).

As aplicacions do modelado da calidade do aire a escala rexional tefien evo-
lucionado desde o estudo de episodios de contaminacién fotoquimica, € dicir,
simulacions curtas sobre areas especificas (Jang et al., 1998; Liang et al., 2004;
Byun et al, 2007), cara analises multicontaminante integrados sobre perio-
dos temporais que poden chegar a varios anos (Tesche et al., 2006; Monteiro
et al., 2007; Cuvelier et al., 2007; Hogrefe et al.,, 2011). Dado o seu impacto
na calidade do aire e sobre a satde das persoas, o 0zono e as particulas fo-
ron os contaminantes maioritariamente tratados na avaliacion dos modelos

(Vautard et al, 2007; Van Loon et al.,, 2007). A isto contribuiron tamén os
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altos niveis que destes contaminantes se foron rexistrados en estacions de

medicion, superando en numerosas ocasions os limites regulamentarios.

A dia de hoxe, os actuais modelos de calidade do aire son amplamente usados
en todo o mundo, e son capaces de reproducir e axudar na comprension das
transformacions fisicas e quimicas, asi como nos procesos de eliminacién da
atmosfera tanto dos contaminantes gasosos como das particulas da atmos-
fera (Bessagnet et al., 2004; Morris et al., 2005; Appel et al., 2007, 2008; Pay
et al., 2010). Sen embargo, as predicions de calidade do aire ainda presen-
tan incertezas asociadas (Chang & Hanna, 2004; Borrego et al., 2008; Dennis
et al., 2010), sendo preciso afondar na investigacion e innovaciéon no que
respecta a aplicacion dos modelos. Isto é especialmente representativo ao
falar de contaminantes diferentes do ozono e as particulas: precursores da
contaminacion fotoquimica ou outros gases como o monédxido de carbono
(CO) ou o didxido de xofre (SO2), que son tamén rexistrados nas estacions de

medida, superando tamén, con certa frecuencia, os limites regulamentarios.

Para abordar este problema, e avanzar en pos de establecer unha estratexia
comun que fixe as prioridades nas futuras investigacions e desenvolvemen-
tos de modelos, xorde a Air Quality Model Evaluation International Initiati-
ve (AQMEII). O obxectivo desta iniciativa é identificar as metodoloxias de
avaliacion que redunden nun incremento do cofiecemento dos procesos in-
volucrados no funcionamento dos modelos, para asi poder ofrecer soporte
ao desenvolvemento de regulamentacion no campo da calidade do aire (Rao
et al., 2011). Para iso proponse que diferentes grupos de traballo, espallados
arredor de todo o mundo, apliquen os sistemas de modelado que adoitan
usar para levar a cabo dous exercicios de simulaciéon comuns: aplicacion dos
modelos sobre Norteamérica e Europa, nun periodo de duraciéon de 1 ano.
Unha vez realizadas as simulacions, os resultados avalianse tanto individual

como conxuntamente aplicando unha aproximacion de ensemble.
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Todolos grupos participantes tiveron que executar simulacioéns sobre os dous
continentes para o ano 2006, o que produciu unha inxente cantidade de in-
formacion resultante, na forma de campos de concentracion tridimensionais,
campos de deposicion e series temporais, para un amplo conxunto de para-
metros meteoroloxicos e contaminantes tanto gasosos como particulas. Para
levara a cabo o intercambio de resultados, asi como a suia analise estatisticas,
o Ispra Joint Research Centre, adaptou o seu sistema ENSEMBLE (Galmarini
et al., 2004a,b) para cumprir os obxectivos da AQMEII, dando acceso a ela
a través dun portal web. Esta ferramenta permite analizar, tanto cualitativa
como cuantitativamente, os resultados obtidos polas diferentes simulacions,

tanto meteoroldxicas como de de calidade do aire.

O Grupo de Emissoes Modelagao e Alteragoes Climaticas (GEMAC) da Univer-
sidade de Aveiro, en colaboracion co grupo de Modelizacién Ambiental da
Universidade de Santiago de Compostela, levou a cabo simulaciéns e pos-
teriores avaliacions meteoroloxicas e de calidade do aire para o dominio de
Norteamérica para todo o ano 2006. No marco desta iniciativa, esta previsto
a publicacion dun conxunto de artigos: un introdutorio, no que se presentan
os datos de entrada elaboradas pola AQMEII para alimentar aos modelos; e
un final no que se integran as conclusions da analise conxunta de tddolos
resultados aportados e do seu ensemble respecto dos dous contaminantes

principais: ozono e particulas.

Por outra banda, os resultados da simulacion realizada permite levar a cabo
unha avaliacion individual da aplicaciéon do modelo, centrandose en aspectos
non cubertos polas publicaciéons mencionadas. Deste xeito, neste traballo
preséntase a explotacion dos resultados, obtidos polo sistema de modelado
conformado por MM5-CAMXx, para os contaminantes gasosos recollidos na
lexislacion de calidade do aire e as guias para a protecciéon da saude humana:

ozono, didoxido de nitroxeno, didxido de xofre e monoxido de carbono.
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En primeiro lugar, realizase unha avaliacion dos resultados fronte aos datos
de observacion por medio da analise das series temporais anuais. Analizan-
se tamén perfiles diarios, que revelan de que xeito o modelo reproduce, de
media, a evolucion diaria das concentracion dos contaminantes no aire, asi
como diagramas de caixa que permiten observar, mediante parametros esta-
tisticos, a variabilidade das concentracions horarias observadas fronte as si-
muladas. Utilizanse tamén outras representaciéns: diagramas de dispersion,
que permiten ver en que grao o modelo subestima ou sobreestima os valores
observados de xeito global; e diagramas de Taylor que ofrecen un resumo
visual do comportamento estatistico global do modelo. Unha dltima medida
para avaliar o correcto comportamento do modelo ¢ inferir a sua habilidade
para capturar picos de concentraciéon maxima, parametro particularmente
relevante no caso do ozono, xa que os episodios de alta concentraciéon deste
gas poden causar problemas de satde agudos. E por iso que se discuten e
analizan varias ocorrencias episodicas deste tipo en termos da capacidade
do modelo de capturar as altas concentraciéns rexistradas nas estacions de

calidade do aire.

Seguindo esta metodoloxia, o traballo comeza cunha descriciéon da aplicacion
do sistema de modelado da calidade do aire, asi como dos datos de entrada
considerados para, a continuacién amosar os resultados da simulaciéon. A
avaliacion fronte aos datos medidos e a analise episddica preséntase a seguir,
xusto antes de adicar uns paragrafos as conclusions que se poden extraer do
traballo realizado, facendo fincapé nas dificultades atopadas e na importan-
cia desta contribucion a actividade de modelado integrada e aos avances na
investigacion do modelado da calidade do aire. Este artigo, axuntado no Ane-
xo C representa o terceiro constituinte desta tese: Air quality simulations
for North America - MM5-CAMx modelling performance for main ga-

seous pollutants.
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Conclusions

O desenvolvemento e aplicaciéon dos modelos de calidade do aire, en xeral,
e dentro deles dos modelos fotoquimicos atmosféricos, en particular, expe-
rimentou un importante avance nos ultimos 25 anos, como consecuencia
do incremento da potencia de calculo dos sistemas de computo dixital e da
disporiibilidade de bases de datos terrestres que facilitan a informacion ne-
cesaria para a sia execucion. Isto propiciou o emprego deste tipo de modelos
como ferramentas de caracter regulamentario, que permiten a definicion das

politicas ambientais e o seu seguimento.

Este avance, con todo, non elimina a elevada dependencia que estes mode-
los de calidade do aire tefien tanto respecto dos parametros meteoroldxicos
que condicionan o comportamento fisico e quimico dos contaminantes na
atmosfera, como das novas soluciéns matematicas, computacionais, fisicas

e quimicas implantadas nos modelos, coa fin de mellorar os seus resultados.

Dentro deste marco, o traballo de investigacion presentado enfocouse na
aplicacion de modelos fotoquimicos atmosféricos de tipo off-line no estudo

de diversos problemas de contaminacién atmosférica, asi como na avaliacion
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dos propios modelos: CHIMERE a escala rexional e CAMx a escala continen-

tal.

Ao mesmo tempo, analizaronse os resultados dos modelos de prognostico

meteoroloxico empregados neste sistema de modelado off-line: WRF a escala

rexional e MM5 a escala continental.

Como resultado deste traballo, obtivéronse 4s seguintes conclusions:

1. No que se refire as tendencias do O3 troposférico a escala rexional, so-
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bre a Eurorrexion Galicia-Norte de Portugal, no periodo 2002-2007, ob-
servouse que os niveis de O3 tropopsférico sobre areas rurais de &mba-
las dtias rexions da cornixa atlantica ibérica ténense mantido estables,
mentres que se reduciron sobre Europa occidental durante o mesmo
periodo, en especial sobre Centroeuropa. Esta diferenza pode derivar-
se de causas endoxenas singulares desta Eurorrexion, o que se estudou
co modelo de calidade do aire CHIMERE.

. Asi, na aplicacion dos modelos WRF (meteoroloxico) e CHIMERE (ca-

lidade do aire) en episodios de O3 troposférico seleccionados sobre a
Eurorrexion Galicia-Norte de Portugal alcanzouse un alto grado de
concordancia entre as medidas meteoroloxicas e de calidade do aire
en superficie e os resultados de ambolos dous modelos, de acordo cos
criterios comunmente aceptados pola comunidade cientifica interna-

cional.

. Dos resultados do modelo CHIMERE nestes episodios obsérvase un

aporte predominante de precursores de O3 troposférico procedente das
areas costeiras mais poboadas e industrializadas de Galicia-Norte de
Portugal; se ben estes precursores vanse desprazando cara o interior
por efecto da brisa marifia, ao tempo que xeran Os troposférico. Deste

xeito favorécese a acumulacion deste O3 nas zonas rurais do interior
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como consecuencia do fluxo sindptico de compofiente leste oposto a

brisa.

. Dunha analise mais detallada dos resultados do modelo CHIMERE en
altura deducese a posible contribucién transfronteiriza entre ambalas
duas rexions/paises, sendo especialmente evidente o transporte Sur-
Norte do O3 troposférico contido nas masas de aire en altura, ainda

dentro da capa limite atmosférica.

. Do resultado precedente derivase que calquera politica de control do
O3 troposférico non deberia verse condicionada polas divisions politi-
cas, polo que se require un esforzo conxunto entre os paises limitrofes

para resolver este tipo de problemas ambientais.

. No que se refire & aplicacion dos modelos de calidade do aire a esca-
la continental, nestes casos resulta ainda mas interesante e necesario
o contraste dos resultados dos modelos coas medidas, seguindo pro-
tocolos internacionalmente aceptados. Dentro do experimento de in-
tercomparacion de modelos AQMEII, a aplicacion dos modelos MM5
(meteoroldxico) e CAMx (calidade do aire) sobre Norteamérica durante
todo o ano 2006 levou a distintos graos de concordancia, dependendo
do contaminante e a rexion de Norteamérica considerados. Ainda ten-
do achado unha elevada concordancia dos resultados do modelo MM5
comparado coas medidas meteoroloxicas en superficie sobre dito con-

tinente.

. No que respecta aos valores medios dos distintos contaminantes tro-
postéricos considerados, o axuste do modelo CAMx para o O3 é similar
nas tres rexions de Norteamérica: Oeste, Central e Leste, cun factor de
correlacion de 0,6. Peores axustes obtivéronse co NOs, amosando unha
sobreestimacion nas tres subrexions, destacando uns niveis nocturnos

estimados demasiado elevados; xunto cunha lixeira sobrestimacion dos
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10.

11.
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niveis de CO. Como consecuencia, obsérvase unha lixeira infraestima-
cién dos niveis nocturnos de O3, xa que o NO; vai acompanado de NO,

que consume 6 Os.

. Ao respecto destas diferenzas, xa que afectan a mais dun contaminante

e nas tres rexions, a sia orixe estaria nunha mestura vertical demasiado
feble estimada polo modelo MM5 na capa limite, o que provoca unha
deficiente dilucion das emisiéons de contaminantes dende a superficie.
Disto deducese que, ainda que o modelo MM5 presenta un bo compor-
tamento comparado coas medidas en superficie, isto non garante un

comportamento analogo en altura.

. Asemade, observouse que os resultados de CAMx para o N O3 son mais

sensibles aos erros na meteoroloxia que os resultados para o O3, espe-
cialmente en condicioéns de estratificacion estable. Isto explicase po-
la maior dependencia dos niveis dos contaminantes primarios da sua

mestura na capa limite atmosférica.

De feito, os peores resultados de CAMx neste experimento acadaronse
nos valores maximos dos contaminantes primarios SOs e C'O, moi es-
pecialmente sobre a rexion Oeste de Norteamérica, altamente poboada
e industrializada. Ademais de ter en conta a deficiente estimacion da
mestura vertical, estas discrepancias tamén poden deberse a baixa re-
solucion horizontal do modelo CAMx (24 km), que non permitiu unha
axeitada distribucion das emisions industriais e dos sistemas de com-
bustion, xa que os niveis destes dous contaminantes son moi depen-

dentes dos seus inventarios de emisions e a stia distribucion espacial.

En canto aos valores maximos acadados co modelo CAMx, analiza-
ronse os obtidos para o O3 troposférico durante tres episodios tipicos,
Xa que é o Unico contaminante que superou os seus limiares legais en
Norteamérica. Destes resultados concluese que o sistema MM5-CAMx

é quen de estimar os valores maximos de O3 troposférico detectados
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durante ditos episodios, amosando a sua capacidade para previr da apa-

ricion deste tipo de eventos.

Destas conclusions tamén se abren diversas lifias de traballo en relacién cos
modelos de calidade do aire, a sua dependencia dos modelos meteoroldxicos

e a mellora dos seus resultados, como son:

« A extension da validacion dos modelos meteoroldxicos a altura, ainda
que a disponibilidade dos datos é mais limitada que na superficie e o

seu tratamento precisa técnicas diferentes.

« A mellora no tratamento dos inventarios de emisions, tanto no incre-
mento da stia resoluciéon como no emprego de técnicas mixtas para o
modelado dos focos emisores, considerando aproximacions lagrangia-

nas nos focos puntuais de maior magnitude, e en altura.

« A validacion dos modelos de calidade do aire off-line conxuntamente
coa dos modelos meteoroloxicos que lles suministran os datos requiri-
dos, tendo en conta a elevada dependencia que os primeiros presentan

dos segundos.

« O emprego dos modelos de calidade do aire on-line, que deberian per-
mitir un mellor axuste dos procesos de mestura dos contaminantes, xa
que os resolven ao mesmo tempo nas ecuacions meteoroloxicas e nas
de calidade do aire. Ainda que estes modelos on-line presentan difi-
cultades, non so derivadas do seu maior custo computacional, senén
tamén da resolucion simultanea das ecuaciéons atmosféricas de proce-

sos fisicos e quimicos.

113






Conclusions

The development and application of air quality models in general, and amongst
them atmospheric photochemical models, experienced a significant improve-
ment over the last 25 years as a consequence of the increase in computing
power of all types of machines and the availability of terrestrial data bases
that provide the necessary information for their appropriate execution. This
fact has permitted the use of this type of models as useful tools for the imple-
mentation of laws to define environmental policies and their corresponding

monitorization.

This progress, although, doesn’t eliminate the great dependence of these air
quality models with respect to meteorological parameters that determine
the physical or chemical behaviour of the atmospheric pollutants, as well
as the novel numerical, computational, physical and chemical approaches

incorporated in the models to improve their results.

Within this framework, the present study focussed on the application of
atmospheric photochemical models off-line to analyse a number of atmo-

spheric pollutants” case-studies, and also in the evaluation of the models
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themselves: CHIMERE at the regional scale and CAMx for the continental

scale.

Also, the results of two weather forecast models: WRF at regional scale and

MMS5 at continental, were analysed with this off-line modelling system.

The outcome of this work can be summarised in the following conclusions:

1. With respect to the trends of tropospheric Ozone at regional scale, over
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the Euroregion Galicia-North of Portugal, for the period 2002-2007, it
was observed that the levels of tropospheric Ozone on the rural ar-
eas of both Galicia and the North of Portugal on the southwest Euro-
pean Atlantic coast have kept stable, whilst there has been a reduction
over Western Europe for the same period, and specially over Central
Europe. This different behaviour could be due to endogenous causes

typical of this Euroregion, and were analysed using CHIMERE.

. And so, with the application of WRF (on the meteorological side) and

CHIMERE (for air quality) to selected episodes of tropospheric Ozone
over the Euroregion, a very high degree of consistency was achieved
between the air quality and meteorological measurements and the re-
sults of both models, following the criteria generally accepted by the

international scientific community.

. From the results of CHIMERE for these episodes it can be observed pre-

vailing contribution of tropospheric Ozone precursors coming from
coastal highly dense populated and industrialized zones of both re-
gions, with these precursors moving towards the interior areas due to
the sea breeze at the same time of producing tropospheric Ozone. So,
the accumulation of Ozone in the rural areas of the interior is favoured
as a consequence of the synoptic flux of eastern component that op-

poses the sea breeze.
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4. From a more detailed analysis of the results of CHIMERE at high alti-
tude it can be deduced a transboundary contribution from both re-
gions, being rather obvious the transport South to North of tropo-
spheric Ozone present in the air at high altitude, even within the at-

mospheric boundary layer.

5. Proceeding from the previous results, any derived control policy of
tropospheric Ozone should not be conditioned by the political bound-
aries, so there should be a joint effort from both countries to solve this

type of environmental problems.

6. Regarding the application of air quality models at continental scale,
for these cases it is far more interesting and necessary the validation
of the results of the models with measurements, following the inter-
nationally accepted protocols. Within the intercomparison exercise of
models AQMEII, an application of MM5 (meteorological) and CAMx
(air quality) over North America for 2006 reached various levels of

concordance, depending on the region and pollutant considered.

7. As for the average values of the various tropospheric contaminants
considered the fit of the CAMx model for the Ozone is similar for the
three regions of North America: West, Central and East, with a cor-
relation factor of 0.6. Worse fits were obtained for the NO2, showing
an overestimation in the three regions, standing out night levels too
high, along with a slight overestimation of the levels of CO. As a result,
there is a slight underestimation of the nocturnal levels of Ozone due

to the fact that NO2 goes with NO, that consumes Ozone.

8. Regarding these differences, as they affect more than one contaminant
in all three regions, the origin could be placed on a too weak vertical
mixture estimated by MM5 in the boundary layer that causes a poor di-
lution of the surface emissions of the contaminants. Thence it follows

that, although MM5 behaves rather well when compared with surface
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10.

11.

measurements, it does not guarantee an analogous behaviour for high

altitude.

. Also, it was observed that CAMx results for NO2 are more sensitive to

errors in meteorology than the results for Ozone, notably with stable

stratification conditions.

This explains itself for the greater dependency on the levels of primary

contaminants of the mixing in the atmospheric boundary layer.

As a matter of fact, the worse results of CAMx in this exercise were
obtained for the maximum values of the primary contaminants SO2
and CO, mainly over the western region of North America, densely
populated and heavily industrialised. Besides the unsatisfactory esti-
mation of the vertical mixing, these discrepancies could be due to the
low horizontal resolution of CAMx (24 km), that doesn’t allow for a
correct distribution of the industrial emissions and of the combustion
systems, as the levels of these two contaminants are very dependent

of their emission inventories and the spatial distribution.

Regarding the maximum values achieved by CAMx, those of tropo-
spheric Ozone were analysed for three typical episodes, as it was the
only one of the contaminants considered, that exceeded the legal lim-
its in North America. From the results attained, I conclude that the
MM5-CAMx system is capable of estimating the maximum values of
tropospheric Ozone detected during those episodes, proving its capac-

ity to forecast the occurrence of such events.

From the conclusions above mentioned there are new lines of research to

undertake with relation to air quality models, their dependency with mete-

orological models and the improvement of their results, such as,
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« A further extension in the validation of the meteorological models at
high altitude, even when there is a limited amount of data when com-
pared with surface measurements and that its analysis requires differ-

ent techniques.

« The improvements on the treatment of emissions inventories, both in
the increase in the spatial resolution and in the use of mixed techniques
for the modelling of the emission sources, considering lagrangian ap-
proximations of the most significant of the individual sources, and in

altitude.

+ The validation of air quality off-line models together with the mete-
orological models that provide the required data, taking into account

the high dependency of the former with the latter.

+ The use of air quality on-line models, that should allow a better fit
of the mixing processes of the contaminants, as they solve simulta-
neously the air quality and meteorological equations; in spite of the
difficulties inherent to these models on-line, deriving from the need
for heavy use of computing resources, and also from the simultane-
ous solution of the atmospheric equations for physical and chemical

processes.
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