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Resumen

El desarrollo del conocimiento cientifico y técnico y el aumento de la preocupacién
ambiental a escalas sociales, econdmicas y politicas exigen la necesidad de evaluar los
complejos sistemas de modelizacién de calidad de aire implementados.

La necesidad de los Modelos de Transporte Quimico (CTM, segun sus siglas en inglés)
de conocer, determinar y caracterizar las fuentes de emision actuales de los diferentes
compuestos atmosféricos conocidos que actian en los procesos fisico-quimicos del
medio hace que sean esenciales los estudios de sensibilidad que analicen ciertas
debilidades y fortalezas de estos modelos.

La Agencia Estatal de Meteorologia (AEMET) dispone actualmente de un sistema de
prediccion operativa de la calidad del aire basada en el CTM MOCAGE del Servicio
Meteoroldgico francés. Empleando tres diferentes inventarios de emisiones en alta
resolucién (0.1° x 0.1°) para el dominio centrado en la Peninsula Ibérica, proporcionados
por diversos grupos de investigacion, se ha evaluado la influencia de las emisiones
antropogénicas de varias especies quimicas en dicho sistema de modelizacién. Para
estimar el grado de adecuacion de la prediccion, se han comparado las diferencias entre
los resultados obtenidos y las observaciones en las estaciones de vigilancia de la
contaminacion atmosférica de la red espanola EMEP/VAG/CAMP.

Siendo conscientes de las limitaciones computacionales y conceptuales del estado actual
de la modelizacion de la contaminacién atmosférica, son ineludibles los pasos dados en
este tipo de estudios en la busqueda de la idoneidad y la compresion de la incertidumbre
asociada a estas aplicaciones meteorolégicas. Transmitir, compartir y superar las
dificultades intrinsecas dara lugar a informaciones mas fieles y adecuadas sobre la
contaminaciéon atmosférica que sacien las inquietudes y necesidades sociales y
ambientales.

Palabras clave: contaminacion atmosférica, simulacidon numérica
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1. Introduccion

El desarrollo del conocimiento cientifico y técnico y el aumento de la preocupacion
ambiental a escalas sociales, econdmicas y politicas exige la necesidad de evaluar la
idoneidad de los complejos sistemas de modelizacidén de calidad de aire implementados.

Estos modelos matematicos expresan y resuelven de forma aproximada los
procesos fisico-quimicos fundamentales que integran el conocimiento de los elementos y
las interacciones que tienen lugar en la atmosfera.

Ademas de los procesos contenidos en los modelos de prediccién numérica del
tiempo atmosférico, cuyo conocimiento se ha visto impulsado durante décadas por el
interés creciente de amplios sectores de la sociedad, los Modelos de Transporte Quimico
(CTM, segun sus siglas en inglés) requieren una descripcion cuidadosa y detallada de los
procesos quimicos que tienen lugar en la atmdsfera (quimica homogénea y heterogénea,
formacion de aerosoles, etc.) asi como de las interacciones de la radiacion y los procesos
humedos (nubosidad y precipitacion) con los gases y aerosoles (figura 1).
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Figura 1.- Ejemplo de los elementos de un Modelo de Transporte Quimico y sus interacciones,

adaptada de Atmospheric Chemistry and Physics: From Air Pollution to Climate Change (Seinfeld & Pandis,
2006).

Resulta igualmente imprescindible determinar y caracterizar las fuentes de
emision de los diferentes compuestos quimicos conocidos que actian en los procesos de
dispersion, transporte y transformaciéon en el medio. Dada esta necesidad, mdultiples
grupos de trabajo han desarrollado metodologias de célculo que estiman ciertos datos de
entrada para estos sistemas de modelizacién partiendo de los inventarios nacionales
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oficiales (realizados con el objeto del control legislativo requerido) y/o planteamientos
propios.

Entre las funciones de la Agencia Estatal de Meteorologia (AEMET), de acuerdo a
su Estatuto aprobado por RD 186/2008 de 14 de febrero de 2008, se encuentra "El
mantenimiento de una vigilancia continua, eficaz y sostenible de las condiciones
meteorolodgicas, climaticas y de la estructura y composicion fisica y quimica de la
atmodsfera sobre el territorio nacional". Para la labor, no tan tradicional de los servicios
meteoroldgicos nacionales, de monitorizar y predecir el estado quimico de la atmdsfera
se sustenta el acuerdo entre AEMET y Météo-France de cesion del CTM MOCAGE
(Josse et al.,2004) para investigacion como para aplicaciones operacionales en el campo
medioambiental.

Entre otros estudios, para analizar la sensibilidad del sistema MOCAGE-AEMET
implementado, se ha evaluado el impacto en el sistema ante el uso de tres diferentes
inventarios de emisiones en alta resolucion (0.1°x0.1°) para el dominio centrado en la
Peninsula Ibérica, proporcionados por los grupos de los centros de investigacion de
CIEMAT y TNO.

Para iniciar estos estudios de evaluacion y para estimar el grado de adecuacién
de la prediccién obtenida después de implementar la informacién de cada inventario de
emisiones al sistema de prediccion, se han comparado las observaciones de las
estaciones de vigilancia de la contaminacién atmosférica de la red espanola EMEP/VAG,
que gestiona AEMET, con las salidas numéricas obtenidas.

2. Sistema MOCAGE-AEMET

MOCAGE (Modélisation de la Chimie Atmosphérique Grande Echelle) es un
modelo global con una estructura vertical de 47 niveles hibridos que se extiende desde la
superficie hasta 0.1hPa (aproximadamente 60 km) que proporciona simulaciones
numeéricas de las interacciones entre los procesos dinamicos, fisicos y quimicos en la
troposfera y la baja estratosfera. La resolucion horizontal del modelo parte de un dominio
global a 2°%2° y tiene la capacidad para trabajar con hasta 3 dominios anidados
adicionales (Dufour et al., 2004).

El sistema MOCAGE-AEMET se ejecuta en modo offline forzado por los campos
horarios de diversos andlisis y predicciones de los modelos numéricos meteorolégicos
operativos para el dia posterior (D+1). Para el dominio global (GLOB22) la informacion
procede del modelo del Centro Europeo de Prediccion a Medio Plazo (IFS ECMWF), y en
los casos de los dominios anidados (INMLO5 e INMHO1) de salidas operativas a
diferentes resoluciones horizontales del modelo HIRLAM (ONR y HNR) (Cansado et al.,
2012). Los forzamientos superficiales globales provienen del modelo ARPEGE de Météo-
France, mientras que para el dominio continental y regional los datos provienen de las
mencionadas salidas del HIRLAM (tabla 1).
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Dominio

Forzamientos y modelos de G5 (GLOB22)  Europa (INMLO5)  Peninsula Ibérica (INMHO1)

origen [40W-26E, 24N-60N] [15W-10E, 33N-46N]
2°x2° 0.5°x0.5° 0.1°x0.1°
Meteorologicos IFS ECMWF HIRLAM ONR HIRLAM HNR
D+1 . .
00 — 24 UTC Superficiales ARPEGE HIRLAM ONR HIRLAM HNR
Emisiones IPCC TNO/GEMS TNO/GEMS, CIEMAT o

superficiales TNO/MACC-II

Tabla 1.- Relacion del origen de la informacion meteorolégica, superficial y de emisiones para cada
dominio del sistema operativo MOCAGE-AEMET. Para el caso de las emisiones, se destacan las opciones
empleadas para la evaluacion planteada en este estudio.
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Figura 2.- Dominios europeo (0.5°x0.5°) y peninsular (0.1°x0.1°) de la configuracién operativa de
MOCAGE en AEMET. Al modelo global a 2° se anida el continental a 0.5°. Al continental se anida el
peninsular a 0.1°.

El esquema quimico usado es el denominado RACMOBUS que comprende 119
especies y 372 reacciones fotoquimicas. Este esquema es una combinacién del esquema
de RACM para la quimica troposférica (Stockwell et al., 1997) y el esquema REPROBUS
(Lefévre et al., 1994) para las reacciones relativas a la quimica estratosférica. Las
parametrizaciones fisicas empleadas siguen el esquema de adveccion semi-lagrangiano
(Williamson & Rash, 1989), la difusién turbulenta mediante el esquema de difusion de
Louis (Louis, 1979) y los procesos convectivos mediante el esquema KFB (Kain-Fritsch-
Bechtold) (Bechtold et al., 2001). También incluye los procesos de eliminacion de
especies quimicas siguiendo el esquema de Wesely para deposiciones secas, basado en
un método de resistencias superficiales (Wesely, 1989), y procesos de deposicién vy
eliminacion humeda, tanto para nubes convectivas (Mari et al., 2000) como en nubes
estratiformes (Giorgi & Chameides, 1986).

Las emisiones para cada dominio vienen de estimaciones realizadas mediante
diversas metodologias por ciertas instituciones de investigacion que cuantifican la tasa de
emision anual en mallas horizontales de resolucion variada de multiples compuestos
quimicos por sectores con actividades econdmicas y productivas potencialmente
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contaminantes (habitualmente agrupados por nomenclatura SNAP (tabla 2)). Estos
inventarios de emisiones son tratadas por un sistema de preproceso que acomparfa al
modelo MOCAGE para dar lugar a valores sobre cada punto de rejilla con una resolucion
temporal horaria para el D+1 (Arrizabalaga et al., 2012). Para ello se emplean factores
horarios, diarios y mensuales que caracterizan la variabilidad de las emisiones en funcién
del sector SNAP, el pais y la especie quimica. Estos perfiles temporales para las
emisiones se basan en estudios realizados dentro del proyecto GENEMIS sobre la
variabilidad temporal de algunas fuentes de combustion (Friedrich et al., 2004).

SNAP Nombre de SNAP

1 Combustion en la produccion y transformacion
de la energia

2 Plantas de combustion no industrial

3 Plantas de combustion industrial

4 Procesos industriales sin combustién

5 Extraccién y distribucién de combustibles
fésiles y energia geotérmica

6 Uso de disolventes y otros productos

7 Transporte por carretera

8 Otros modos de transporte y maquinaria movil

9 Tratamiento y eliminacion de residuos

10 Agricultura

1 Naturaleza

Tabla 2.- Nivel 1 de la nomenclatura SNAP (Selected Nomenclature for Air Pollution) que clasifica las
fuentes.

La informacién vinculada a las emisiones es un punto crucial a la hora de calcular
predicciones de calidad del aire precisas, ya que la falta de precision en los datos de
entrada y las diferencias en criterios de calidad en los procesos de cuantificacion pueden
conducir a la aparicion de incertidumbres por la carencia de informacién. Para evaluar
estos conceptos es recomendable realizar comparaciones entre inventarios y verificar
usando ensayos de los sistemas de modelizacién de calidad del aire (Van Aardenne,
2002). Actualmente se ha comenzado una evaluacion sistematica de los inventarios de
emisibn en la iniciativa GEIA (Global Emissions Inventory  Activity)
http://www.geiacenter.org/

A continuacion, se detallan las caracteristicas principales de los inventarios de
emisiones para el dominio de alta resolucion empleadas en la evaluacion planteada en
este estudio (tabla 3). En cambio, la informacién aplicada al resto de dominios con menor
resolucion GLOB22 y INMLOS es la vinculada a informaciones del IPCC vy al inventario
TNO/GEMS, respectivamente (tabla 1).
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2.1 Inventarios de emisiones: TNO/GEMS, CIEMAT y TNO/MACC-II

Para este estudio se ha partido de la informacion de emisiones antropogénicas en
alta resolucion realizadas por diversos grupos de investigacién ajustados al dominio
centrado en la Peninsula Ibérica (tabla 3).

La informacion desarrollada por el centro de investigacion TNO, bajo la iniciativa
europea GEMS vy, dentro de ella, los proyectos MACC y MACC-II, es la base de multiples
sistemas de modelizaciéon implementados a nivel europeo. Estos se basan en
metodologias que parten de informaciones de inventarios nacionales que a lo largo de los
afnos avanzan en la generacion de inventarios correspondientes al afo 2003
(TNO/GEMS) hasta el 2009 (TNO/MACC-II) utiles para estos sistemas.

Emisiones Dominio alta Ano de
. Compuestos L \ Fuente

antropogénicas resolucion referencia

NOx, COVNM,
TNO/GEMS CO, SOy, NHs, INMHO1 2003 Visschedijk et al., 2007
CHs4, PMygy PM25
NOx, COVNM,
CIEMAT CO, SO, NH3, INMHO1 2009 Martin et al., 2012

PM1oy PM2s
NOx, COVNM, Europa

TNO/MACC-II CO, SOy, NHj3, 2009 Kuenen et al., 2014

o o
CHa, PM1o y PMas 1/8°x 1/16

Tabla 3.- Caracteristicas de los diversos inventarios de emisiones empleados en esta evaluacion.

El inventario proporcionado por el CIEMAT se ha obtenido partiendo del inventario
oficial EMEP para el afio 2009 representado en una malla 50x50 km? y utilizando las
herramientas de célculo de desagregacién elaboradas por el Grupo de Modelizacion de la
Contaminacion Atmosférica del centro del mismo nombre. En este caso no se dispone de
las emisiones del CH,4 a esta resolucion.

En esta comparativa y evaluacion se ha obviado el estudio del material
particulado, ya que el sistema operativo del MOCAGE-AEMET implementada a fecha de
la realizacién de este estudio no contempla estos componentes sensibles de la calidad
del aire y a procesos fisico-quimicos atmosféricos.

3. Comparativa de emisiones empleadas

Las diferencias principales entre los inventarios obtenidos para el afio 2003
(TNO/GEMS) y 2009 (CIEMAT o TNO/MACC-II) son apreciables por la disminucion vy
adecuacion que han sufrido multiples fuentes de compuestos contaminantes a lo largo de
la ultima década.

En concreto, el descenso de la emisiones de SO, son especialmente notorias por
cambios en politicas ambientales que afectan a las fuentes de combustion en la
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produccion energética (SNAP1). Especialmente remarcable el caso del SO, para Espaina
entre la informacién vinculada a los inventarios del afio 2009 y el 2003 (figura 3), el cual
se debe a un brusco descenso en las emisiones inventariadas de este sector después del
ano 2007. Mientras que en las emisiones de NOx y COVNM son apreciables en el sector
de la industria en su conjunto (SNAP3&4) y en el trafico rodado SNAP7.

Emisiones anuales de CH,, CO, NH;, COVNM, NOy y SO, en 2003 (TNO/GEMS) y 2009
(TNO/MACC-II y CIEMAT) por sector SNAP en Espafia

MSNAP1 MSNAP2 MSNAP3&4 MSNAPS WSNAPG6 WSNAP7 MSNAPS W SNAPO MSNAP 10

CIEMAT
TNO/MACC-II
TNO/GEMS
CIEMAT
TNO/MACC-II
TNO/GEMS
CIEMAT
TNO/MACC-I
TNO/GEMS
CIEMAT |
TNO/MACC-I | I
ThNO/GEMS I I

C cEAT | |
s '
TNO/GEMS L]
CIEMAT [
Z o/maccn %
T

TNO/GEMS

502

NOX

COYNM

NH3

. ]
|
a5 1 15 2 25

o

Millones de toneladoas por sector SNAP

Figura 3.- Emisiones anuales de diversos compuestos por sector SNAP para Espafia
correspondiente a la informacién de cada inventario de alta resolucion.

Aun asi, atendiendo a la distribucién espacial en alta resolucion de estas
emisiones las discrepancias son destacadas, incluso entre los inventarios que se basan
en informacion relativa al ano 2009, debidas a la metodologia y las aproximaciones
propias empleadas de cada caso. Partiendo de un analisis comparativo usando mapas de
emisiones y relaciones de correlacién estatales y/o sectoriales, se han constatado
diferencias entre los inventarios de emisiones, como muestran los coeficientes de
determinacion resumidas en la tabla 4. Conocer € interpretar este ultimo aspecto es clave
en la aplicacion de este tipo de CTM a nivel regional y local (Ferreira et al., 2013).

Coeficiente de TNO/GEMS vs. TNO/GEMS vs. CIEMAT vs.
determinacién (R?) TNO/MACC-II CIEMAT TNO/MACC-II

SO, 0.08 0.10 0.04
NOx 0.45 0.16 0.21
co 0.37 0.08 0.05
NH; 0.23 0.22 0.26

COVNM 0.36 0.15 0.31
CH4 0.02 - -

Tabla 4.- Coeficientes de determinacion (R2) para las emisiones de cada compuesto quimico
obtenidas para las tres correlaciones espaciales lineales entre los inventarios de alta resolucion disponibles
en el dominio INMHO1.
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Para el caso del SO,, se observa la nula correlacion existente entre los diversos
inventarios. Las correlaciones sectoriales dan lugar para el SNAP1 mejores correlaciones
(figura 4.a y 4.b), aun asi las diferencias son considerables tanto por una reduccion
desigual de emisiones en las fuentes inventariadas como por ubicaciones diferentes en
cada caso. Este tipo de discrepancias también pueden estar asociados a la falta de
precision de ciertas bases de datos de fuentes puntuales del inventario de TNO/MACC-II

(Guevara et al., 2014).
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Figura 4.- Diferencias TNO/GEMS — TNO/MACC-II (a) y TNO/MACC-Il — CEMAT (b) para las
emisiones de SO, asociadas al SNAP1 por rejilla (0.1°x0.1°).

Mientras para las emisiones de NOx las correlaciones entre inventarios muestran
mejores niveles. Entre las emisiones para el sector SNAP7 se observa una mejor
correlacion entre los inventarios realizados por el TNO, dando a entender la similitud de la
metodologia aplicada en ambos inventarios (figura 5.a). Mientras que comparando con
los datos del inventario de CIEMAT (figura 5.b) se detallan la caracterizacion dispar de las
zonas urbanas y la red de carreteras entre las metodologias aplicadas.
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Por tanto, no es de extranar que las discrepancias entre la informaciéon de las
emisiones se haga notar en los resultados obtenidos por el sistema de modelizaciéon de

calidad del aire.
 R?=0.56

SNAP 7

NOx dif (kT/afio)

. -2.50--1.00
. -1.00 - -0.50
. -0.50--0.25
-0.25--0.10
-0.10 - -D.05
-0.05 - 0.05
0.05-0.10
0.10 - 0.25
0.25-0.50
0.50 - 1.00
1.00 - 2.50
2.50 - 5.00
5.00 - 10.0
10.00 - 20.00

Figura 5.- Diferencias TNO/GEMS — TNO/MACC-II (a) y TNO/MACC-Il — CEMAT (b) para las
emisiones de NOx asociadas al SNAP7 (2) por rejilla (0.1°x0.1°).

4. Sensibilidad del sistema MOCAGE-AEMET

Para analizar los impactos en la modelizacion se ha reproducido el mencionado
procedimiento implementado en AEMET (tabla 1) para los tres casos de emisiones de
alta resolucion (TNO/GEMS, TNO/MACC-II y CIEMAT). Este ejercicio nos genera tres
predicciones de la composicién quimica (denotadas como GEMS, MACC y CIEMAT,
respectivamente) hasta H+24 para el dominio INMHO1 cada dia, con la Unica diferencia

del inventario de emisiones utilizado.

Las diferencias en las emisiones entre los principales contaminantes dan lugar a

variaciones en las concentraciones superficiales obtenidas. Mientras para los
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contaminantes secundarios como el ozono las desavenencias observadas no son tan
notorias.

Mas alla de las diferencias esperadas a lo largo del dominio entre las predicciones
de la composicién quimica, para evaluar tanto el sistema de modelizacion como el
inventario de emisiones es esencial contrastar con observaciones de redes de calidad del
aire.

Dada la resolucién regional del dominio INMHO1 y las particularidades de cada
localizacion de las diferentes estaciones de las redes de observacion de diversas
administraciones, la evaluacion solo se centra en comparar con datos observados de la
red EMEP/VAG.

4.1 Comparativa con observaciones de la red EMEP/VAG/

El periodo de evaluacion corresponde al trimestre invernal del 2013 y 2014, y las
concentraciones obtenidas por el sistema MOCAGE-AEMET se ajustan a las ubicaciones
de las 13 estaciones de fondo de la red mediante la interpolacién bilineal.

Al igual que por lo visto en los mapas de concentraciones (no incluidos en el
presente informe), los resultados alcanzados al incluir la informacion de inventarios de
emisiones mas actual para el dominio INMHO1 son notorios. Como se observa en el
sesgo (BIAS) y el error cuadratico medio (RMSE) para las medias diarias la
sobrestimacion alcanzada en el caso del GEMS es considerable (tabla 5). Mientras que
los resultados medios para toda la red comparando los resultados de CIEMAT y de
MACC no son tan diferentes.

Medias SO, O3 NO NO,
diarias BIAS RMSE BIAS RMSE BIAS RMSE BIAS RMSE
GEMS 5.8 10.2 31.9 40.0 1.7 55 11.4 27.2

CIEMAT 1.1 2.3 -13.3 21.0 0.1 1.7 4.2 56
MACC 1.2 2.7 13.6 21.2 0.7 1.9 2.6 7.9

Tabla 5.- Valores promedio del BIAS y RMSE para los tres sistemas evaluados respecto a las
observaciones diarias de SO,, O3, NO y NO; de la red EMEP/VAG durante diciembre del 2013 y enero y
febrero del 2014.

Analizando estos valores estadisticos por alcance de la prediccion (figura 6), se
observa la mejoria mencionada durante todos los pasos de tiempo para las
concentraciones de SO,, O3, NO y NO,. Aun asi, para los compuestos activos en las
reacciones fotoquimicas (como NOyxy O3) se observan ciertas particularidades a lo largo
de las horas diurnas que pueden estar asociados a particularidades del propio modelo
MOCAGE.
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Promedios del BIAS y RMSE para las tres modelizaciones respecto a las observaciones
de la red EMEP/VAG durante el trimestre invernal (2013-2014)
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Figura 6.- Valores promedio del BIAS y RMSE por alcance de la prediccion (de 0 a 24h ) para los
tres sistemas evaluados respecto a las observaciones horarias de SO;, O3, NO y NO; de la red EMEP/VAG
durante diciembre del 2013 y enero y febrero del 2014.
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5. Conclusiones

Siendo conscientes de las limitaciones computacionales y conceptuales de la
modelizacion de la contaminacion atmosférica, son ineludibles los pasos dados en este
tipo de estudios en la busqueda de la idoneidad y la compresién de la incertidumbre
asociada a estas aplicaciones meteorologicas. Transmitir, compartir y superar las
dificultades intrinsecas dara lugar a informaciones mas fieles y adecuadas sobre la
contaminacion atmosférica que sacien las inquietudes y necesidades sociales y
ambientales.

Este tipo de estudios analizan ciertas discrepancias de distintas estimaciones de
emision, y buscan las causas que generan que las emisiones asociadas a diversas
especies quimicas que utiliza un CTM puedan no ser tan precisas. En este caso se ha
observado que especialmente el grado de adecuacion a niveles mas actuales de las
tasas de emisiones del SO, dan lugar a resultados de la prediccidn mas acordes a las
observaciones.

Conociendo esto, podremos estar en condiciones de construir una entrada de
datos de emisiones en el sistema de prediccion de la composicion quimica de la
atmosfera coherente al instante y region modelizada.

En lo que respecta al sistema de MOCAGE-AEMET, en futuros estudios mas
exhaustivos se cuantificaran mas detalladamente estas vinculaciones preliminares
llevando a cabo andlisis de resultados en otros periodos de estudio, e incluyendo nuevos
desarrollos del modelo y su implementacion, y nueva informacién mejorada disponible de
inventarios de emisiones.
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