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Capitol 1: Introduccié

1. Introduccio

El material particulat a I’atmosfera juga un paper important en el clima i en la quimica
atmosférica. Actualment la Comissié Europea determina el valor de 50 ug m™ com el
valor limit diari que no s’ha de superar més de 35 vegades en un any, ja que aquest
contaminant afecta la salut dels éssers vius i afecta al balang¢ radiatiu. En els ultims
anys, el problema de la concentracid de particules degut a emissions industrials 1 al
transit ha anat en augment, 1 cada cop sén més els estudis que es realitzen per investigar
iniciatives de reducci6 d’aquest contaminant i per implementar models de pronostic de
I’aerosol particulat. Concretament a 1’area de Catalunya, la regié metropolitana de
Barcelona ha estat declarada zona de protecci6é especial de I’ambient atmosferic, ja que
els nivells de qualitat de 1’aire avaluats per particules de grandaria inferior a 10 pm sén
superiors als nivells admissibles que fixa la normativa vigent.

Per altra banda, la modelitzacio de la qualitat de 1’aire és totalment necessaria per poder
coneixer els nivells de particules a zones on no hi ha estacions de mesura i també per
crear plans d’actuacié per tal de poder combatre els nivells elevats d’aquest
contaminant. Els models fotoquimics son eines de gestié 1 pronostic mediambiental que
en els darrers anys s han anat perfeccionant fins a oferir uns resultats forga precisos. Cal
adaptar els models a cada zona mitjancant 1’ajust dels parametres i ’estudi de les
caracteristiques dels episodis de contaminacio.

Es per aquest motiu que es pretén realitzar un estudi de les caracteristiques més
importants del material particulat a I’atmosfera, concretament a I’area de Catalunya, i es
presenta un sistema per a la seva modelitzacio. El sistema esta format per 1’acoplament
de diferents models: el model d’emissions per Catalunya MECA, el model meteorologic
MMS5 i el model fotoquimic CMAQ.

Aixi, s’ha desenvolupat el model d’emissions per al contaminant particules en
suspensio, considerant les emissions procedents de la industria, el transit, els sector
residencial i ’agricultura. S’han estudiat les caracteristiques meteorologiques de dos
periodes d’estiu del 2003 1 2006 i1 definits dos dominis de treball, un amb resolucio
27km de pas de malla que cobreix el sud d’Europa i un altre de 9km centrat en ’area de
Catalunya. Per aquestes dues situacions s’ha executat el model de qualitat de I’aire,
obtenint els primers resultats i s’han extret conclusions comentant les fonts de
discrepancia 1 el treball a realitzar en el futur. A més, s’investiga ’efecte de les
particules marines sobre la concentracid d’aerosols, ja que alguns estudis mostren la
importancia d’aquestes emissions per la interaccidé amb d’altres especies quimiques 1 ja
que representen la major contribucid a escala global de particules d’aerosol natural.
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1. Introduccion

El material particulado en la atmésfera juega un papel importante en el clima y en la
quimica atmosférica. Actualmente la Comision Europea determina el valor de 50 pg m™
como el valor limite diario que no se tiene que superar mas de 35 veces en un afo, ya
que este contaminante afecta a la salud de los seres vivos y afecta al balance radiativo.
En los ultimos afos, el problema de la concentracién de particulas debido a emisiones
industriales y al transito ha ido en aumento, y cada vez son mas los estudios que se
realizan para investigar iniciativas de reduccion de este contaminante y para
implementar modelos de pronostico del aerosol particulado. Concretamente en el area
de Catalufia, la regién metropolitana de Barcelona ha sido declarada zona de proteccion
especial del ambiente atmosférico, ya que los niveles de calidad del aire evaluados por
particulas de tamafio inferior a 10 um son superiores a los niveles admisibles que fija la
normativa vigente.

Por otra parte, la modelizacion de la calidad del aire es totalmente necesaria para poder
conocer los niveles de particulas en zonas donde no hay estaciones de medida y también
para crear planes de actuacion para poder combatir los niveles elevados de este
contaminante. Los modelos fotoquimicos son herramientas de gestion y prondstico
medioambiental que en los ultimos afios se han ido perfeccionando hasta ofrecer
resultados bastante precisos. Hace falta adaptar los modelos a cada zona mediante el
ajuste de parametros y el estudio de caracteristicas de los episodios de contaminacion.

Es por este motivo que se pretende realizar un estudio de las caracteristicas mas
importantes del material particulado en la atmosfera, concretamente en el area de
Catalufia, y se presenta un sistema para su modelizacion. Este sistema estd formado por
el acoplamiento de diferentes modelos: el modelo de emisiones para Cataluna MECA,
el modelo meteorologico MMS y el modelo fotoquimico CMAQ.

Asi, se ha desarrollado el modelo de emisiones para el contaminante particulas en
suspension, considerando las emisiones procedentes de la industria, el transito, los
sectores residencial y agricola. Se han estudiado las caracteristicas meteorologicas de
dos periodos de verano del 2003 y 2006 y definidos dos dominios de trabajo, uno con
resolucion de 27km de paso de malla que cubre el sur de Europa y otro de 9km centrado
en el area de Catalufia. Para estas dos situaciones se ha ejecutado el modelo de calidad
del aire obteniendo los primeros resultados y se han extraido conclusiones comentando
las fuentes de discrepancia y el trabajo a realizar en el futuro. Ademas, se investiga el
efecto de las particulas marinas sobre la concentracion de aerosoles, ya que algunos
estudios muestran la importancia de estas emisiones por la interaccion con otras
especies quimicas y ya que representan la mayor contribucion a escala global de
particulas de aerosol natural.
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1. Introduction

Atmospheric particles play an important role in climate and atmospheric chemistry. The
European Commission has set standards for particulate matter PM: daily average values
should not be higher than 50 pg m~, with an allowed of 35 exceedances per year,
because this pollutant affects the health of the alive beings and affect the radiative
balance. In the last years, the problem of the aerosol concentration due to industrial and
traffic emissions has increased, and every time we have more investigations and
initiatives to reduction this pollutant, and universities and research centers are working
to implement air quality models. In the area of Catalonia, the metropolitan region of
Barcelona has been declared zone of special protection of the environment, since the air
quality levels evaluated by particles with size less than 10 um are superior to the
permissible levels that the norm fixes effective.

On the other hand, the modelling of air quality is absolutely necessary to know the
levels of particles in areas where there are not measurement stations, and also to combat
high levels of this pollutant. The photochemical models are tools of environmental
management and forecasting that in recent years have been refined to provide quite
accurate results. We need to adapt the models to each area by adjusting parameters and
the study of characteristics of pollution episodes.

The aims of this study is to know the most important characteristics of the particulate
matter in the atmosphere, concretely we work over the region of Catalonia, and show an
air pollution modelling system. This system is formed by the connection of different
models: an emissions model for Catalonia called MECA, the meteorological model
MMS to find meteorological fields, and the photochemical model CMAQ.

Thus, the emissions model for the particulate matter has been developed, which
incorporates anthropogenic emissions, for example traffic, industries, residential heating
or agricultural sector. We have studied the meteorological characteristics of two periods
in summer of 2003 and 2006. And we have defined two domains to work, one coarse
domain with 27km resolution that it covers the south of Europe, and an inner domain
with 9km resolution (30x30 cells) that covers Catalonia. In these periods we have run
the photochemical model. To finish, we present results and conclusions of the air
quality model commenting error sources and future work. In addition, the effect of
marine particles is investigated on the concentration of aerosols, since some studies
show the importance of these emissions by the interaction with other chemical species
and since they represent the greater contribution of natural aerosol on global scale.
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2.  Objectius i estructura del treball

1. Estat actual del tema

Durant els ultims 15 anys s’han realitzat diversos estudis epidemiologics que mostren la
relacid entre nivells alts de material particulat atmosféric amb efectes nocius sobre la
salut dels éssers vius. Especialment, les particules amb diametre inferior a 2.5 um sén
les causants de problemes respiratoris. D’altra banda, s’ha demostrat la influéncia de
I’aerosol particulat sobre el balang radiatiu, contribuint a un forcament positiu o negatiu
segons la composicid quimica de les particules. A més, redueixen la visibilitat i actuen
com a nuclis de condensacié entre d’altres factors.

Aixi, des de fa anys ha augmentat la importancia que es dona al material particulat en la
legislacié referent a la contaminacid atmosférica. Si fa uns anys, el contaminant
atmosferic generic eren les particules totals en suspensié TSP, la legislaci6 ha anat
disminuint la grandaria de les particules a normalitzar, primerament treballant sobre les
particules inferiors o iguals a 10 um i en un futur proxim incloent les particules inferiors
oiguals a 2.5 pm.

Totes aquestes circumstancies han fet que augmentessin els estudis d’avaluacié dels
nivells i1 caracteristiques fisiques i quimiques del material particulat atmosferic seguint
diferents linies d’investigacié (efectes sobre la salut, efectes sobre el clima, interaccid
amb d’altres especies quimiques, origen i composicio, modelitzacio, etc.).

2. Objectius

Amb aquest treball s’han intentat satisfer dos objectius principalment. Primer de tot,
donar a conéixer les caracteristiques basiques de les particules com un dels principals
contaminants a 1’atmosfera, 1 la situaci6 a I’area de Catalunya. I, segon, implementar un
model de qualitat de I’aire que doni resposta a les mancances actuals a I’hora de
realitzar el pronostic de la qualitat de 1’aire referent al material particulat.

3. Estructura del treball

Fonamentalment, aquest treball presenta tres parts clarament diferenciades respecte la
tematica, i que coincideix amb la cronologia d’execuci6 d’aquest projecte. En la primera
(capitol 3), es realitza un estudi teoric del material particulat, comentant les
caracteristiques de les particules a I’atmosfera; els processos que participen en la
formacié i1 creixement d’aquestes; la interaccidé entre els aerosols i I’atmosfera; la
composicid quimica present en elles; i els efectes que sobre el clima i la salut de les
persones poden tenir. Associat a aquesta part, es comenten les caracteristiques de la
concentraci6 d’aerosols a 1’area de Catalunya (capitol 4).

Descrita la base tedrica, passem a explicar la modelitzacié de 1’aerosol atmosféric
(capitol 5), per aix0 necessitem desenvolupar un model d’emissions (capitol 6),
anomenat MECA, i utilitzar un model meteorologic i fotoquimic, en aquest cas els
models MMS5 i CMAQ respectivament.
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Finalment, es comenten els resultats de les simulacions numeriques realitzades (capitol
7) amb el model de qualitat de I’aire implementat, s’extreuen conclusions i s’analitza la
capacitat d’aquest model per realitzar previsions diaries de concentracions de particules
a I’area de Catalunya.
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3. Estudi del Material Particulat

Una de les motivacions principals d’aquest treball és presentar el material particulat
com a contaminant atmosferic i donar a coneixer les seves caracteristiques principals.
Aixi, durant el present capitol pretenem explicitar la seva definicio; determinar les
grandaries, mecanismes de formaci6 i distribucions que regeixen el material particulat;
comentar la seva composicidé quimica i la seva relacié amb la font emissora i1 posterior
classificacid; nomenar els processos de formacid i creixement dels aerosols més
importants; 1 indicar els efectes sobre la salut i sobre el medi ambient que les particules
puguin ocasionar.

S’ha pres com a conveni considerar els termes aerosol, aerosol particulat, material
particulat, aerosol atmosferic o particules com a sinonims sota la mateixa definicio.
Aixi, entendrem com aerosol a les particules microscopiques i submicroscopiques
solides o liquides suspeses a 1’aire.

1. Particules a la troposfera i caracteristiques generals

La importancia de I’estudi de les particules i la seva correcta parametritzacid en els
models de contaminacio resideix en els seus efectes sobre la salut dels éssers vius; i
sobre el clima ja que afecten al balang radiatiu. A més, actuen com a dispersors de la
radiacio solar, reduint la visibilitat; i participen en la formacié de navols actuant com a
nuclis de condensacio.

Al contrari que d’altres contaminants el material particulat atmosferic €¢s emes per una
gran varietat de fonts, en funci6 de les quals varien les seves propietats fisiques
(grandaria, superficie, densitat o nombre) i la seva composicié quimica. D’una banda, la
composicidé quimica és determinada per la font emissora, mentre que el mecanisme de
formacio determina la grandaria de les particules, que ¢és la caracteristica fonamental de
I’aerosol atmosferic.

Aixi, les particules atmosfériques poden ser classificades segons el seu origen com a
particules naturals o antropogéniques, arribant aquestes ultimes al 50% de totes les
emissions a escala global. Entre les naturals tindrem les degudes a la pols extraterrestre
o interestel-lar, particules marines i1 particules de pols, volcaniques 1 material biologic.
D’altra banda, també es classifiquen en funcié del seu mecanisme de formacié com a
particules primaries o secundaries. Les particules primaries son aquelles emeses
directament a I’atmosfera des de la font d’emissio. I les particules secundaries, son
aquelles que s’originen a partir de les emissions dels seus precursors gasosos, on la
conversio de gas a particula (GPC) és el seu mecanisme principal (Finlayson-Pitts et al.,
2000), o a partir d’altres particules per coagulacio.

1.1.  Grandaria 1 distribucions
La classificacié més utilitzada i important a I’hora de caracteritzar el material particulat

es basa en utilitzar el parametre grandaria com a criteri diferenciador (segons el
diametre D). Aixi, classifiquem el material particulat agrupats en modes segons la seva
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grandaria com:

e Particules grans (coarse particles) D >2.50um

e Particules fines (fine particles) D <2.50um
= Rang d’acumulaci6 0.1 um <D <2.5 um
* Nuclis d’Aitken 0.01 pm <D <0.1 pm
*  Mode nucleacio (ultrafine particles) D <0.0lum

Comunament ens referirem a les particules grans com aquelles definides com a coarse
particles en la nomenclatura anglesa, particules fines com les fine particles i mode
nucleacié com les ultrafine particles.

Per tal de caracteritzar-les, estudiem la distribuci6 de grandaries, que ¢és la variacio de la
concentracié (en numero, en superficie, en volum o en massa per unitat de volum
d’aire') amb la grandaria (3.1). Aquestes distribucions es poden dividir en modes (i), i
es poden ajustar mitjancant una funcié logaritmic normal (3.2).

AN AS AV  Am G.1)
AlogD’ AlogD’ AlogD’ AlogD '
N, N, —logT)?

N N Gogr —logh) 52)
dlogr +/27log o, 2(logo;)

On T ¢és el radi promig i ¢ és la desviacio estandard de la distribucio.

Habitualment s’acostuma a ajustar aquestes funcions logaritmic normal a diametres o
radis efectius que es defineix segons la expressio 3.3.

P

D -3
lg-cm

= Dy, K (geom): (33)

efec

En general, la distribucié de grandaries mostra que existeix una tendéncia important a
haver-hi un nombre major de particules petites que grans (figura 3.1). I s’observa que
les distribucions en numero i massa no coincideixen (figura 3.2).

D’altra banda, s’ha observat, que el nimero de particules augmenta de forma més rapida
que la massa en arees contaminades, degut a I’increment en la concentraciéo de
particules de menor grandaria.

Les particules més petites representen emissions primaries degut a fonts de combustio
d’alta temperatura basicament, i les més grans degudes a reaccions secundaries i la
contribucio directa de multiples fonts naturals. Les que realment seran importants son
les particules fines que acostumarem a anomenar PM2.5, i les particules grans, de les
que ens interessaran les que arriben fins a una grandaria de 10um i que son les que es
coneixen com a PM10.

1 . . . . . , . . .
Les distribucions de volum i de superficie son importants quan considerem reaccions de gasos a la
superficie de les particules o reaccions que succeeixen entre les mateixes particules.
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Figura 3.1. Distribuci6 de grandaria segons el niimero de particules habitual (Viana, 2003)°.
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Figura 3.2. Distribucio de grandaria segons el nimero i la massa de les particules habitual (Ten Brink,
2006).

D’altra banda, I’ambient (ja sigui urba, rural, etc.) també determina la distribucié de
grandaries de forma que cada entorn pot presentar una distribucio tipica diferent (figura

3.3).

* Notar que segons els autors es determinen com a particules fines aquelles de diametre inferior a 1pum.
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Aerosol size distributions

1.00E+06 ]
1.00E+05
1.00E+D4
1. 00E+D3

1.00E+02 -

dNidlaglr) (cm®)

1.00E+01 ¢

1.00E+00 ;

1.00E-01 + e e ey S —— S——
0.001 0.0 o1 1 10

" (nm

Figura 3.3. Distribucio d’aerosols segons la seva grandaria per a diferents ambients.

1.2.

Caracteristiques dels diferents modes de les particules

A continuacié descriurem breument algunes de les caracteristiques més importants de
cada mode de grandaria.

Particules grans

Sén degudes a processos mecanics basicament i1 representen emissions
primaries.

El seu transport a I’atmosfera es realitza mitjan¢ant conveccio / adveccio.
S6n majoritariament particules biologiques 1 naturals, 1 presenten
constituents organics derivats de precursors biogenics naturals. Per exemple,
la escuma marina.

La seva emissio depen de la velocitat del vent.

Presenten un reduit nombre de particules i elevada massa.

Particules fines

Soén de vital importancia ja que son les responsables dels efectes sobre la salut i la
visibilitat i es classifiquen en: rang d’acumulacid, nuclis d’Aitken i mode nucleacio.

Rang d’acumulacié

Representen el 50% de la massa aerosol.

Presenten un temps de vida major que les particules grans.

Son de gran importancia a la quimica atmosferica.

Dominen les particules d’amoni NH,", nitrat NO5’, i sulfat SO

Poden procedir de nuclis d’Aitken després d’intervenir en reaccions en fase

aquosa.
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Nuclis d’Aitken

- Presenten el major nombre de particules perd la menor massa i temps de

vida, degut a la rapida coagulacio (veure 2.2.1).
Produits per combustid, coagulacié de particules més petites i condensacid

(veure 2.2) per productes de baixa pressio de vapor en fase gas.

Mode nucleacio

- Generades mitjancant conversié de gas a particula® i/o nucleacié homogénia

(veure 2.1.1).

- Tenen tendéncia a contenir especies sulfatoses 1 organiques.
- Produides per emissions primaries degut a fonts de combustio d’alta

temperatura.

- S6n molt nombroses, per tant, de gran importancia els seus efectes sobre la

salut. Son les de major concentracio.

- Presenten un temps petit de residéncia degut a la rapida coagulacio o perque

incrementen la seva grandaria per condensacio.

A la taula 3.1 s’indiquen les diferéncies entre particules fines 1 grans segons diferents

caracteristiques representatives.

Taula 3.1. Comparacio de particules de tipus grans i fines (Seinfeld et al., 1998).

Propietats

Particules fines

Particules grans

Formacié (veure punt 2)

Reaccions quimiques
Condensacio

Reaccions en fase aquosa

Generades mecanicament
Resuspensio de pols

Pols
Elements de I’escorca terrestre
Composicio Oxids
Carbo elemental Pollen
Compostos organics Altres particules de procedéncia
natural
Solubilitat Soluble i higroscopic No soluble ni higroscopic
Resuspensi6 de pols industrial i
del terra
Fonts Conversio de gas a particula Fonts b.1f)1.0g1ques. .,
Construcci6 i demolicid
Oceans
Temps de vida De dies a setmanes De minuts a dies
Distancia aerotransportada 10— 10° km <10 km
2. Processos involucrats en la formacié i creixement de les particules

Com ja hem comentat anteriorment un cop les particules son emeses a 1’atmosfera estan
sotmeses a diversos processos que modifiquen les seves propietats fisiques i quimiques.

SA partir del H,SO, o del NH; basicament.
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També¢ a partir de processos com la conversid de gas a particula, I’aerosol particulat pot
formar-se si no ha estat emes directament a I’atmosfera. A més, la particula pot créixer i
augmentar la seva grandaria modificant el rang de la distribuci6 a la que pertany. A la
figura 3.4 es presenta I’esquema que relaciona els diferents processos quimics que
intentarem explicar breument en els apartats segiients amb la distribuci6 de grandaries.
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Low volatility
vapor
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nucleation

Condensation
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of nuclei
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I !

Fine particles Coarse particles ——=—
Figura 3.4. Esquema de la distribucio de grandaries de 1’aerosol atmosféric i reaccions associades.
2.1.  Formacio6 de noves particules

En aquest apartat estem interessats en estudiar:

a) La formacié de noves particules segons processos com la nucleacid o la
conversi6 de gas a particula; i el creixement de la particula.
b) La generacio0 i caracteritzacio de particules de procedéncia natural.

2.1.1. Nucleacio

Entenem per nucleacio el procés en el qual un agregat de molécules de gas de baixa
volatilitat formen un cimul, si el seu radi és superior a un radi critic, el cimul resulta
estable i pot créixer. Un cop existeix el cumul les condicions necessaries per modificar
I’estat de la materia canvien, per passar de gas a liquid o solid.

Es diferencia entre nucleacid homogenia (la conversio de gas a particula estrictament) 1

heterogeénia segons si presenten una superficie de referéncia sobre la que el gas pot
nuclear o no, respectivament. Es a dir, sobre una particula preexistent o no.

12
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A més de diferenciar entre nucleaci6 homogenia i heterogénia la nucleacid pot ser
homomolecular o binaria o ternaria. Es parla de homomolecular quan les molecules
d’un sol gas nucleen, binaria® si son de dos gasos (com per exemple I’acid sulfarric i
I’aigua) i ternaria si son tres gasos (acid sulfuric, aigua i amoni per exemple).

Pel que respecta a la nucleaci6 homogeénia del vapor d’aigua no es dona sota condicions
tipiques atmosferiques, sind que es tracta d’una nucleacid heterogenia. Les particules
aerosol que arriben a ser gotes de niivol mitjangant nucleacid heterogenia i posterior
condensacio del vapor d’aigua s’anomenen nuclis de condensacio (CCN).

Existeixen diversos factors que controlen la formaci6 i creixement de noves particules
com son: la concentracié de gas; la temperatura de 1’aire; la superficie de particules
preexistents; la presencia de radiaci6 ultraviolada suficient; i la existéncia de precursors
basics com son els sulfurs, compostos de nitrogen i1 vapors organics (Bigg, 2003).

Les particules secundaries més importants generades per conversio de gas a particula
son les originades per la transformaci6o de SO, a particula sulfat PSO4, de NO, a
particules nitrat PNO3 1 de compostos organics a particules organiques.

2.1.2. Particules de procedéncia natural

Estudiem ara les particules que tenen un origen natural i que la seva formacio i
creixement esta relacionada basicament amb parametres meteorologics com el vent o la
humitat respectivament. Diferenciarem entre dos tipus de particules de procedéncia
natural, aquelles que procedeixen de la pols del terra i que englobarem sota el nom
d’aerosol mineral i les particules procedents del mar com 1’aerosol mari (procedents de
mar obert o de la zona més propera al litoral).

2.1.2.1.Aerosol mineral

La emissiéo de particules minerals es deguda a I’efecte del vent sobre la superficie
terrestre, especialment en regions arides o semiarides, on es troben la major font de
particules d’aquest tipus com deserts o zones d’especial erosid. La seva injeccio a
I’atmosfera es produeix en situacions d’alta temperatura per efecte de la conveccid, i de
recirculacions de masses d’aire.

La majoria de particules d’aquest tipus cauen en el rang de les grans pero la seva
emissio depeén de la velocitat del vent, de la superficie del terra, de la humitat i de la
coberta vegetal entre d’altres factors. Pel que respecta a la composicid quimica
d’aquests materials, les caracteristiques i la composicidé quimica del terra la determinen
en gran part. En general, la seva concentraci6 pot variar entre 30 i 9500 pug'm™ en massa
i entre 250 1 2600 cm™ (d’Almeida, 1991).

Tot 1 que la major part de les emissions d’aerosols minerals es produeix de forma
natural, existeixen emissions directa o indirectament relacionades amb 1’activitat
humana que proporcionen particules d’origen mineral a 1’atmosfera. Ens referim a la
mineria, la construccio, la fabricaci6 de ceramiques, ciments o el mateix trafic degut a la
erosio de les carreteres. En el punt 2.3.6. del capitol 6 tindrem oportunitat d’estudiar les

* La nucleacié homogénia binaria succeeix en concentracions individuals més petites que la concentracio
de saturaci6 necessaria per compostos purs.
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particules minerals d’origen antropogenic considerades en el model d’emissions
implementat.

2.1.2.2.Aerosol mari

Les particules procedents del mar formen la major contribucié a escala global en massa
de particules d’aerosol natural (Jacobson, 2002). L’accié de les onades provoca la
formaci6 de bombolles (I’aire entra a 1’aigua del mar) que s’eleven fins a la superficie
del mar (figura 3.5), en aquest procés els components organics dissolts a 1’aigua son
absorbits per la bombolla. Un cop la bombolla arriba a la superficie pot esclatar
produint petites gotes injectades a 1’aire proper, formant les particules d’escuma marina.
D’altra banda, I’efecte del vent sobre la superficie del mar provoca el despreniment i la
injeccid d’aquest tipus de particules a la baixa troposfera.

»
Jet drops
Film drops o

SRS /\ LT o i
H,r~]zi::jj““““ *”#Eth;jo‘ ,n\\\fu///- hqag/\kﬂ;{

Figura 3.5. Esquema de la formacié de particules marines per trencament de petites bombolles d’aire a la
superficie del mar.

Les particules d’aquest tipus més petites que es poden generar presenten un radi tipic de
0.1pum (les que presenten una major concentracidé de solut), i les més grans de 100pum
(d’Almeida et al., 1991).

Pel que fa a la seva composicid, inicialment les gotes que es formen presenten la
mateixa composicidé de ’aigua del mar, perd un cop es produeix la evaporacié (veure
2.2) de la gota, el solut que conté arriba a ser més concentrat. Per exemple, si tenim una
humitat aproximada al 43% i temperatura de 25°C, es donen les condicions adequades
per la completa evaporaci6 i tenim una particula solida injectada a la baixa troposfera.
En composicié quimica, aproximadament el 96.8% de les particules marines és aigua i

tan sols el 3.2% ¢és el component solut, sal marina, la majoria clorur de sodi (Jacobson,
2002)°.

3 Altres components que es poden trobar en la escuma marina sén matéria organica (C, H, O, N), calci
(Ca®), magnesi (Mg”"), potassi (K") o sulfats (SO4%).
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Figura 3.6. Composicié quimica de les particules marines i proporcié de solut que representen dins de
I’aigua del mar.

En resum, la concentraci6 i la grandaria de les particules procedents de la escuma
marina depen de les condicions meteorologiques en la injeccid, especialment de la
velocitat del vent que determina 1’accid de la ona. Aquest fet fa que la composicio
quimica de 1’aerosol mari sigui complexa 1 depenent del temps 1 de la localitzacid
geografica. A més, la grandaria d’aquests tipus de particules depenen de la humitat
relativa ja que esta sotmesa a processos de deshidratacié per evaporacié de la quantitat
d’aigua que contingui. Si la humitat relativa augmenta la gota continua absorbint aigua i
creixent en grandaria i massa.

En Dlapartat 2.3.5. del capitol 6 comentarem com s’ha parametritzat la incorporacid
d’aquest tipus de particules en el model de qualitat de I’aire implementat, diferenciant
entre les emissions a mar obert i les emissions a distancies properes de la costa. En el
nostre cas, s’han considerat les particules formades per la interaccio entre el vent i
I’aigua del mar. Aquest treball és necessari ja que, a banda de la importancia sobre el
clima®, I’aerosol mari t¢ un important paper en la regulacié del cicle atmosféric
d’algunes espécies biogéniques o antropogéniques com sulfats, nitrats, mercuri o 0z6’,
participant activament en la quimica atmosferica en la capa limit marina i en regions
properes a la costa.

Actualment, D’autor en collaboraci6 amb d’altres membres del grup de
Micrometeorologia de la Universitat de Barcelona esta treballant en 1’estudi de la
influéncia d’aquest tipus de particules en 1’area de Catalunya i, especialment, en regions
properes a nuclis urbans.

2.2.  Creixement de les particules i processos quimics associats

Un cop les particules s’han format per nucleacid o emes primariament, aquestes poden
créixer o dipositar segons diferents mecanismes.

% Les particules procedents de la superficie del mar formen 1’aerosol de fons que contribueix a la dispersio
de llum en la capa limit marina.

7 L aerosol mari representa una important font de clor, que actua com a oxidant de compostos organics en
arees urbanes, influint en I’augment de la concentracié d’0z6 a primeres hores del dia (Knipping et al.,
2003
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La condensaci6 i la evaporaci6 son alguns dels mecanismes que permeten el creixement
de 1’aerosol particulat. Aquests processos es donen despres de la formacid per
nucleacio. A sobre de la superficie de nucleacio d’una particula liquida, les molécules
d’un gas condensen 1 les molecules del liquid s’evaporen (a 1’equilibri es dona la pressio
de vapor saturant SVP). Si la pressio del gas és major que SVP, tenim creixement per
condensacio. Si la pressié del gas és menor que SVP, tenim creixement per evaporacio.
En el cas del vapor d’aigua, si la pressio de vapor és major que SVP, si la humitat
relativa RH és superior al 100%, tenim condensaci6 i1 formacié de CCN. En canvi, si la
pressio de vapor és menor que SVP, RH inferior al 100%, tenim evaporacid i formacio
d’una particula aerosol residual.

Un altre procés que ajuda al creixement del material particulat és la deposici6 per vapor
d’aigua. Aquest procés consisteix en que el vapor d’aigua es difon sobre una particula
aerosol 1 es diposita a la seva superficie com a gel (en el cas de nuvols amb temperatura
inferior als 0°C). Al procés contrari s’anomena sublimacio.

D’altra banda existeixen processos de rentat que permeten la disminucié de la
concentracio de particules a I’atmosfera. Per exemple, la sedimentaci6, la deposicio
seca® i/0 humida’.

Altres processos quimics associats a les particules a I’atmosfera els resumim a
continuacio:

- Dissolucio: procés pel qual un gas, suspes sobre la superficie d’una particula
aerosol, es difon i es dissol en un liquid sobre la superficie (el liquid és el
dissolvent). Qualsevol gas, liquid o solid que es dissolgui en aquest
dissolvent sera el solut (reaccions en la superficie d’una particula).

- Les molecules dissoltes es dissocien (es trenquen en components més petits,
ions).

- Quan els ions o les molécules dissociades es dissolen en aigua, I’aigua pot
lligar-se als ions en un procés anomenat hidratacid (reaccions en fase
aquosa).

Alguns exemples:

Dissolucio6 i dissociacid (3.4) que participa sobre I’acidificaciéo de la escuma
marina, destruccio dels ions clori (3.5).

HCl(g) < HCl(aq) < H* +CI~ (3.4)
HNO,(g) +Cl~ < HCI(g) + NO; (3.5)

Dissolucio, dissociacio i hidratacio (3.6) que participa en 1’acidificacio de la pols
del terra, formaci6 de particules nitrat PNO3, NO; (3.7).

HNO,(g) < HNO,(aq) < H* + NO; (3.6)
CaCO,(s) + 2HNO,(g) < Ca’** + NO; +CO,(g) + H,0(aq) (3.7)

8 Procés pel qual gasos i particules per difusié molecular, turbulenta o adveccio, van cap a la superficie
terrestre. Es un procés més eficient per les particules que pels gasos ja que son més pesats.
? Procés pel qual les particules aerosols coagulen amb les gotes de pluja i cauen al terra.
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Dissolucio i dissociacio (3.8) que participa en la formaci6é de particules sulfat

PS04, SO;~

H,S0,(g) —» H,S0,(aq) < H" + HSO, <> 2H" +S0;" (3.8)
Dissolucid i dissociacié (3.9) que participa en la formacié de particules amoni
PNH4, NH; .

NH,(g) < NH,(aq); NH,(aq)+H" < NH; (3.9)

A banda d’aquests processos quimics que permeten l’intercanvi de particules entre
modes, existeix un limit de no interaccid. Per exemple, no es poden produir mitjangant
mecanismes mecanics particules de diametre inferior a 1pum, i a la vegada, particules
generades amb grandaria inferior a aquesta, no acostumen a créixer per sobre de la
micra (Finlayson-Pitts et al., 2000).

2.2.1. Coagulaci6

Quan tenim un conjunt de particules aquestes poden coagular en una de sola. Entenem
per coagulacié a la formacio de particules individuals per col-lisié de particules més
petites (coalesceéncia), per difusi6 browniana (moviment aleatori de particules suspeses
en un fluid) o per efectes gravitatoris. Aquest procés actua primer reduint el nombre de
particules més petites 1 agregant massa o grandaria a les particules. Aixi, redueix la
concentracié en numero i augmenta la concentracid en volum. Per exemple, és un
important mecanisme en la formaci6 de particules marines, les emissions de particules
marines es mesclen internament amb d’altres aerosols com la pols del terra.

Si tenim un conjunt de particules podem classificar-les en externament mesclades o en
mescla interna, segons si el procés de coagulacié s’ha efectuat o no. Les particules
poden coexistir sense coagular formant un ensamblat de particules individuals
cadascuna amb una estructura homogenia, llavors diem que estan externament
mesclades. Llavors la composicio de les particules individuals que el formen no
presenten la mateixa composicioé que el promig d’una associacio de particules. En canvi,
si tenim un ensamblat amb una composicid quimica heterogénia, tenim coagulacio de
particules formant una mescla interna.

2.2.2. Reaccions en fase aquosa

La interacci6 amb aigua a l’atmosfera controla el creixement d’alguns tipus de
particules 1 presenta alguns efectes importants sobre la grandaria 1 distribucio d’aquestes
1 sobre la seva composicié quimica.

A continuaci6 resumim algunes caracteristiques de la interacci6 aigua-aerosols:

- La participaci6 de nuvols 1 boires juguen un paper central en la formacid
d’acid sulftric a partir de la oxidacidé de dioxid de sofre SO,. Les petites
particules son arrossegades per les gotes del nivol i si el navol s’evapora
abans de precipitar, ’aglomeracid de petites particules a la gota crea una
particula de major grandaria. Si el SO, és absorbit per la gota pot oxidar-se a
sulfat i quan el ntivol s’evapora deixa una particula sulfatosa.
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- Les particules generades per combustié contenen components higroscopics 1
I’aigua en fase condensada de nuvols o boires, proporciona un medi per
reaccions atmosferiques que generen especies de baixa volatilitat.

- La preséncia de dos pics al rang d’acumulacid, ve controlat per la interaccid
amb aigua a I’atmosfera. Es una de les explicacions de la distribucié bimodal
de les particules en aquest mode, presencia de dos pics.

- Acidificacié de la escuma marina (3.5). Originalment la relacio6 entre el clor 1
el sodi en les particules marines és de 1.8:1 (Jacobson, 2002), perd aquesta
relacid decreix quan el clor és parcialment o totalment eliminat en el procés
d’acidificacid. Quan l’acid nitric o sulfiric entra en una gota d’escuma
marina i for¢a al clori a evaporar-se en forma d’acid clorhidric, parlem
d’acidificacié de la escuma marina.

2.3. Interacci6 ozo6-aerosols

L’estudi de la interaccid entre 1’0z6 1 els aerosols €s un tema actual de recerca. En
aquest apartat comentarem breument algunes de les relacions que s’han trobat entre
alguns tipus de particules i la concentracié d’0z6 mesurada.

Per exemple, s’ha observat que la correlacid entre les concentracions d’0z6 i d’aerosols
a I’atmosfera pot ser positiva o negativa depenent de les condicions meteorologiques
(Bizjak et al., 1999). Podem parlar d’una correlacid positiva en un periode d’important
activitat fotoquimica amb masses d’aire estancades i contaminades.

En relaci6 a les particules de carbo segons Kamm (1999), existeix destruccié d’oz6 en
preséncia d’aquestes particules. L.’0z0 interacciona en la superficie de les particules de
carbo ja que la estructura d’aglomerats irregulars que presenten a la superficie ofereixen
una area especifica per a interactuar amb gasos reactius com 1’0z6. Aquest ritme de
descomposicid de 1’0z a sobre de particules de carbd és proporcional a ’area de la
particula, 1 funcidé del temps de reaccid, de la concentracid inicial d’oz6 1 de la
temperatura.

La presencia de particules d’0xids minerals en I’atmosfera fa que 1’0z6 reaccioni amb
elles provocant una disminuci6 de la concentraci6 d’aquest gas (Michel, 2003). Els
oxids minerals i la pols actuen com a catalitzadors de reaccions de destruccio de
molecules d’0z6. 1 els canvis en la composicid del material absorbit per les particules,
despres de la reaccido amb 0z0, pot afectar a les caracteristiques fisiques de la particula
alterant la higroscopicitat, propietats d’absorcid, o la habilitat per actuar com a CCN
(Usher, 2003).

Una altre dels efectes de la interaccio6 entre 1’0z06 i els aerosols és que els mecanismes de
GPC sén molt diferents de 1’estiu a I’hivern, ja que la distribucié d’0z6 com a oxidant és
molt diferent de I’estiu a I’hivern. Per exemple, a I’hivern tenim una correlacié negativa
entre 1’0z6 1 el nombre de particules. Una de les explicacions d’aquests fets
experimentals seria la destruccié d’una bona part de 1’0z6 en la formaci6 de particules
de I’aerosol (al hivern I’0zé participa activament en la nucleacio heterogenia dels gasos
precursors de I’aerosol atmosferic). En canvi, a P’estiu la formacié de particules es
realitza mitjangcant un altre mecanisme com és la condensacié de vapors de baixa
pressid. Aixi s’observa una correlacid positiva entre el creixement de la concentracid
d’0z6 1 el nombre de particules (Juozaitis et al., 1996).
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Figura 3.7. Correlacio entre les concentracions d’0zd i d’aerosols per a diferents époques de 1’any (a d’alt
estiu, a sota hivern) (Juozaitis et al., 1996).

3. Aerosols a ’atmosfera

Despres d’una breu caracteritzacié de les particules per distribucions i modes de diferent
grandaria, de coneixer les seves propietats 1 processos involucrats en la seva formacio 1
creixement, en aquest apartat parlarem d’algunes de les caracteristiques basiques de la
relacio entre els aerosols i1 ’atmosfera.

3.1.  Aerosols tipics troposferics 1 propietats associades
Com ja hem comentat anteriorment, I’ambient en que s’observen les particules d’aerosol

determinen la seva concentracid i les seves propietats caracteristiques. A la taula
segiient resumim algunes de les més importants per a diferents ambients.
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Taula 3.2. Concentraci6 i caracteristiques dels aerosols per a diferents ambients (*Finlayson-Pitts et al.,
2000, ** Seinfeld et al., 1998)

Tipus

Concentracio
(cm)*

Caracteristiques

Marina

100-400

Particules grans i rang d’acumulacio
Inclou productes de la GPC
Concentracio residual de carbd elemental en ambient mari ben net
La concentraci6 varia amb la velocitat del vent i la proximitat de les
fonts continentals
Distribuci¢ tipica trimodal (Inferiors a 0.1 um, entre 0.1 1 0.6 pm i
superiors a 0.6 pm)**

Continental
remot

10*

Aitken i rang d’acumulacio
Inclou productes de la GPC
Fonts biologiques (pol-len) i particules primaries
Distribuci¢ tipica trimodal (Centrats en 0.02, 0.1 1 2 pm)**

Continental
urba

>10°

Aitken, acumulaci6 i mode gran
Degut a processos de combustié
Inclou productes de la GPC
Mescla de particules primaries d’origen antropogénic amb particules
secundaries de la GPC
Dominen les particules més petites de 0.1 um en niimero
Distribuci6 variable: alta concentracio de particules fines prop de les
fonts, i decreix rapidament en allunyar-nos d’ella
Distribuci6 tipica trimodal (Inferiors a 0.1 um, entre 0.1 11 pm i
superiors a 1 um)**

Continental no
urba

10°

Similar a I’aerosol urba
Basicament d’origen natural perd amb una influéncia moderada de les
fonts antropogéniques

Desert

Variable segons
la localitzacio

Particules grans basicament
La grandaria i la forma de la distribuci6 és semblant a la del
continental remot perd depén fortament de la velocitat del vent
Distribuci6 tipica trimodal (Inferiors a 0.01 pum, entre 0.051 10 um i
superiors a 10 um)**

Polar

15-150

Rang d’acumulacio
Inclou productes de la GPC
Conté material carbonés procedent de les fonts de contaminants a
latituds mitjanes, sulfats, marines i pols

Troposfera
lliure

30

Rang d’acumulacio

Crema de
biomassa

10* a prop de la
font
10° degut al vent

Particules grans
Inclou productes de la GPC

Pel que respecta al perfil vertical dels aerosols, tipicament la distribucid6 en massa
presenta un decaiment exponencial en alcada del tipus:

M(z) =

M (0) exp —Hi (3.10)

p
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On M(0) ¢és la concentracid en massa en superficie 1 Hp ’escalat en algada. Jaenicke
(1993) proposa per aquest parametre:

H, = 900m entorn mari

H, = 730m entorn continental remot
H, =2000m al desert

H, =30000m als pols

Per la distribucio en nimero Jaenicke suggereix un perfil que pot augmentar o disminuir
en algada del tipus:

n

z Ng )
N(2) = N(0)| exp| — —— +( 2 ] G.11)
H,[] (N
On n=—% H _és una variable de escala definida positiva o negativa segons I’ajust

H.
que utilitzem i N ¢és la concentraci6 d’aerosol de fons a una algada determinada.

3.2.  Cicle dels aerosols a 1’atmosfera

Els aerosols a I’atmosfera, com ja s’han comentat anteriorment, estan sotmesos un gran
tipus de processos quimics 1 fisics que fan variar la seva composicio i propietats inicials.
La propia emissio de particules pot venir forcada per caracteristiques de 1’atmosfera. Per
exemple, el vent implica la emissio de particules d’origen natural com poden ser les
particules de pols procedents del terra o les particules marines.

Un cop s’han emes, les particules a I’atmosfera poden créixer mitjangant coagulacio o
per les diferents reaccions quimiques que es poden produir modificant la seva grandaria
entre d’altres parametres caracteristics. A més, es poden generar com a resultat de la
conversio de gas a particula a partir dels gasos presents a ’atmosfera tant d’origen
natural com antropogenic. A la figura 3.8 resumim diversos processos que pateixen les
particules mentre que son presents a 1’atmosfera.

D’altra banda, 1’atmosfera ajuda a la deposicio seca 1 humida del material particulat
mitjancant diferents processos com poden ser la precipitacido, que causen la
sedimentaci6 de les particules a la superficie terrestre. A la figura segiient
esquematitzem el cicle dels aerosols a 1’atmosfera.
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Figura 3.8. Esquema resum del cicle dels aerosols a I’atmosfera (Ten Brink, 2006).
3.3. Interacccid entre aerosols i nuvols

Una de les interaccions més importants entre els aerosols i ’atmosfera és la que es dona
entre les particules d’aerosol i els nivols. Aquestes poden actuar com a nuclis de
condensacid 1, per tant, les seves propietats fisiques i quimiques determinen la
estructura del nuvol i de les gotes d’aigua que la formen (els aerosols determinen la
microfisica dels nuavols). Existeix un valor critic d’humitat a partir del qual les
particules poden créixer i arribar a formar gotes de nivol o de boira. Amb humitats
inferiors al 90% es pot produir la nucleaci6 de les gotes perque la pressio saturant de
vapor quan tenim una sal en dissolucio és inferior que en aigua pura (lleis de Raoult).
Quan la particula ja es capa¢ de contribuir a la nucleacio de les gotes, es diu que la
particula esta activada com a nucli de condensacio.

Entre els nuclis de condensaci6 podem trobar d’origen mineral, organics o
antropogenics. Els CCN minerals poden ser sulfats en el mode dels nuclis d’Aitken, o
sals com el clorur de sodi que actuen com a gotes col-lectores que inicien el procés de
precipitacio. En general, les arees amb major emissio de particules son les que presenten
menor precipitacid i major quantitat de niivols perque actuen com a CCN. Els nuclis de
condensacio d’origen antropogenic ajuden a la formacié de gotes petites 1 redueixen la
precipitacid perque la mateixa quantitat d’aigua s’ha de repartir entre més gotes.

A banda d’aquest efecte, els niivols poden suposar una font de particules degut a que
suposen un medi per a la conversio de gas a particula (Finlayson-Pitts et al., 2000). A
més, participen activament en el procés de formacid ja que si es redueix la quantitat
d’aigua per evaporacio, la particula pot arribar a restar en suspensid; i també participen
en la deposicio humida del material particulat degut a la precipitacié (figura 3.8).

Dr’altra banda, la relaci6 entre els aerosols 1 els nivols son un dels efectes a afegir sobre
el clima que veurem amb més profunditat a I’apartat 5.2, ja que els aerosols: redueixen
la quantitat de precipitacid en regions semiarides degut a la gran concentraci6 de petits
nuclis de condensacio; 1 perqué els nuvols que es formen en ambients contaminats
contenen un major nombre de gotes petites 1 un inferior nombre de grans que cauen per
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precipitacio (Rossenfeld, 2006).

Sobre la superficie terrestre solida la contaminacio per particules redueix la precipitacio
convectiva, perd sobre els oceans no succeeix el mateix, degut a que els nuclis de
particules marines controlen aquesta reduccid. De forma que les gotes produides per
nucleacio de particules marines creixen mitjancant coagulacié6 amb altres gotes que
s’han format per particules de contaminacio, produint un efecte de neteja atmosferica.

En resum, podem dir que I’aerosol mar influeix als ntivols sobre el mar de dues formes:
proporcionant grans nuclis de condensacid que creen inicialment grans gotes de niivol
que creixen per coagulacio; i evitant la nucleacid de particules petites de contaminacio
en gotes de nivol. En conseqiiencia, redueix la concentraci6 de gotes i augmenta la seva
grandaria, augmentant la precipitacid. El gruix de les gotes de ntivol son nucleades en
les particules grans de contaminaci6. Aixi, els aerosols en la capa limit marina amb
preséncia de nuvols, dipositen rapidament per precipitacidé degut a la seva interaccid
amb els nuvols (Rossenfeld, 2006).

3.4. Temps de residéncia de 1’aerosol particulat

Un dels parametres caracteristics dels aerosols €s el temps de residéncia. Aquest
parametre depén de la grandaria de les particules i, per tant, de cada mode de la
distribucid.

Les particules que cauen en el mode nucleacid6 poden presentar un temps de vida
caracteristic d’hores ja que poden coagular amb d’altres particules o incrementar la seva
grandaria mitjancant condensacid, és a dir, es transformen rapidament en nuclis
d’Aitken. En les particules grans, el procés que determina el temps de residéncia és la
deposicid, incrementant el temps de vida en disminuir el seu diametre (taula 3.3).
Finalment, les particules que cauen en el rang d’acumulaci6 presenten el major temps de
residéncia a I’atmosfera.

Taula 3.3. Temps que triguen les particules en caure a 1km de distancia per sedimentaci6é a algades
properes a la superficie.

Diametre de la particula (um) Temps a caure a una distancia de 1km

0.02 228 anys
0.1 36 anys
1.0 328 dies
10.0 3.6 dies

100.0 1.1 hores

1000.0 4 minuts

5000.0 1.8 minuts

Les particules d’origen mineral suposen una excepcio a aquests comentaris ja que tot i
ser particules grans poden arribar a ser aerotransportades grans distancies, per tant,
poden presentar un temps de vida major que el considerat. Aquest efecte es degut a que
el transport d’aquest tipus de particules es realitza a la troposfera lliure on la velocitat
augmenta en alcada 1 els processos de rentat atmosferic presenten menys influéncia
sobre aquest material.

Altres aspectes com la quantitat d’aigua que contingui les particules d’aerosol
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(higroscopicitat) o d’altres propietats termodinamiques també determinen el temps de
residéncia de les particules.

3.5. Moviment de les particules

El moviment de les particules a 1’aire influeix tant a la distribuci6 de grandaries com al
nombre de concentracid d’aerosols. En general, les particules estan sotmeses a
forgament gravitatori i a difusié browniana'’,

- Forcament gravitatori Fg

A la troposfera lliure les particules estan subjectes a la forca gravitatoria i a eventuals
forces electriques. Quan aquestes particules es mouen en el gas atmosféric presenten
una forga de resistencia que podem determinar a partir de la llei d’Stokes modificada
amb un factor de correccid per geometria C (3.12)

_ 37D

Fq c

(3.12)

On C:1+%{2.514+O.8006xp(—0.55TDﬂ , sent 1 el recorregut lliure mig

caracteristic de les col‘lisions de les molécules de 1’aire, n| la viscositat de 1’aire, v la
velocitat de la particula 1 D el diametre de la particula.

Aquest tipus de moviment domina el desplacament de les particules amb diametres
superiors als 2um (Finlayson-Pitts, 2000).

- Difusio browniana

Pel que respecta a les a particules més petites, la difusié browniana és el mecanisme
principal que determina el seu moviment. Per exemple, les particules amb D<0.1um i
en abséncia de conveccid son transportades mitjangant difusié browniana desplagant-se
d’una regi6é amb alta concentracid a una altra de baixa. Aquest tipus de moviment és el
responsable primari de la rapida coagulacidé de les particules en el rang dels nuclis
d’Aitken.

Segons la llei de Fick el ritme de difusi6 J depen del gradient de la concentracio N
(3.13)

J=-DVN (3.13)

k,TC

37nD
la temperatura T, del factor de correccid6 C, de la viscositat i del diametre de les
particules.

On D =

és el coeficient de difusié que depen de la constant de Boltzmann kg, de

% En el cas que la turbuléncia domini ’aire que envolta les particules, el moviment d’aquestes no és tan
sencill i el seu transport resulta més complex de I’indicat en aquest apartat.
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3.6.  Absorcid i dispersio de la radiaci6 solar per particules

La preséncia de particules a I’atmosfera redueix de forma important la visibilitat en un
area determinada, especialment degut a la dispersio. Per poder avaluar aquest parametre
podem estudiar D’atenuacio de la radiacid solar incident mitjancant el coeficient
d’extincio.

Quan la radiaci6 solar passa a través de ’atmosfera aquesta €s dispersada 1 absorbida
pels gasos 1 les particules presents. L’atenuacié de la irradiancia solar en travessar una
capa atmosferica de gruix dz la podem expressar segons la llei de Beer-Lambert:

dl

= bz (3.14)

ext

On b, =b,, .. +b

absorcio 1 dispersio per gasos i per particules.

+b +b representen els coeficients d’extincid per

abs,gas abs, pm sca,gas sca, pm

La dispersio'' de llum per particules depén de la relacié entre la longitud d’ona del feix
incident i el diametre D de la particula dispersora.

- Dispersio de Rayleigh D <<\ (D inferior a 0.03 pm)
- Dispersio de Mie D ~ A (particules fines basicament)
- Dispersi6 en régim geometric D >> A (D superior a 10 um)

D’altra banda, les particules a I’atmosfera també poden absorbir radiacio, especialment
en el visible, de forma que la energia radiant es converteix en calor afectant al clima
(veure 5.2.), 1 afectant de forma més important a les arees urbanes. Basicament la
especie responsable d’aquest fenomen son les particules procedents del carb6, per tant,
I’absorcié de radiacio solar per part d’aquestes particules dependra de forma important
de la distancia a la font emissora. Especialment aquestes particules actuen de forma més
intensa quan presenten diametres entre 0.2 1 0.4 pm (Jacobson, 2002).

En general, la major reduccid de visibilitat a I’atmosfera es deguda a la dispersio de
Mie, suposant entre el 50 i el 95 % de la extincido depenent de 1’ambient; aixi en
ambients urbans suposa entre el 50 i el 80 % de la extincié6 mentre que en arees no
urbanes la dispersid provoca el 80-95% d’aquesta. En canvi, ’absorcié de llum per
I’aerosol particulat és el responsable del 5-10 % de la extinci6é en ambients remots, pero
pot arribar fins al 50 % d’aquesta en arees urbanes. Valors d’entre el 10 i el 25 % son
caracteristics de les arees suburbanes i rurals (Seinfeld, 1998).

4. Composicié quimica de I’aerosol troposferic

L’aerosol troposferic conté sulfats, nitrats, amoni, sodi, clor, metalls, aigua, materials
procedents del carboni, o procedents de la superficie terrestre. De carboni se n’emet de
dos tipus, organic i elemental. El primer és emes directament a 1’atmosfera mitjangant
els diferents processos de combustid, mentre que el segon es pot originar a 1’atmosfera

! Combinacié dels processos de reflexié, refraccio i difraccio.
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mitjangat la condensaci6 de vapors de baixa volatilitat. Les particules petites 1 grans
presenten elements quimics caracteristics diferents com es pot observar a les taules 3.4 1

3.5.

L’ambient i les fonts presents a la regi6 determinen fortament la composicié quimica de
I’aerosol troposféric. A la taula 3.4 presentem les diferents concentracions d’alguns

elements d’origen antropogenic.

Taula 3.4. Concentracié i distribucié de grandaries de diversos elements relacionats amb les activitats
humanes trobats al material particulat (Seinfeld, 1998).

Concentraci6 (ng m?)

Element Mode
Remot Rural Urba

Fe Fines i Grans 0.6-4200 55-14500 130-13800
Pb Fines 0.01-65 2-1700 30-90000
Zn Fines 0.03-450 10-400 15-8000
Cd Fines 0.01-1 0.4-1000 0.2-7000
As Fines 0.01-2 1-28 2-2500
\Y Fines i Grans 0.01-15 3-100 1-1500
Cu Fines i Grans 0.03-15 3-300 3-5000
Mn Fines 1 Grans 0.01-15 4-100 4-500
Hg - 0.01-1 0.05-160 1-500
Ni Fines i Grans 0.01-60 1-80 1-300
Sb Fines 0-1 0.5-7 0.5-150
Cr Fines i Grans 0.01-10 1-50 2-150
Co Fines i Grans 0-1 0.1-10 0.2-100
Se Fines i Grans 0.01-0.2 0.01-30 0.2-30

A la taula 3.5 resumim la composicié quimica i la procedéncia dels diferents modes del

material particulat.
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Taula 3.5. Composicié quimica dels diferents modes de les particules (Jacobson, 2002).

Fonts dominants i components dels modes Nucleacio, Acumulacié i Mode Gran

Mode Nucleacio

Mode Acumulacio

Mode Gran

Nucleacid
H,0 (aq), SO,*-, NH*

Emissions combustibles
fossils
BC, OM, SO4*, Fe, Zn

Emissions per crema de
biomassa
BC, OM, K" Na", Ca*", Mg*",
S0,”, NO*, CI, Fe, Mn, Zn,
Pb, V, Cd, Cu, Co, Sb, As,
Ni, Cr

Condensacio/dissolucid
H20 (aq), SO, NH*", OM

Emissions combustibles
fossils
BC, OM, SO, Fe, Zn

Emissions per crema de
biomassa
BC, OM, K", Na", Ca™",
Mg**, S0,%, NO*, CI,, Fe,
Mn, Zn, Pb, V, Cd, Cu, Co,
Sb, As, Ni, Cr

Emissions industrials
BC, OM, Fe, Al, S, P, Mn,
Zn, Pb, Ba, Sr, V, Cd, Cu, Co,
Hg, Sb, As, Sn, Ni, Cr, H20,
NH*", Na', Ca®", K", SO,
NO*, CI, COs*

Condensacio/dissolucid
H20 (aq), SO,*, NH*", OM

Emissions escuma marina
H,0, Na*, Ca®", Mg*", K* CI,
SO4%, Br, OM

Emissions de pols del terra
Si, Al, Fe, Ti, P, Mn, Co, Ni,
Cr, Na', Ca*, Mg2+, K,
SO,%, CI', COs*, OM

Cendres degudes a la crema
de biomassa i industrials
Condensacio/ dissolucio

H,0 (aq), NO™

Coagulacio de components
que provenen de modes més
petits

Coagulacio de components
que provenen del mode
nucleacio.

5. Efectes sobre la salut i el clima

Els efectes dels aerosols sobre la salut i el clima han motivat la regulacid i posterior
legislacio dels nivells de material particulat admissibles a la societat. Per exemple, la
inhalaci6 de particules inferiors a 2.5 um ¢€s responsable de causar importants problemes
respiratoris sobre la salut de les persones i, possiblement, son més importants que els
efectes que puguin ocasionar els gasos. D’altra banda, ja es coneixen alguns dels efectes
directes 1 indirectes sobre el clima i el canvi climatic que en aquest capitol comentarem
breument.

5.1.  Efectes sobre la salut

L’aerosol atmosferic presenta diversos efectes nocius sobre la salut dels éssers humans.

Un dels principals problemes és que la majoria de particules emeses d’origen
antropogenic cauen en el rang respirable, el que porta associat problemes respiratoris de
diversa intensitat (figura 3.9). Per exemple, s’ha observat que les particules inferiors a
10 um presenten una important correlacido amb 1’asma 1 d’altres malalties croniques que
obstrueixen les vies respiratories.
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Figura 3.9. Representacio de la influencia de les particules sobre el sistema respiratori huma (Viana,
2003).

Dr’altra banda, pel que fa a la composicid quimica, 1’aerosol particulat pot contenir una
important varietat de substancies perilloses per a la salut com poden ser benze,
hidrocarburs policiclics aromatics (PAHs), metalls, components del sulfur; i
especialment les particules de carbo elemental, compostos organics, sulfats i nitrats.

Com a conseqiiencia dels nivells del material particulat alguns estudis assenyalen que
increments de PM10 acusats estan associats a increments de mortalitat diaris d’entre el
0.5 1 el 1.5% (Pope, 2000). Habitualment aquests increments en la mortalitat es donen
amb episodis de contaminaci6 que duren entre un i cinc dies. Altres estudis més
generals assenyalen la disminucié en dos anys en la esperanca de vida de viure en

ambients amb concentracié d’aerosols importants a llocs amb aire net (Dockery et al.,
1993).

Els grups que presenten major sensibilitat son les persones amb malalties respiratories,
les persones grans i els infants. A més, existeixen altres grups de risc segons els habits
de vida o de treball. Per exemple, els treballadors del carbd degut a la inhalacié de
particules durant la seva vida laboral, o la poblaci6 resident en arees rurals 1 que practica
la crema de biomassa dins de la propia llar (67% dels morts per contaminacié es
produeixen en zones rurals on la principal causa de mortaldat és la crema de biomassa i
carbo dins del domicili, WHO, 2000).

5.2.  Efectes sobre el clima

La composicié quimica de les particules determina 1’efecte d’aquestes sobre el clima.
En general, el procés d’absorcié de la radiacio solar per particules de carboni negre
(BC) o elemental contribueix a I’augment de temperatura global. En canvi, la majoria de
particules presents a I’atmosfera ajuden al refredament de 1’aire prop de la superficie per
I’efecte de dispersio de la radiacié solar.
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En general, ’efecte directe més important de les particules sobre el clima és contribuir
al refredament global degut als mecanismes de dispersi6. Tot 1 aixi, a continuacio
comentem alguns dels efectes indirectes de les particules sobre el clima i el nom
assignat'® (Jacobson, 2002):

The Self-Feedback Effect:  Les particules emeses a ’atmosfera canvien la
temperatura de 1’aire, la seva humitat RH, 1 la seva superficie disponible perque els
gasos condensin a sobre. A la vegada, aquests efectes canvien la composicid, contingut
d’aigua, grandaria i propietats optiques de les particules noves i les preexistents.

The Daytime Stability Effect: Provoquen que la quantitat de radiacié solar que
arriba a la superficie sigui menor, de forma que la refreden i augmenten la estabilitat de
’aire proper a la superficie, afectant també la reducci6 d’emissi6 d’altres particules, la
concentracio local de contaminants 1 el transport d’energia

The Particle Effect Through Surface Albedo: Durant el dia, les particules
de carboni negre BC redueixen la quantitat de radiaci6 solar, per tant es refreda el terra i
s’incrementa el temps de vida de la neu que existeix a la superficie. Per tant, influeix
sobre la coberta de neu i1 de gel a la superficie terrestre, afectant I’albedo terrestre.

The Particle Effect Through Large-Scale Meteorology:  Les particules aerosol
afecten la temperatura, la humitat, la pressi6 a escala local, el régim de vents i els
nuvols. Els canvis locals d’aquestes variables meteorologiques modifiquen
conseqiientment el gradient de pressions i el regim de vents, 1 per tant, la meteorologia a
major escala.

The Indirect Effect: Efecte sobre la formacié de nuvols i de nuclis de
precipitacio. La presencia de particules aerosol en I’atmosfera augmenta la quantitat de
nuclis de condensaci6 i, per tant, es produeixen un major nombre de gotes de ntvols
petites i en menor mesura de grans. Aix0, augmenta la reflectivitat de la llum solar,
refredant la superficie durant el dia.

5.2.1. Efectes sobre el canvi climatic

Abans d’introduir com afecten les particules al canvi climatic, presentem a la figura
3.10 les emissions a escala global estimades tant de particules procedents de fonts
naturals com podrien ser les emissions marines o la pols, com de particules amb origen
antropogenic, sulfats i BC (IPCC, 2007).

'2 Mantenint la nomenclatura anglesa utilitzada per la referéncia.
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Figura 3.10. Emissions de particules a escala global d’origen natural i antropogénic.

Segons les ultimes estimacions de I’'TPCC 2007, les contribucions antropogeéniques als
aerosols (principalment sulfats, carboni organic, carboni elemental, nitrats i pols)
produeixen un efecte de refredament sobre I’atmosfera, amb un for¢ament radiatiu'’
directe total de -0.5 W m™ i un forcament indirecte sobre I’albedo dels nuvols de -0.7 W
m™. A la figura 3.11 presentem la influéncia sobre el forcament radiatiu de la quantitat
d’aerosols presents a I’atmosfera, la preséncia d’alguns gasos d’origen antropogenic o el
degut a I’albedo.
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Figura 3.11. Forgament radiatiu de diferents parametres segons I’'IPCC 2007.

" Canvi en el flux d’energia radiativa cap a la superficie terrestres degut a canvis en la composicid
quimica de l’atmosfera o a la preséncia o no de nuvols. Un forcament radiatiu negatiu ajuda al
refredament de 1I’atmosfera i un de positiu a I’escalfament.
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Com podem observar a la figura 3.11 les particules de BC contribueixen a 1’escalfament
general, per aixo és necessari incloure en els protocols d’actuacid la reduccio de les
emissions d’aquests tipus de particules. La comparacié numeérica de diferents escenaris
de refredament que podria comportar la reduccié d’emissions de diferents compostos,
mostra com la disminucié de les emissions de BC juntament amb els minerals organics
(OM) causen una disminuci6 de 0.3K en el menor temps possible. La eliminaci6 de les
emissions de BC+OM comportaria una rapida disminucié de la concentracié d’aquest
contaminant a escala global degut al seu temps de vida a I’atmosfera petit, 1 per tant, una
resposta rapida de la temperatura als canvis de concentracio (Jacobson, 2002).
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4. Caracteristiques de la concentracio d’aerosols a
Catalunya

1. Marc normatiu, legislacio.

Actualment en el marc normatiu de Catalunya resta en vigor el Decret 226/2006 de 23
de Maig de 2006 pel qual es declaren zones de proteccid especial de 1’ambient
atmosféric diversos municipis de les comarques del Barcelones, el Vallés Oriental, el
Valles Occidental i el Baix Llobregat, per als contaminants: dioxid de nitrogen i
particules. Aquest pla d’actuacié declarat a les Zones de Qualitat de 1’Aire 1 1 2
definides pel Departament de Medi Ambient i Habitatge (taula 4.2), es fonamenta en els
articles 5 1 6 del Reial Decret 1072/2002 del 18 d’octubre, on s’estableix que: en
aquelles zones i aglomeracions del territori on es superin o hi hagi risc de superacio dels
valors limit de qualitat de 1’aire (taula 4.1) s’hauran d’adoptar plans d’actuacidé que
permetin restablir els nivells de qualitat de Dl’aire. I en l’area metropolitana de
Barcelona, els nivells de qualitat de 1’aire avaluats per les particules en suspensié de
diametre inferior a 10 micres son superiors als nivells admissibles que fixa la normativa
vigent, amb un risc d’afectacid a la salut humana i el medi ambient.

Pel que fa als valors limits de concentracio de particules, actualment venen legislats pel
Reial Decret 1073/2002. A la taula 4.1 indiquem la legislacio vigent pels nivells
admissibles de particules inferiors a 10 micrometres.

El grau de compliment dels valors limits diaris 1 anuals establerts en la normativa esta
subjecte en molts casos a la no ocurréncia de determinats fendomens naturals. En el cas
de Catalunya, i per extensi6é a Espanya, el fenomen natural més freqiient que invalida
aquests valors limits en primer lloc, és el transport de particules d’origen africa
mitjancant intrusions de masses d’aire procedents del nord d’aquest continent; i en
segon lloc, 1 amb importancia a escala local, la resuspensio de particules minerals en
zones semiarides.

La normativa futura, a 1’igual que va passar amb la directiva inicial del contaminant
TSP (Particules Totals en Suspensio) a PM10, preveu I’establiment de nous llindars a
nivell europeu per a les particules inferiors a 2.5 um.

En aquest moment, la determinaci6 d’aquest nou estandard de la qualitat de 1’aire per
aquest contaminant resta pendent de revisio, pensant en un valor de 25ugm™ com a

valor limit proposat.
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Taula 4.1. Valors limit per a particules PM10 en condicions ambientals.

Periode del Data de
omi Valor limit Marge de tolerancia compliment
P & del valor limit
. 15pgm™, a la entrada en vigor
\./alior limit 3 del present Reial Decret,
diari per a la SOugm™ de PM10 reduint-se 1’1 de gener de
proteccid de que no podran . . 1 de gener de
24 hores . 2003 i posteriorment cada 12
la salut superar-se més de Mesos 5ugm’3 fins assolir el 2005
humana 35 ocasions any. valor limit de 1’1 de gener de
(Fase I) 2005
. 4.8ugm>, a la entrada en vigor
;ﬁizf 11;;11; del present Reial Decret,
la rotgccio' reduint-se I'l de gener de 1 de gener de
depla salud 1 any 40ugm= de PM10 2003 i posteriorment cada 12 2g0 05
humana mesos 1.6pugm™, fins assolir el
valor limit de 1’1 de gener de
(Fase I) 2005
Valor limit
diari p cra la S0ugm’ de PM10 Es derivara de les dades i sera
proteccio de que no podran . . 1 de gener de
24 hores . equivalent al valor limit de la
la salut superar-se més de 7 fase T 2010
humana ocasions any. ’
(Fase IT)
Valor limit 20pugm™, 1’1 de gener de 2005
anual per a reduint-se 1’1 de gener de
la proteccid 3 2006 i posteriorment cada 12 1 de gener de
de la salud I any 20ugm’™ de PM10 mesos 4pgm™, fins assolir el 2010
humana valor limit de 1’1 de gener de
(Fase II) 2010.
2. Estacions, mecanismes i caracteritzacio de les mesures.

Durant I’any 2006 a Catalunya es disposaven de 72 estacions de mesures que presenten
mesures de la concentracio de les particules que son gestionades pel Departament de
Medi Ambient 1 Habitatge de la Generalitat de Catalunya (DMAH). Aquestes estacions
pertanyen a la Xarxa de Vigilancia i Previsidé de la Contaminacié Atmosferica
(XVPCA). Aquestes estacions es classifiquen, d’una banda, en automatiques o manuals,
segons si les mesures es realitzen de forma automatica, o si es recullen i s’analitzen amb
posterioritat a I’esdeveniment; 1 per una altra banda, les estacions tenen diferent rang de
mesura, ja que hi ha estacions que mesuren totes les particules suspeses a 1’aire (TSP), o
particules inferiors a 10um (PM10), o particules inferiors a 2.5um (PM2.5).

Les estacions de mesura pertanyen a Zones de Qualitat de I’Aire (ZQA) definides pel
Departament de Medi Ambient i Habitatge (figura 4.1 i taula 4.2).
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Delimitacio de Zones
de Qualitat de I'Aire
a Catalunya

Figura 4.1. Zones de Qualitat de I’ Aire a Catalunya.

Taula 4.2. Zones de Qualitat de 1’ Aire a Catalunya.

ZQA Definicid
Area de Barcelona
Zona del Valles-Baix Llobregat
Penedés-Garraf
Camp de Tarragona
Catalunya Central
Plana de Vic
Maresme
Comarques de Girona
Emporda
Alt Llobregat
Pirineu Oriental
Pirineu Occidental
Prepirineu
Terres de Ponent
Terres de I’Ebre

O P om0V A WN —

A T’annex Estacions de mesura d’aerosols de la XVPCA es presenten el llistat de totes
les estacions, la seva ZQA a la que pertanyen 1 la seva caracteritzacid segons si son
estacions situades en un area urbana de transit (UT), urbana de fons (UF), suburbana de
fons (SF), suburbana de transit (ST), urbana i industrial (UI), suburbana 1 industrial (SI),
rural de fons (RF). Aquesta classificacio respon a la caracteritzaci6 del territori en dos
nivells: segons quina sigui la ocupacio del sol (urbana, suburbana o rural) 1 el tipus de
fonts emissores que afecten cada area de la zona (de fons, de transit o industrial).

Utilitzant la informacié del Departament de Medi Ambient i Habitatge reproduim els
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criteris per a la classificacié d’arees segons els dos nivells comentats.

Es considera que un area és urbana quan presenta com a minim un 90% de
superficie continuament urbanitzada en 1km? Aquesta superficie d’1km? ve
donada per una circumferéncia de radi equivalent™* 0.6km.

Es considera que una area és rural quan presenta com a maxim un 10% de
superficie discontinuament urbanitzada en 100km?. Aquesta superficie de
100km? ve donada per una circumferéncia de radi equivalent 5.6km.

Es considerada que una area és suburbana quan no és rural ni urbana.
Aix0 equival a una superficie en gran part urbanitzada amb una
representativitat d’entre 10 i 100km?.

Es considera que una area és de transit si hi ha vies de transit moderat o
intens entre 8 i 150m i/o de transit intens fins a 0.6km, al voltant del punt
considerat.

Es considera que una area és industrial si hi ha activitats industrials de
I’annex 1*° que emetin practicament en continu dins d’un radi de 5.6km els
contaminants legislats en les directives filles, i/o activitats industrials de
I’annex 11.1 dins d’un radi de 2km al voltant d’un punt.

Es considera que una area és de fons si no és ni de transit ni de tipus
industrial. Per tant, ho seran les arees que no es veuen directament
influenciades per les fonts emissores.

Al capitol 7 d’aquest treball es presenten dades d’estacions de la XVPCA per la seva
comparaci6é amb els resultats de les simulacions realitzades.

Pel que respecta al métode de mesura, com ja s’ha comentat anteriorment, depén de la
grandaria de les particules. En el equips de mesura manuals, es necessita un mostreig
previ mitjancant captadors i una analisi quimica posterior en un laboratori especialitzat,
obtenint dades diaries (en referéncia a 24h i no a dies naturals).

Dr’altra banda, en els equips de mesura automatics, 1’aire entra pel sistema de captacid
de la mostra i I’analitzador, mitjancant una bomba, aspira 1’aire a cabal constant
mesurant la concentracié del contaminant'®. Aquests analitzadors automatics mesuren
en continu i enregistren dades semihoraries.

4 Radi de la circumferéncia d’igual area que la superficie minima de representativitat d’un punt del
territori, amb independéncia de la forma irregular que aquesta pugui tenir en cada cas.

' Implantacié de la nova legislacié europea sobre avaluaci6 i gestio de la qualitat de 1’aire a Catalunya.
Document 1: Delimitaciéo de Zones de Qualitat de I’Aire. Departament de Medi Ambient i Habitatge,
Generalitat de Catalunya.

'® Analisi gravimétric mitjancant filtres. El métode de referéncia per al mostreig i analisi sera el descrit a
la norma UNE-EN 12341: Calidad del aire-Determinacion de la fraccion de PM10 de la materia
particulada en suspension. Método de referencia y procedimiento de ensayo de campo para demostrar la
equivalencia de los métodos de medida al de referencia.
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3. Escales que condicionen la concentracio d’aerosols a Catalunya

La dispersio 1 el transport d’aerosols a I’atmosfera ve condicionat per la interaccid de les
tres escales meteorologiques: la sinoptica, la mesoscala i I’escala local. En el cas de la
Peninsula Ibérica s’enregistren tant valors alts com baixos de material particulat
atmosferic degut a processos d’escala sinoptica i mesoscala com son:

Intrussions de masses d’aire africa
Adveccié de masses d’aire atlantic
Circulaci6 general de masses d’aire
Adveccid de masses d’aire d’origen europeu

Dins de la primera escala destaquem les intrusions de masses d’aire africa que ajuden a
que s’assoleixin nivells alts de particules a I’area de Catalunya. El nord d’Africa
presenta zones desertiques caracteritzades per una baixa humitat, temperatures altes 1
abséncia de precipitacions, el que representa un escenari adequat per la resuspensio del
material particulat. En aquestes regions arides tenim una font important de material
granulomeétric que representa una possible emissio de material particulat sota condicions
meteorologiques adequades. La manca de processos de rentat atmosfeéric, com podria
ser la precipitacio, afegit a la forta turbuléncia térmica vertical generada per
I’escalfament superficial seguida de periodes d’estabilitat 1 inversions nocturnes, ajuden
a ’augment del periode de residéncia d’aquest material a 1’atmosfera impedint la
deposicio.

A Catalunya aquestes emissions sOn importants en situacions de sud que afavoreixen
I’arribada d’aquest tipus de material influint sobre la visibilitat i la deposicié humida
principalment. El transport es veu afavorit per ’augment de la velocitat del vent en
alcada 1 perqué un cop resuspeses a una al¢ada suficient, els processos de rentat tenen
menys importancia. Aixi, aquest tipus de material pot ser transportat llargues distancies
1 influir sobre la visibilitat, la deposicié humida o la precipitacio a Europa.

Dins de la mesoscala, a Catalunya es presenten episodis de transport regional de
contaminants caracteritzats pel predomini de brises sobre la circulacié sinoptica. Els
contaminants emesos pel nucli urba durant el dia sén transportats a la nit sobre el mar
degut als fluxos catabatics i la brisa de terra. Després d’un periode d’estancament
atmosferic durant la matinada, aquestes masses d’aire amb elevada carrega de material
particulat son injectades sobre la ciutat degut a la brisa de mar. A més, degut a la
orografia complexa, aquests episodis es caracteritzen per una taxa baixa de renovacio6 de
masses d’aire 1 el conseqilient increment dels nivells de material particulat atmosferic
(Viana, 2003).

Finalment, a escala local, el trafic i les activitats industrials son les fonts de material
particulat dominants.

Especialment a Barcelona i ’area metropolitana, la interpretacié diaria de la
concentracio de particules permet identificar dos maxims diaris d’aquest contaminant,
coincidents amb les hores de major transit matinal i vesperti. Durant 1’estiu, aquest

segon maxim ¢s inferior degut al major espessor de la capa de mescla.

Un altre dels punts amb valors importants de particules és ’area de Tarragona, degut
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principalment al poligon industrial situat a les afores d’aquesta ciutat 1 per la
recirculacio de la brisa marina dels contaminants emesos per la mateixa ciutat.

En conclusid, podem dir que la concentracié d’aerosols a Catalunya ve marcada per les

intrusions de masses d’aire d’origen africa, els episodis de contaminacid local i els
episodis de recirculacié regional de masses d’aire en el Mediterrani.
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5. Modelitzacio de I’aerosol atmosferic

1. Introduccio

Amb I’objectiu de modelitzar la concentraci6 de particules a Catalunya s’ha utilitzat un
model de qualitat de 1’aire que acobla els models MMS5, MECA 1 CMAQ per fer
diferents simulacions. MMS5 (Grell et al., 1994) és el model meteorologic desenvolupat
a PSU/NCAR. MECA ¢s el model d’emissions per Catalunya elaborat pel Departament
d’Astronomia 1 Meteorologia de la Universitat de Barcelona, descrit ampliament en el
capitol 6 del present treball; 1 CMAQ ¢és un model de qualitat de 1’aire, en aquest cas
fotoquimic, desenvolupat per la agéncia de proteccid del mediambient nord-americana
EPA.

La modelitzacié de la qualitat de I’aire €s totalment necessaria per poder congixer els
nivells de particules a zones on no hi ha estacions de mesura i també per crear plans
d’actuacié per tal de poder combatre els nivells elevats d’aquest contaminant. Els
models fotoquimics son eines de gestio 1 pronostic mediambiental que en els darrers
anys s’han anat perfeccionant fins a oferir uns resultats for¢a precisos. Cal adaptar els
models a cada zona, mitjancant 1’ajust dels parametres i I’estudi de les caracteristiques
dels episodis de contaminacio.

1.1.  Models de Qualitat de 1’ Aire

Un model de qualitat de I’aire fotoquimic consta de tres moduls: un modul
meteorologic, un modul d’emissions i un modul fotoquimic. A vegades al modul
fotoquimic se ’anomena model de qualitat de I’aire, pero ell per si sol no és executiu,
necessita de les entrades meteorologiques 1 d’emissions per executar-se. Donada aquesta
dependéncia es pot parlar del model de contaminacié com un tot format pels tres
moduls esmentats.

El model d’emissions subministra les emissions al model fotoquimic i el model
meteorologic li subministra els camps meteorologics resolent les equacions primitives
de la meteorologia dinamica. I per ultim, el model fotoquimic resol la equacio de
conservacid de les diferents espécies a partir de la informacid dels altres dos models.

En resum, a la figura 5.1 es pot veure I’esquema de funcionament del model de qualitat
de I’aire implementat per a realitzar les simulacions de la concentraci6 d’aerosols a
I’area de Catalunya. Primerament cal executar el model meteorologic, seguidament el
model d’emissions que es pot alimentar de la sortida del model meteorologic i en darrer
terme el modul fotoquimic, que s’alimenta tant del primer model com del segon.
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Figura 5.1. Esquema de funcionament d’un model de qualitat de 1’aire.

El fet de que el model fotoquimic sigui el darrer a executar-se provoca que hi hagi més
incertesa en els resultats, ja que si algun dels dos primers moduls conté errors, aquests

es propagaran cap al resultat d’aquest model.

Els models que acoblarem soén models Eulerians, que consisteixen en models que
subdivideixen 1’espai en celles en forma d’hexaedre, com podem observar a la figura

5.2.
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Ciffusion
k{Ce-Ci

Transport
uc

Figura 5.2. Representacio esquematica dels models Eulerians de malla.

Per cada cel‘la es resoldran les equacions de conservaci6 de la massa, de moment i de
calor (MM5) 1 I’equaci6 de continuitat de les espécies (CMAQ, veure 5.1).

o, _ oc, 0% 0 —
Lyg. —=p -+ R(C,,T,t)+S;|x;,t)+ D, ——u;c
ot Jan c asz |( k ) ( | ) an i (51)

On Ci representa el valor mig de la concentracié de la espécie i; Yjel vent mig en la
direccid j; Yc la viscositat molecular de la espécie; R, representa els canvis en la
concentracio a causa de les reaccions quimiques; Sison les emissions de la especie i;
D; engloba d’altres processos com la deposicié seca o humida; i Yj és el terme
turbulent de la velocitat del vent en la direccid j.
I cada terme representa (descrits d’esquerra a dreta):

Terme I: Variaci6 de la concentracié de la espécie respecte el temps

Terme II: Adveccid de la concentracié de la especie

Terme III: Terme de difusivitat molecular considerant difusié constant en x;

Terme IV: Terme de reactivitat del contaminant

Terme V: Terme de fonts, emissions
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Terme VI: Terme de deposicions
Terme VII: Terme de transport turbulent de la concentraci6 de la espécie

Obtenim aixi les concentracions per cada cella, i per tant per tot ’espai considerat amb
la resoluci6 de la cel-la.

El resultat del model seran les concentracions per cada cel-la 1 per totes les especies
quimiques considerades. Aquests valors son representatius de la cella, si bé poden no
ser coincidents amb mesures d’estacions ja que son més localitzades, s’espera que el
comportament de les mesures d’estacions es vegi reflectit en el resultat del model. I en
comparar mesures amb model, s’esta suposant implicitament que 1’estacié de mesura
esta col-locada en un lloc representatiu de la zona.

2. MMS: Model Meteorologic

Per a obtenir els camps meteorologics que necessitarem com a entrada del model
fotoquimic, s’ha utilitzat el model de mesoscala no hidrostatic MMS5 v3.7, creat per la
Pennsylcania State University (PSU) amb col-laboraci6 amb el National Center for
Atmospheric Research (NCAR).

A continuaci6 resumim algunes de les caracteristiques fonamentals del model MMS5:

3. Capacitat de aniuament multiple amb interaccié en ambdues direccions (two
way) entre els diferents dominis que el componen.

4. Dinamica no hidrostatica.

Possibilitat d’executar-se en mode multitarea sobre computadores de memoria

compartida o distribuida.

6. Inicialitzaci6 automatica amb diferents fonts d’analisi meteorologic 1

observacions.

Assimilaci6 variacional de dades convencionals 1 de satel-lit durant la prediccio.

8. Esquemes de parametritzacid dels processos fisics relacionats amb la radiacid
atmosférica, microfisica de navols 1 precipitacid, conveccid per cumuls i
turbuléncia, 1 fluxos d’energia i moment sobre la superficie terrestre actualitzats.

9]

~

2.1.  Caracteristiques de la simulaci6 meteorologica

El model meteorologic no hidrostatic MMS5 (Grell et al., 1994) s’ha executat en els
quatre dominis aniuats mostrats a la figura 5.3. L’aniuament assegura que, encara que
s’obtingui un camp de vent en una regio concreta i relativament petita a una molt alta
resolucid, aquesta inclogui efectes introduits per estructures orografiques que no
estiguin contingudes en el domini de simulacié amb més resolucié perd que modifiquen
de manera important el régim circulatori que s’estableix. Si 1’aniuament com en el
nostre cas, €s en els dos sentits, la influéncia és mutua.

Pel que respecta als nostres dominis, el domini 1 o domini exterior inclou la meitat sud
d’Europa, la Peninsula Ibérica, gran part de Franga, Italia i una petita franja del
continent Africa. La resolucio de cada cel-la és de 27x27 kmz, 1 n’hi ha 68 en la direccio
Est/Oest 1 44 en la direcciéo Nord/Sud. El domini 2, conté 30x30 cel-les de resolucid 9x9
km®, i cobreix tota Catalunya. Finalment hi ha dos dominis interiors a Catalunya, situats
sobre dos zones d’interés des del punt de vista de la contaminaci6é fotoquimica, amb
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resolucio de 3x3 km’, que no s’estudien explicitament en aquest treball, perd esta
previst disminuir la resolucié de les simulacions fotoquimiques en un futur proxim
esperant que reprodueixin millor els efectes locals. En referéncia a la resolucid vertical,
s’inclouen 28 nivells, havent-hi uns 15 dins la capa limit.

IWOWBEWEN 7FAWHNAWIWENIWGH IERE 3E 4E SE @GE 7E 8F PEI0E1l1 EIRE13 E

BW 7W AW OW 4% IW W 1W GM 1E RE 3E 4E SE HE 7YE H8E 8E IDE 11 E

Figura 5.3. Dominis dels models

Com a d’altres caracteristiques importants comentem que: les condicions inicials 1 de
contorn per la simulacid6 meteorologica son del European Centre for Medium range
Forecasting (ECWF); la informacio del terreny és del Unites States Geologycal Survey
USGS amb resoluci6 de 30” en els dominis menors; i I’esquema de capa limit planetaria
que utilitza és la del Medium Range Forecast (MRF) del National Center for
Environmental Prediction (NCEP).

3. CMAQ: Model fotoquimic

CMAQ ¢és un model fotoquimic desenvolupat per la Environmental Protection Agency
dels Estats Units (EPA), de lliure distribuci6 i codi obert. De tal forma que 1’usuari pot
realitzar les modificacions convenients i es van incorporant noves modificacions des del
centre de distribuci6. Actualment, les simulacions de les que parlem en el present
treball, han estat realitzades mitjancant la versi6 4.6. del model.

El model permet solucionar la equacido de difusi6 de les diferents especies de
contaminants a I’atmosfera en el sistema de coordenades generalitzades considerant
que:

e La concentraci6 de contaminants ¢s suficientment petita com per a que no afecti
considerablement a la meteorologia. Aquesta consideracio restaria invalida en
aquells casos en els que la energia involucrada en les reaccions quimiques
influencien a la temperatura del medi o en els que la concentracio de
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contaminants presents a 1’atmosfera alteren el flux radiatiu degut a absorcio,
reflexio o dispersio.

e Les velocitats i concentracions de les espécies son quantitats turbulentes a
I’atmosfera 1 la difusié molecular és negligible.

e El tensor meétric que defineix la transformacié de coordenades no €s una variable
turbulenta, per tant, podem definir la transformacié en base a valors mitjos.

e La turbuléncia és considera estadisticament homogenia i estacionaria, és a dir,
ergodica.

e La turbuléncia és estacionaria en el periode de temps considerat.

e Les emissions son deterministes, sense component turbulenta.

e L’efecte de la fluctuaci6 de la concentracio6 sobre la velocitat de les reaccions és
negligible.

e Els processos fisics i quimics es descomponen en les direccions horitzontals 1
verticals degut a que els moviments a gran escala a 1’atmosfera son quasi-
horitzontals respecte la superficie terrestre.

Amb aquestes consideracions acceptades, el model treballa segons I’esquema de
funcionament de la figura 5.4 i amb one-way nesting (aniuament en una sola direccio)
com a arquitectura dels dominis. A continuaci6 explicitem les caracteristiques basiques
de cada modul:

e ECIP: és capag de gestionar internament les emissions, tot i que en el nostre cas
el model d’emissions les proporciona.

e BCON: ¢és I’encarregat de determinar les condicions de contorn, ja sigui
utilitzant dades per defecte o mitjangant les simulacions de dominis majors.

e MCIP: s’encarrega d’adaptar la sortida meteorologica del MMS.

e JPROC: calcula els parametres que depenen de la radiacié solar (fotolisi).

e ICON: ¢és I’encarregat de determinar les condicions inicials, ja sigui utilitzant
I’atmosfera neta com a dada per defecte o mitjancant les dades de concentraci6
simulades en un periode anterior.
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Figura 5.4. Esquema de funcionament basic del model CMAQ.
3.1.  Tractament dels acrosols

El modul d’aerosols del model CMAQ deriva del Regional Particulate Model (RPM,
Binkowski and Shankar, 1995). En el model CMAQ es consideren les particules
distribuides en tres modes amb subdistribucions logaritmic normals i en dos grups
diferenciats, les particules fines i les grans, amb mecanismes de generacid i
caracteristiques quimiques diferents. El grup de les particules fines a la vegada esta
dividit en dos modes, el d’Aitken i el d’acumulacid, generades a partir de nucleaci6 per
exemple, i que interactuen entre ells mitjancant coagulacid. Cada mode pot créixer a
partir de condensacié de gasos precursors sobre particules ja existents (reaccions en la
superficie de la particula) o mitjancant reaccions en fase aquosa, i esta subjecte a
deposicio seca i humida. D’altra banda, les particules grans son generades mitjancant
processos mecanics basicament.

3.1.1. Dinamica dels aerosols

A continuacié introduirem la base dels algoritmes numeérics que utilitza el model
fotoquimic CMAQ per al tractament dels aerosols.
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3.1.1.1. Modes i distribucions

La distribucié logaritmic normal caracteristica de cada mode es defineix com a:

w0V
N D dN
N(InD) = ————exp| - 0.5 J =
" e, ™ o, | |TdmD 52

On N és la concentracid del nimero de particules, D el seu diametre, D, el diametre
geometric mig i 6, la desviacid estandard mitja de la distribucio.

Per cada mode aquestes variables es defineixen com indiquem a la taula 5.1.

Taula 5.1. Diametre geométric mig i desviacio dels diferents modes.

Mode D, (pm) 6, (pm)
. Aitken 0.03 1.70
Fines
Acumulacio 0.3 2.0
Grans 6.0 2.2

El moment d’ordre k de la distribuci6 esta definit per:
* Nk k k* 2
M, = LO D*n(InD)d(InD) = ND, exp{; In" o } (5.3)

On el moment d’ordre O correspon al nlimero total de particules de cada mode suspeses
per unitat de volum d’aire, el d’ordre 2 és proporcional a la superficie total de particules
de cada mode per unitat de volum i el d’ordre 3 al volum de particules per unitat de
volum d’aire.

3.1.1.2. Produccié de noves particules per nucleacio.

Per a simular la producciéo de noves particules per nucleacid, s’utilitza un diametre
representatiu de les particules nucleades de 3.5 nm i un ritme d’increment de noves
particules J. A continuacid presentem les parametritzacions que utilitza per la massa, el
numero i el moment d’ordre 2 de la distribucid.

dMass 7«
== pD;.J ;
dt 6/0 35

dNum
dt

M,
dt

J o =D;.J (5.4)

On p és la densitat de la particula corresponent a la humitat relativa de I’ambient.
El model considera el creixement per condensacid (Binkowski, 1995) que consisteix en

la producci6 de material condensable mitjangant reaccions quimiques, i en la
condensacio i evaporacié d’especies volatils sobre les particules.
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3.1.1.3. Resolucid numeérica

El-laborada la emissi6 procedent del model MECA, definida la distribucié de grandaries
que es caracteritzada pels seus moments d’ordre k, i parametritzats els mecanismes de
generacid per nucleacio, s’ha de resoldre 1’algoritme numeric (5.5) que ens permeti
trobar la concentracid en numero de particules que pertanyen al mode Aitken i
acumulacid. Per a parametritzar aquesta variable, definim uns coeficients de coagulacid
intramodals, Fo;i(Dg,0,) 1 Foji(Dg,0g), per als nuclis d’Aitken i1 el mode acumulacio
respectivament; 1 un coeficient de coagulacio intermodal Fo;;(Dg,0,).

a; = Fy;

b = N,Fy

¢ = d'\c'j‘:m +E, (5.5)
a; = FOij

c.=E

On Eo; 1 Egj son els ritmes d’emissi6 en nimero (particules per metre ctbic) per als
nuclis d’Aitken i1 el mode acumulacié respectivament.

%:ci -a,N’-bN,
Ny (5.6)

i

_ _ 2
=C; —a;N;j

A les expressions 5.6 observem que no tenim el terme de produccié per nucleacid de
particules en el rang d’acumulacio, ja que les particules que nucleen ho fan en particules
petites tipus ultrafine o nuclis d’Aitken habitualment.

Pel que fa a les equacions de prediccié del moment d’ordre 2, tant pel mode acumulacio
com pels nuclis d’ Aitken presenten expressions del tipus:

M, =P, -L,M, (5.7)

On els termes de producci6 i1 destruccio estan definits per P, 1 L, respectivament.

Per als nuclis d’Aitken, el terme de producci6 inclou el ritme d’increment del moment
d’ordre 2 per formaci6 de noves particules per nucleacid (5.4), les emissions primaries 1
el creixement per condensacid. D’altra banda, el terme de destruccid inclou la pérdua
per coagulacio6 intramodal 1 la transferéncia de moment d’ordre 2 al mode d’acumulaci6
per coagulaci6 intermodal.

Per al mode d’acumulacio, el terme de produccid inclou la transferéncia de moment
d’ordre 2 per coagulaci6 intermodal, el creixement per condensacio i la contribucio de
les emissions primaries. I el terme de pérdua és basicament degut a la coagulacid
intramodal.
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Pel que fa als moments de segon ordre, les parametritzacions son similars a les
anteriors, tot 1 indicar que son valides tan sols per a particules esfériques 1 no
representen 1’area real disponible per particules no esfeériques. Per a certes aplicacions,
les prediccions d’aquests moments necessita de factors de correccid empirics.

Les corresponents equacions per a la concentracid6 en massa de la espécie n venen
donades de forma similar a les anteriors (Binkowski, 1995).

En el cas de les particules grans, la expressi6 de prediccido del mode sense tenir en
compte coagulacio ve donada per 5.8.

op.
coar — E n 5 . 8
at coar ( )

D’altra banda, fins al moment hem explicitat com CMAQ divideix les particules en 3
modes 1 distribucions, pero tal i com vam veure al capitol 2, en el rang d’acumulacio
podem tenir presents dos pics, dos modes interns. Hem de dir, que el modul d’aerosols
del CMAQ incorpora un algoritme que té en compte la existéncia d’aquests dos pics,
per tal de simular la transferéncia de concentracié de nimero i massa del mode Aitken
al mode acumulaci6 quan la distribuci6 sigui bimodal dins del rang d’acumulacié (Byun
et al.1999).

3.1.2. Deposici6 seca per aerosols
En el modul d’aerosols CMAQ, sota la consideracio de que la densitat de les particules
no ¢s una funcid de la grandaria, i suposant un mateix valor per cada mode, es defineix

la velocitat de deposicio per cada moment, com el promig ponderat de cada mode (5.9)

V. = Mkivdki + Mkjvdkj
dk —
M, + Mkj

k=0,3 (5.9)

On les velocitats Vax representen les velocitats de deposicio per a I’ordre k d’un aerosol
polidispers'’ (Binkowski, 1995).

3.1.3. Visibilitat
El modul d’aerosols en CMAQ també incorpora el calcul d’uns index de visibilitat.

En una atmosfera neta composta per gasos no absorbents, 1’atenuaci6é de la radiacio
solar es deguda a la dispersid per moleécules de gas (dispersid Rayleigh). Si no tenim
aquesta situacio ideal, un coeficient per absorci6 s’ha d’afegir al coeficient d’extincio.
Aquest coeficient dependra de les caracteristiques de 1’aerosol, com poden ser: la
distribuci6 de grandaries, la concentracio o I’index de refraccio.

Per mesurar aquesta extincio i quantificar la visibilitat, es pot utilitzar I’index deciview
que juntament amb les variables del que depenen, definim a continuacio.

'7 S*anomena aerosol polidispers al conjunt de particules que presenten diferent grandaria.
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deciV =101n ’Be“
0.01

I Qe dV

© o dlna

Pex = d(lna) (5.10)

On el valor de 0.01 km™ correspon al valor estandard per extincid Rayleigh.

La distribucié de la concentracié de particules en volum esta donada segons una

dv AN a
. . .-y r . — —_— —_ 2 — r
distribuci6 logaritmic normal: dng =V; (ﬂ} exp{ Aln ( a, ﬂ , Qext €s el

coeficient per extincidé Mie, V1 la concentraci6 total de particules en volum i a és
I’index de refraccio de les particules & = 7
Dy Al

2 2ln26g

Altres constants que intervenen es defineixen: a, =

Degut a que la distribuci6 de particules habitualment no es coneix, el modul d’aerosols
del CMAQ, ha inclos una expressio empirica per al coeficient d’extincio.

BoJkm™ |=0.003-f (RH)-{[as]+ [an]; + 0.004{om]+ 0.01{lac] + 0.001 fs] + 0.0006{cm]
(5.11)

On [as] ¢és la concentracidé de sulfat d’amoni, [an] la de nitrat d’amoni, [om] com la
suma de tota la de massa organica, [lac] és la quantitat de carbo elemental que absorbeix
llum, [fs] és la porcié de PM2.5 no definida, [cm] és la massa gran; i f(RH) la correccio
per humitat.

3.2.  Especiacié quimica

Una de les fonts d’entrada del model fotoquimic sén les emissions del model
d’emissions MECA. Aixi, les particules ja han estat especiades adequadament pensant
en el posterior tractament del model fotoquimic CMAQ. A part de diferenciar les
particules segons la seva grandaria en PM2.5 1 PM10, el model fotoquimic necessita
d’una especiacié més acurada de les particules incloses com a PM2.5. Es diferencien les
particules sulfatoses, PSO4, particules nitrat, PNO3, particules procedents de carbo
elemental, PEC, particules organiques, POA, i la resta de PM2.5 que no son cap de les
anteriors s’agrupen com a PMFINE. Per tant, juntament amb les PM10, 1’especiacio
dins del model d’emissions, es realitzara segons una classificaci6 de sis termes.

La especiacio dins de les PM2.5, normalment es realitza gracies a uns factors splits, que
no sén més que uns factors de desdoblament en tant per u per tenir en compte la
contribucid de cada tipus dins de les PM2.5, diferenciat per la font i per les
caracteristiques particulars de la font emissora en qiiestid. A 1’annex s’indiquen els
factors de desdoblament per cada font.

En el cas de les particules marines, com veurem en el capitol 6, les emissions les calcula
internament el model CMAQ mitjangant 1’activacio del modul intern AERO4. La
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especiacid d’aquest tipus de particules es classifica en Na®, CI, SO,* amb factors
0.3856, 0.5389 i 0.0755 respectivament. Aquestes emissions son distribuides en els
modes acumulacio6 i grans mitjangant ajust a la distribucié bimodal de grandaria de les
particules.

I, per ultim, un cop s’ha executat el model fotoquimic CMAQ i per tant el model de
qualitat de D’aire, ens interessa saber com la concentracid de particules resultant és
especiada (taula 5.2).

Taula 5.2. Espécies d’aerosol obtingudes amb el model CMAQv4.6. amb el modul AERO4 activat.
Unitats: massa [pg m™] i nimero [m™]

Codi Espécie Descripcié

{al} ASO4J Massa sulfatosa en mode acumulacio

{a2} ASO41 Massa sulfatosa en mode Aitken

{a3} ANH4J Massa d’amoni en mode acumulacio

{ad} ANH4I Massa d’amoni en mode Aitken

{a5} ANO3J Massa nitrat en mode acumulacio

{a6} ANO3I Massa nitrat en mode Aitken

{a7} AORGAJ Massa organica secundaria antropogénica en mode acumulacio
{a8} AORGAI Massa organica secundaria antropogenica en mode Aitken
{a9} AORGPAJ Massa organica primaria en mode acumulacio

{al0} AORGPAI Massa organica primaria en mode Aitken

{all} AORGBJ Massa organica secundaria biogenica en mode acumulacio6
{al2} AORGBI Massa organica secundaria biogenica en mode Aitken
{al3} AEC] Massa de carbo elemental en mode acumulacid
{al4} AECI Massa de carbo elemental en mode Aitken

{al5} A25] Massa antropogéenica sense especificar en mode acumulacio
{al6} ACORS Massa antropogénica sense especificar en mode gran
{al7} ASOIL Massa derivada del terra en mode gran

{al8} NUMATKN Numero en mode Aitken

{al9} NUMACC Numero en mode acumulacid

{a20} NUMCOR Numero en mode gran

{a21} SRFATKN Superficie en mode Aitken

{a22} SRFACC Superficie en mode acumulacio

{a23} AH20J Massa aquosa en mode acumulacio

{a24} AH201 Massa aquosa en mode Aitken

{a25} ANAJ Massa de sodi mari en mode acumulacio

{a26} ACLJ Massa de clor mari en mode acumulacié

{a27} ANAK Massa de sodi mari en mode gran

{a28} ACLK Massa de clor mari en mode gran

{a29} ASO4K Massa sulfatosa en mode gran

De forma que la concentracié de particules PM resultant de la simulaci6 és la suma de
totes les especies aerosol en els modes Aitken, acumulacié i grans.

Pel que fa a les particules marines, la massa de PM marina correspon a les espécies

ANAJ, ACLJ, ASO4J, ANAK, ACLK i ASO4K tot i que aquesta ultima no és deguda
unica i exclusivament a les emissions procedents del mar.
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6. Incorporacio de les particules en el Model d’Emissions
MECA
1. Introduccio

Les emissions de contaminants atmosfeérics son una de les entrades fonamentals dels
models fotoquimics. Nombrosos estudis de sensibilitat han demostrat la gran influéncia
de les emissions en els resultats dels models. Tot 1 aix0, continuen essent els grans
propagadors d’incertesa, en part per la dificultat en con¢ixer cada moment les emissions
reals. Es realitzen nombroses aproximacions en el calcul de les emissions i cal
informaci6 d’origen molt divers, sovint pertanyent a departaments i organismes publics
i/o privats diferents, la qual cosa dificulta encara més la tasca inicial de recopilacio de la
informaci6 disponible.

En aquest capitol és dedicara especial atencié a exposar la metodologia emprada per
millorar el model d’emissions ja existent, és a dir, la inclusid del modul de particules.
Els moduls dels quals consta el model sén: modul d’emissions biogeéniques, modul
d’emissions industrials 1 modul d’emissions del transit que inclou un modul d’emissions
en carretera, un modul d’emissions evaporatives i modul d’emissions del transit urba.
Aquests moduls engloben la gran part de les emissions, també s’inclouen d’altres
emissions com poden ser les degudes a 1’agricultura, el consum domestic o les
emissions marines.

La labor realitzada encara que costosa ha estat facil ja que la metodologia emprada quan
es va iniciar el model d’emissions permet afegir noves fonts emissores, modificar els
factors d’emissi6 emprats, aixi com els perfils d’especiacio i temporals aplicats. Es a
dir, que permet actualitzar-ne totes les dades. Utilitza un sistema d’informacio
geografica (SIG) com és Miramon, per tal de tenir localitzats els llocs on hi ha emissors,
com poden ser la vegetacio, les carreteres o les industries. Aquest SIG es combina amb
programes que calculen les emissions en la forma requerida pel model fotoquimic,
alhora que ens informen sobre les caracteristiques d’aquestes emissions.

2. Modul d’aerosols en el Model d’Emissions MECA.

El model d’emissions per Catalunya, MECA, s’ha implementat per als dominis D2, D3,
D4 indicats a la figura 5.5 del capitol 5 del present treball. En canvi, per al domini D1,
s’han utilitzat les dades d’emissions procedents de 1’inventari d’emissions europeu
EMEP.

D’altra banda, la especiacidé quimica considerada en aquest model d’emissions, €s la
corresponent a les que necessita d’entrada el model fotoquimic CMAQ, com ja vam
comentar en I’apartat 3.2 del capitol 5.

2.1.  Fonts emissores antropogeniques de particules a Catalunya
Per I’aerosol atmosferic, la font emissora determina la composicidé quimica d’aquest
material, a la taula 6.1 es comparen les fonts emissores de particules reconegudes per la

Generalitat de Catalunya amb les incorporades pel Departament d’Astronomia i
Meteorologia al model d’emissions de Catalunya MECA.
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Taula 6.1. Comparacio de les fonts emissores de particules de Catalunya reconegudes per la Generalitat
de Catalunya i pel Departament d’ Astronomia i Meteorologia.

Fonts emissores antropogéniques reconegudes per Fonts emissores de particules incorporades pel
la Generalitat de Catalunya. DAM al model d’emissions MECA.

Emissions industrials o eléctriques

Cimenteres
Incineradores de residus
Centrals Térmiques Centrals eléctriques Régim Ordinari (R.O)
Foneries Centrals de Cicle Combinat (C.C)
Processos de Molturacid Centrals de cogeneracio
Incineradores Refineries/Olefines
Plantes Asfaltiques
Fabriques de Vidre

Fabriques de Ceramica
Combustié de Carburants: liquids i solids
Transport (vehicles de benzina)
Cimenteres i Mineries
Extracci6 d’arids
Cremes agricoles

Emissions del transit
Carreteres pavimentades
Desgast frens i pneumatics
Trafic rodat
Transit urba

Refineries . T
Emissions de I’agricultura

Ramaderia
Camps de conreu

Emissions naturals
Emissions degudes al mar

Abans d’entrar a parlar del procediment de calcul de les diferents emissions presentem
la contribuci6 a les emissions de les diferents fonts considerades i obtingudes després
d’implementar el model d’emissions MECA. Aquesta distribucié d’emissions les
diferenciarem segons la grandaria de les particules emeses, en funcié si son menors de
2.5ng (PM2.5) o si estan incloses a I’interval 2.5-10pg (PM10).

5000

4500 -

4000 -

3500 -

@ Industria
B Transit

O Domestic
B Agricultura

3000 -

2500 -

2000 -

1500 -

Emissié anual (tones)

1000 -

500 -

PM10 PM2.5
Grandaria de les particules

Figura 6.1. Distribuci6 en tant per cent de la contribuci6 de cada font considerada al model d’emissions'®.

1 . . .y . . .
¥Segons les emissions calculades per la simulaci6 del juny del 2003 i extrapolada a valors anuals i sense
considerar emissions naturals com sén les marines.

52



Estudi del material particulat a I’atmosfera i simulacié numérica a Catalunya

En la figura 6.1 es pot observar com la font més important tant per les PM2.5 com per
les PM10 ¢és la industria actuant com a nucli emissor puntual i localitzat. Destaca en
segon lloc 1’agricultura, la emissié de camps de conreu i animals per la superficie que
ocupen ¢és considerable (importancia a nivell regional perd no local). El tercer sector en
importancia seria el transit, inclosa la pols fugitiva de les carreteres 1 dels vehicles que
hi circulen.

Per les particules PM2.5, els sectors industrials i de transit son els principals emissors,
mentre que pel sector domeéstic 1 I’agricultura presenten una menor rellevancia anual.

S’ha de comentar que en el cas del transit s’ha extrapolat el valor del mes de juny de
2003 a tot ’any d’emissio per a fer una estimacio, per tant, en aquest grafic la pols
fugitiva esta sobreestimada (no aixi en el model) ja que son majors a I’estiu aquestes
emissions (basicament degut a menor precipitacié i per tant, menor deposicid). Pero
també hi ha una desviacid enfront del transit real, perque no es presenta un mateix flux
de vehicles per les carreteres catalanes durant tot ’any. A més, la parametritzacio
utilitzada de I’Agencia de Proteccid6 Ambiental Nord-Americana EPA aplicada a les
carreteres catalanes ens ha proporcionat un valor nul de PM2.5, com ja veurem a
I’apartat d’emissi6 de Pols Fugitiva.

A continuacid, es presenten les tones anuals emeses a ’atmosfera segons el model
d’emissions MECA per cadascun dels tipus de particules considerades pel model
fotoquimic CMAQ utilitzat en aquest estudi. (veure 6.1)

. . .y ..y . ey . : 1
Figura 6.2. Contribuci6 a la emissi6 segons la especiacié quimica considerada (tones per any) .

Es important també coneixer com es distribueixen les emissions de les diferents
especies per cada sector; i per cada especie, saber quin sector domina, a les figures 6.3 i
6.4 es presenta aquesta informacio
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. T 1
Figura 6.3. Tones per any emeses per cada espécie quimica i per cada sector .

A la taula segilient mostrem els resultats del tant per cent de cada tipus de particules en
comparacio a la fraccid total d’emissio.

Taula 6.2. Percentatge d’emissio per espécies respecte el total de particules inferiors a 10 um.

PM2.5 el total de PM10
PEC 48.70 8.65
PMFINE 12.27 2.18
PNO3 0.33 0.06
POA 33.21 5.90
PSO4 5.50 0.98
PM10 82.24
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Figura 6.4. Contribuci6 de cada sector, en tant per cent, a la emissié d’una determinada espécie quimica
de particules'.

2.2.  Contribuci6 de les particules al model d’emissions MECA.

En el model d’emissions, les particules ja han estat especiades adequadament pensant en
el posterior tractament del model fotoquimic CMAQ. A part de diferenciar les particules
segons la seva grandaria en PM2.5 1 PM10, el model fotoquimic necessita d’una
especiacié més acurada de les particules incloses com a PM2.5. Aixi, es diferencien les
particules sulfatoses, PSO4, particules nitrat, PNO3, particules procedents de carbo
elemental, PEC, particules organiques, POA, i la resta de PM2.5 que no son cap de les
anteriors s’agrupen com a PMFINE. Per tant, juntament amb les PM10, I’ especiaciacio
es realitzara segons una classificacio de sis termes.

Resumint una mica el procés de calcul de les emissions que veurem a I’apartat de
Procediment de calcul de les emissions, aquesta especiacié normalment es realitza
gracies a uns factors splits, que no sébn més que uns factors de desdoblament en tant per
u, per tenir en compte la contribucio de cada tipus dins de les PM2.5, diferenciat per la
font i per les caracteristiques particulars de la font emissora en qiiestio. A I’annex 1
s’indiquen els factors de desdoblament per cada especiacié considerada.

Per tant, les particules al model d’emissions es troben especiades de la mateixa manera

que les considera el model fotoquimic, i cadascuna d’aquestes espécies és incorporada
al model d’emissions de la mateixa forma que cadascun dels diferents gasos que
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considera el model.

A continuacid, presentem un esquema de la incorporacié de les particules en el model

d’emissions.

Localitzacia de focus d’emissio
Produccio eléctrica kW |'I_I
Consum energetic
] }:ltlk‘ﬁ L|L' |10[\|;]L-i.'|
Dades de superlicie conreable
Dades de nimero d’animals
] }L]thh LiL‘ carreleres
[ }:lle'.‘w LlL' k) L'hiL'lL":G

Intensitat migga diaria

MODEL
METEOROLOGIC

Camps Meteorologics
Usos del sol

MMS

MODEL
FOTOQUIMIC

CMAQ

Windblown
Dust

Emission

Maodul AERO4

Fonts Antropogéniques:

Industrial

. ] Agricultura

Transit
Consum Domestic

Factors d’emissio
Especiacié quimica

MODEL
D'EMISSIONS

MECA

Fonts Naturals:

Pals fugitiva
Emissions Marines

Figura 6.5. Esquema de la contribucio de les particules al Model d’Emissions per Catalunya, MECA.

2.3.  Procediment de calcul de les emissions.

En aquest apartat es comenta com s’ha realitzat el procediment de calcul de les
emissions per cada font considerada.

2.3.1. Emissions industrials

2.3.1.1. Cimenteres

Actualment a Catalunya hi ha quatre empreses dedicades a la producci6 de ciment, que
representen un total de set plantes situades a diferents punts de la geografia catalana.

¢ Molins Industrial (St. Viceng dels Horts)
e Cemex (Alcanar, St. Feliu del Llobregat i Vilanova i la Geltra).
e Lafarge (Montcada i Reixac)

¢ Uniland (Els Monjos i Vallcarca)

Tenim factors d’emissi6 diferents segons si la produccio6 és controlada mitjangant filtres
o si és descontrolada. Al Resum de la declaracio d’emissions 2003 de la Generalitat de
Catalunya s’explicita que habitualment els factors d’emissid proporcionats per les

56




Estudi del material particulat a I’atmosfera i simulacié numerica a Catalunya

cimenteres/industries minerals no son gaire fiables degut a la gran produccio, tot i que si
compleixen la legislacio per lo que respecta al limit d’emissions. Per aixo, hem
parametritzat les emissions considerant un tant per cent com a emissions controlades i
un altre tant per cent com a emissions descontrolades.

Aixi, multiplicant els factors d’emissiéo per la produccié de ciment, s’obtenen les
emissions anuals de material particulat; les emissions horaries s’estimen suposant
funcionament ininterromput durant tot 1’any. Per 1’ especiacié considerada s’apliquen
els factors de desdoblament per la produccio de ciment, veure taula 6.3.

Taula 6.3. Factors d’emissio i de desdoblament per a les cimenteres.

Factors d’emissio Factors de desdoblament
PM10: 110 g (t ciment) 1
PEC 0.0343
PMFINE 0.5608
PM2.5: 40 g (t ciment) PNO3 0.0055
POA 0.0480
PSO4 0.3514

Les tones per any produides per cada planta es tenen estimades a partir de la produccio
de clinker'” i ciment de cadascuna. Per saber el percentatge de massa que emeten de
cada tipus de particules segons la grandaria, s’apliquen els perfils de distribuci6 de
grandaries segons el tipus de procés de fabricacio utilitzat de la Enviromental Protection
Agency, EPA, 1995 (Activities 030311&040612).

2.3.1.2. Incineradores

Es disposa de les dades de les plantes incineradores de residus solids urbans RSU de
Girona, Matar6, Montcada i Reixac®®, St. Adria del Besos, Tarragona, Vielha i Malla.
Les emissions d’una incineradora es calculen a partir de les tones per any incinerades
utilitzant les dades de la Generalitat de Catalunya i de les hores per any que roman en
funcionament la fabrica aplicant el factor d’emissio corresponent. Per les incineradores
de Vielha i Malla no tenim aquesta informacid i estima 1’emissiéo a partir de les
hores/any que funciona i el nombre de linies d’actuaci6 de la incineradora.

Al factor d’emissi6 de les incineradores tot i ser independent de la grandaria, se li aplica
el tant per u de cada grandaria respecte al valor de les particules totals suspeses (TSP).
A més, depén del tipus de forn utilitzat en el procés de crema i del sistema de depuracid
de gasos, tal i com estableix la EPA, 1995, veure taules 6.3 1 6.4.

"% Es el component principal del ciment comu, i per tant, del formigo.
% La planta de Montcada i Reixac va tancar 1’any 2004.
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Taula 6.4. Tipus de forns i sistema de depuracid de gasos que utilitzen les incineradores catalanes.

Incineradora Tipus de forn Sistema de depuracio de gasos
Girona Graella mobil de retrocés Sec amb electrofiltres i filtre de manegues
Mataré Graella mobil de barrots Semisec amb filtre electrostatic

Montcada i Reixac Graelles lliscants Semisec amb e} ectrofiltre i filtre de
manegues
St.Adria del Besos Graelles lliscants Semisec amb e} ectrofiltre i filtre de
manegues
Tarragona Graella amb rodets DBA Semisec amb filtre de manegues
Vielha Estatic barres mobils Sec i filtre de manegues
empenyedores
Malla Pont cer.ar.nlc’e.statlc Sec i filtre de manegues
semipirolitic

Taula 6.5. Factors d’emissio i de desdoblament per a les incineradores.

Factors d’emissio Factors de desdoblament

0.3 kg (t incinerada)™
Independent de la grandaria de les particules

PM10 Segons el tipus de forn i
=0.031 el sistema de depuracié 1
de gasos
PEC 0.0350
PM2.5 Segons el tipus de forn i PMFINE 0.8902
TS—P =0.154 el sistema de depuracid PNO3 0
de gasos POA 0.0068
PSO4 0.0680
2.3.1.3. Refineries i Olefines

S’han tingut en compte les dues refineries existents a Catalunya, ambdues situades a
Tarragona: Repsol YPF i Asesa. I també les plantes de Repsol i Dow-Chemical
dedicades a la fabricacio d’olefines.

S’han utilitzat les dades de Parra (2004) per aconseguir les tones per any emeses de
particules degut a aquestes centrals considerant una emissio ininterrompuda tot I’any.
L’emissi6 de particules a les centrals de Repsol i Dow-Chemical s’ha parametritzat
segons a llei de Beer-Lambert, que relaciona la opacitat amb la concentracié de les
particules, la superficie especifica i el diametre de la xemeneia relacionat amb el terme
x; per cada central i el cabal d’emissi6 de gasos.

ln[l ~ Opac}

100

Erse =— Q (6.1)
X.

Per la refineria de Asesa, es troba la emissio de particules segons la produccié de GJ per
hora.

En aquest treball s’ha fet la hipotesi de que degut a la utilitzacio de filtres la produccid

de particules a les refineries i1 olefines és basicament deguda a les PM2.5, per tant
tindrem un valor maxim d’emissi6 de PM2.5.
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Taula 6.6. Métode de calcul i factors de desdoblament per a les refineries i les olefines.

Meétode de calcul Emlss_llo Factors de desdoblament
(tany )
Asesa Producci6 29 PM10 0
GJ/h

Repsol (ref.) 268 PEC 0
Repsol (olef.) Llei de PMFINE 0.7202
Beer- 559 PNO3 0.0028
Dow-Chemical Lambert 128 POA 0.0420
PSO4 0.2350

2.3.14. Produccio eléctrica

A diferéncia de les emissions considerades fins ara, on no teniem una diferent emissio
segons la epoca de ’any, la produccio electrica depen directament del mes en el que ens
situem. Son els mesos més calorosos i més freds els que necessiten d’una major
producci6 electrica per utilitzacio domestica. A part d’aquest punt també es considera
diferent I’emissio si el dia es feiner o festiu.

A banda d’aquests fets, la producci6é també s’ha considerat diferent atenen el tipus de
central considerades, €s a dir, segons el tipus de combustible que utilitzi: centrals de
régim ordinari (R.O.), cicle combinat (C.C.) i centrals de cogeneracié que utilitzen gas
natural, fueloil o carbdé com a combustibles.

Durant I’any 2004 estaven en funcionament a Catalunya sis centrals térmiques que
utilitzen diferents tipus de combustible: carbd (Cercs), gas natural (Foix, Besos I, Besos
IT 1 St. Adria del Besos I-111) 1 fueloil (Besos I, Besos 11, St. Adria del Besos I-11I). Per
determinar les emissions de les centrals térmiques en régim ordinari disposem de les
dades de producci6 mensual d’energia electrica de cadascuna d’elles durant 1’any 2004
(Butlleti de Conjuntura Eléctrica de la Generalitat de Catalunya).

Per les centrals de cogeneraci6 es disposen de les dades d’emissio corresponents a I’any
2000 (Parra, 2004).
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Taula 6.7. Factors d’emissio i de desdoblament per a les centrals de produccio eléctrica.

Tipus de centrals

Régim Ordinari (g kWh™) Cicle Combinat (g kWh™) Cogeneracio
Gas Natural Gas Natural
TSP=PM2.5 0.00036 Fueloil

Fueloil
0.03348
TSP=PM2.5 Gas Natural 0.00032
Carbo Gasoil
0.41TSP=PEC 0.32560
0.49TSP=PM10

Factors de desdoblament

Gas Natural Fueloil
PMFINE: 0.1945 PEC: 0.0869
PMFINE: 0.2547
PNO3: 0.0055
PNO3: 0.0005
POA: 0.6
PSO4: 0.2 POA: 0.1075
o PSO4: 0.5504

Diferent factor d’emissio
segons la especiacio, no
utilitzem factor split.

Per tal de tenir en compte la diferent emissié de la especie i a la central j, s’aplica
I’expressio (6.2) diferenciant també el mes de ’any, el dia i la diferent proporcid entre
la demanda energética en un dia laborable i1 un de festiu (r=0.8, estimat a partir de les
grafiques de demanda energética de la Red Energética Espafiola REE).

E _
laboarble __ ] . festiu __ = laborable
Eim = Ein = Ein r (6.2)
I, +rf,

Eii': emissi6 durant el mes m del contaminat i a la central ]
Eim : emissio durant el dia d del mes m del contaminant i de la central J.

., : nombre de dies laborables d’un mes determinat.

f - nombre de dies festius d’un mes determinat.

El segiient pas sera aconseguir el valor horari, dividint I’ emissi6 diaria segons un perfil
horari que ens proporcionara un valor Fy, que correspon al tant per u d’emissié que li
correspon a aquella hora per aquell dia, en proporci6 a la demanda diaria. El factor Fy
s’ha calculat a partir de les grafiques de demanda energetica de la REE, prenent un dia
laborable i un de festiu representatiu de cada mes segons la expressio (5.2)

_ Demandaperhora

. Eh
Valordiari ’

dijm

h =F, 'Ei(jjm (6.3)

2.3.1.5. Representacions de les emissions industrials

A continuacid es presenten els valors més caracteristics de les emissions industrials a
Catalunya, considerant un domini i una especie important degut a algun motiu particular

en cada cas, quelcom representatiu.

A la figura 6.6 es presenta les emissions de particules degudes a la industria amb una
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grandaria entre els 2.5 1 els 10 um. La produccié de ciment €és una de les contribucions
més importants per ’emissié de PM10 juntament amb les corresponents a la produccio
eléctrica. Per tant, les emissions més importants estaran localitzades on estiguin situades
les cimenteres per una banda 1 també les central de producci6 eléctrica: central térmica
de Cercs i centrals de cogeneracio.

PM10

Industria

I 24392 28 \

18.294

[ |

12.196
| 6.008
! 0.000
gfs

1
1 28

June 12,2003 12:00:00
Min= 0.000 at(1,1), Max= 24.308 at (15,20)

Figura 6.6. Representacio6 de les emissions industrials a Catalunya de PM10.

2.3.2. Emissions de la agricultura

Per considerar les emissions de la agricultura s’ha tingut en compte les emissions de la
ramaderia i dels camps de conreu. Pel que fa a la ramaderia, es sabut que cada animal
emet una certa quantitat de particules, que en el cas de Catalunya, s’ha considerat que
els porcs i ovins eren els més influents tenint en compte el nombre d’animals de cada
tipus 1 el seu factor d’emissio representatiu, tant de PM2.5 com de PM10, expressions
(6.4). Per I’agricultura, s’ha utilitzat un valor mitja per a qualsevol dels tipus de camps
de conreu catalans, considerant que les particules eren grans en la gran majoria. D’altra
banda, la dificultat de trobar uns factors de desdoblament adequats ens ha fet prendre
I’assumpcio de que 1’especiacio del material particulat emes pels camps de conreu, es
corresponia, a la especiacié trobada a partir de mesures d’estacions d’ambients rurals
dels EEUU.

— *k % *k
EPM 10 — |_(N ovins,municipi I:Eovins,PM 10 )+ (N porcs,municipi I:Eporcs,lo )J+ At.conreable,municipi I:Et.conre\able

EPM 2.5 = |_(N ovins,municipi * I:Eovins,PM 2.5 )+ (N porcs, municipi * I:Eporcs,PM 2.5 )J (64)
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A la taula 6.8 es presenten els factors d’emissid i I’especiacid per les emissions de
I’agricultura.

Taula 6.8. Factors d’emissio i de desdoblament per a les emissions de 1’agricultura.

Calcul de I’ emissio

Camps de conreu PMI10 0.103 kg (ha any)”
Ovins PM10 0.434 kg (an%mal any)j
Ramaderia PM2.5 0.096 kg (an%mal any)_1
Porcs PM10 0.438 kg (animal any)
PM2.5 0.078 kg (animal any)”’
Especiacié PM2.5 PEC PMFINE PNO3 POA PSO4
0.0451 0.2966 0.0043 0.3080 0.3460

Els factors d’emissi6 de la ramaderia i dels camps de conreu (terres conreables) han
estat extrets del projecte RAINS (Regional Air Pollution Information and Simulation)
del International Institute for Applied System Analysis (IIASA). Pel que fa a la
agricultura, consideren un valor mitja independent del tipus de camp de conreu i el que
nosaltres hem considerat que ¢€s la superficie de camps conreables de cada municipi a
Catalunya, (Instituto Nacional de Estadistica). De forma similar amb els animals, hem
tingut en compte el nombre d’animals de cada municipi del tipus que considerem
emissors de particules a Catalunya, multiplicant el seu nombre pel seu factor d’emissio
s’ha calculat una emissid agricola per cada municipi catala.

A TI’hora d’especiar les particules menors de 2.5 ug, s’ha considerat les mesures extretes
de Jansen et al. (2002), on els autors presenten mesures de PM2.5 a diferents ambients
dels EE.UU, urba, suburba i rural. Extrapolant els seus valors, 1 estudiant els valors per
cadascuna de les nostres especies, s’ha calculat un primer valor d’especiacido que
considerem general per al nostre cas de 1’agricultura. La dificultat de poder trobar
informaci6 pel que respecta a la especiacid en el cas agricola, ens ha portat a aquesta
assumpcio, tot i sabent que mesures a Catalunya amb filtres que diferenciessin entre les
diferents especies del material particulat, millorarien considerablement el metode de
desdoblament adaptat per aquest tipus d’emissio.

Una altra de les incerteses d’aquest tipus d’emissié i font de millora per a posteriors
aplicacions del model, seria trobar factors d’emissié per cada tipus de conreu. En la
recerca de factors d’emissid per 1’agricultura, s’ha trobat que les emissions de les terres
conreables o teniem un factor d’emissid6 comui com ha estat el cas, o teniem factors
d’emissid per tipus de conreu nord-americans. La desviacid entre les caracteristiques de
conreu entre els Estats Units 1 Catalunya, ens ha portat a considerar el valor tUnic, tot i
considerar, que aquesta informacid aplicada amb els usos del sol a Catalunya, milloraria
les prestacions de les emissions de ’agricultura catalana.

Per ultim en I’emissid agricola, una font molt relacionada amb 1’agricultura, que
podriem intentar parametritzar en properes revisions del model d’emissions, seria la
crema de matéria organica o com es coneix agricultural burning, crema de matolls o de
males herbes al camp. Necessitariem perd d’un inventari de les cremes controlades que
es realitzen als medis rurals per portar a terme aquest calcul.

A continuaci6 es presenta els valors d’emissié de particules trobats per Catalunya,
emissions considerades independents del temps.
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PM10

Agricultura
0.808 28 J
I [
0.606
0.404
| oz02
0.000
gfs

1 28

June 10,2003 0:00:00
Min= 0.000 at(1,1), Max= 0.808 at (25,22)

Figura 6.7. Representacio de les emissions de 1’agricultura a Catalunya
2.3.3. Emissions del transit

Les emissions del transit dependran del tipus de vehicle que circula (turismes, camions i
motocicletes), del combustible que utilitza (diesel o gasolinazl), de la seva antiguitat
(directrius), del tipus de via (via urbana, carretera o autopista) i del tipus d’emissioé (per
combustid, per desgast dels frens, per desgast dels pneumatics). Si fossim totalment
estrictes hauriem de con¢ixer la velocitat exacta a la que circula el vehicle, possibles
acceleracions, pujades o baixades, etc. que permetessin fer un calcul més precis. Com
que aix0 en l’actualitat és impossible de fer per tota la xarxa de carreteres i per els
diferents periodes temporals, s’ha de recorrer a les aproximacions i consideracions
addicionals. S’ha de tenir en compte que per les emissions de particules, a més interessa
I’emissio deguda al paviment que anomenarem pols fugitiva.

L’ emissid de particules degudes al transit es produeix principalment a 1’estiu degut a un
diferent comportament de la mobilitat i degut a que tenim majors emissions
evaporatives (Viana et al., 2005). A més, les emissions degudes a la combustio
(combustié en fred i en calent™) dels vehicles i les de la pols fugitiva son comparables
pel que és important tenir correctament parametritzat ambdues contribucions.

*! La gran majoria de particules PM2.5 es produeixen degut a la combusti, i els vehicles diesel
produeixen de 10 a 100 vegades més particules per combustié que els de gasolina.

*? Les particules que donen un color blanc al fum s’associen a condicions fredes del motor, i els de color
negre o blavos a la combustid incompleta que poden contenir lubricant.
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La grandaria de les particules emeses €s diferent segons si la emissio es deguda al
transit rodat o a la pols fugitiva. Com es veura posteriorment quan calculem la emissio
de la pols fugitiva basicament tindrem la contribucié de les PM10 i las de grandaria
superior tot 1 que el model fotoquimic CMAQ no les considera. Pel contrari, I’ emissio
del trafic rodat és basicament degut a PM2.5.

En general, utilitzarem els factors d’emissio de la EEA, Agencia Europea del
Mediambient (EMEP, CORINAIR, 2004) per calcular I’ emissio del transit rodat; i de la
EPA per al calcul de la pols fugitiva. Calcularem un factor d’emissié mitja per vehicles
lleugers 1 un altre per vehicles pesats que sera valid a les carreteres catalanes 1 funcié de
les caracteristiques del parc automobilistic de Catalunya. Donada la dependéncia amb la
velocitat, una vegada coneguda la velocitat mitja de cada carretera, es podra assignar un
factor d’emissi6 per vehicles lleugers i un altre per vehicles pesats.

2.3.3.1. Emissions de les carreteres

Per calcular la emissio, multiplicarem el factor d’emissi6 per la intensitat de transit i la
longitud de cada tram, obtenint la emissio per unitat de temps de cada tram. Si utilitzem
la intensitat mitja diaria, obtindrem les emissions diaries, expressio (6.5).

E,« = IMD;-F_ L, (6.5)

on

i és el tipus de vehicle, lleuger o pesat.

Emx és la emissio del contaminant m en el tram de carretera k pel tipus.

IMDy, intensitat mitja diaria al tram k.

m, contaminants especiats.

Fmx, factors d’emissio promig del contaminant m per la carretera k

Ly, longitud del tram de carretera k.

Per obtenir 1’emissié horaria, s’han utilitzat les dades horaries d’intensitats de vehicles.
S’ha fet us de les distribucions horaries per estacions i s’han determinat una série de
perfils horaris per les IMD en funci6é de la carretera, d’aquesta forma es pot passar de
IMD a IMH. La informaci6 explicita sobre els perfils dels vehicles per dies laborables i
festius, 1 la xarxa de carreteres principals 1 secundaries considerades es troba a Ortega et
al., (2005). En aquest informe que hem fet referéncia anteriorment també es troba la
distribuci6 del parc automobilistic catala segons cilindrada i1 antiguitat per cada
combustible, per tant, a continuaci6 tan sols es presenta els tant per u pels diferents
vehicles considerats 1 pels diferents combustibles diesel 1 gasolina.
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Taula 6.9. Tant per u dels turismes que corresponen a una adequada directriu i combustible.

Combustible Directriu-Turismes Tant per u

ECE 03 0.090

ECE 04 0.156

Gasolina Euro 1 0.080
Euro 1T 0.209

Euro 111 0.151

ECE 03 0.041

ECE 04 0.072

Diesel Euro 1 0.037
Euro 1T 0.096

Euro 111 0.069

Taula 6.10. Tant per u dels camions que corresponen a una adequada directriu, pes i combustible.

Combustible Directriu- <3.5t 3.5-7.5 7.5-16t 16-32t >3t
Camions
Conventional 0.081 0.003 0.003 0.001 0.001
. Euro 1 0.034 0.001 0.001 0 0
Gasolina
Euro II 0.053 0.001 0.001 0 0
Euro 111 0.027 0.001 0.001 0 0
Conventional 0.305 0.012 0.010 0.004 0.004
Dicsel Euro [ 0.130 0.003 0.002 0.001 0.001
Euro II 0.200 0.005 0.004 0.001 0.001
Euro 111 0.101 0.002 0.003 0.001 0.001

Factors d’emissio6 i factors de desdoblament

Els factors d’emissi6 majoritariament han estat extrets d¢ EMEP/CORINAIR (2004) i
puntualment de CEPMEIP i1 de Parra (2004). En les segiients taules explicitem els

factors d’emissio utilitzats per les diferents directrius considerades.
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Taula 6.11. Factors d’emissié degut a la combustid pels diferents tipus de vehicles considerats i directrius,

vehicles de gasolina.

Emissi6 per combustid

Directiva Tipus de vehicle Subcategoria (2 km™)
Conventional Camions (>3.5t) 0.4
. Via urbana
Conventional l\/égtsooc;(czlgt)e s Carret.era 0.12
Autopista
. Via urbana
Conventional Nggo()cézlzg s Carret'era 0.04
Autopista
Pre-ECE Turismes Via urbana 0.063
ECE 15-00/01 Turismes Carretera 0.044
ECE 15-02 Turismes Autopista 0.04
Via urbana 0.042
ECE 15-03 Turismes Carretera 0.028
Autopista 0.028
Via urbana
ECE 15-04 Turismes Carretera 0.03
Autopista
Via urbana 0.015
Sense catalitzador Turismes Carretera 0.018
Autopista 0.024
Via urbana 0.0044
Amb catalitzador Turismes Carretera 0.0028
Autopista 0.0032
Via urbana 0.0011
Euro I-11 Turismes Carretera 0.0007
Autopista 0.0007
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Taula 6.12. Factors d’emissié degut a la combustid pels diferents tipus de vehicles considerats i directrius,
vehicles diesel, la emissio depén de la velocitat propia de cada via.

Directiva Tipus de vehicle Subcategoria Emissio per combustio (g km™)
Pre Eurol 0.45-0.0086V +(5.8107°)v*
Eurol Turisme (<2.5t) 10-130 km/h 0.45—0.0086V + (5.8107° )v*
91/441/EC 0.1804—0.004415V+(3.33'10_5 )V2
Eurol-94/12/EC Equivalent a PreEurol i Eurol
EurollI-98/69/EC Stage 2000 Reduccio del 28%
EurolV-98/69/EC Stage 2005 Reducci6 del 55%
Conventional 0.288 —0.000577v + (1.25107 )v*
LDDV (<3.5t) 10-110km/h T
Eurol 0.1932-0.004885v +(4.5107 v
Euroll-96/69/EC Equivalent al nivell convencional
EurollI-98/69/EC Stage 2000 Reduccio del 33%
EurolV-98/69/EC Stage 2005 Reducci6 del 65%
Autobusos (~0.7360)
Conventional urbans 0-50km/h 7.860%v
Autocars 9,2934V(‘0'7373)
Camions (35- (~0.7070)
7.51) 4.5563v
Camions (7.5- (<0.7259)
Conventional 16t) 0-100km/h 9.6037v
Camions (16- (-0.7105)
321) 10.890v
Camions (>32t) 11.028y 06960

Taula 6.13. Factors d’emissio degut al desgast per pneumatics, frens i paviment pels diferents tipus de
vehicles considerats.

Tipus de Desgast Pneumatics Frens Paviment
Especiacié PM10 (mg km™) PM2.5 (mg km™) PM10 (mg km™)
Diesel i gasolina (<2.5t) 3.5 6.0 7.3
Diesel (2.5t<x<3.5t) 4.5 7.5 9.5
Diesel i gasolina (>3.5t) 18.6 323 26.9
Motocicletes 1.7 3.0 3.7

Els factors de desdoblament s’han aconseguit a partir de la especiacié de la EPA que
podem trobar a I’annex d’aquest informe i que, a continuacid, resumim a la segiient
taula. S’ha tingut en consideracié que les emissions per combustio i del transit rodat sén
emissions de PM2.5, 1 suposem els mateixos factors de desdoblament. En canvi, la
deguda al desgast del paviment i dels pneumatics son basicament emissions de PM10.
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Taula 6.14. Factors de desdoblament per al trafic rodat, tant degut a la combustié com al desgast dels
frens.

Perfil EPA Equivaléncia PEC PMFINE PNO3 POA PSO4
Gasolina convencionals.
Gasoline Inclou totes les directrius 4 6sa o 1507 00132 06774 00229
vehicles excepte els sense catalitzador
(<3.51)
Diesel .
; Diesel (<2.5t) 0.6410 0.0715 0.0033 0.2352 0.0490
vehicles
Non-
catalyst Gasolina sense catalitzador 0.0801 0.1231 0.0063  0.7860  0.0045
gasoline
LI?)S_\I{O:;%QG Gasolina convencional (>3.5t)  0.1901 0.2079 0.0014 0.5682 0.0324
HDDV
1996 on- Diesel (>3.5t) 0.7500 0.0171 0.0017 0.2271 0.0041
road
L%E_Yot?jg(i Diesel (2.5t<x<3.5t) 0.6130 0.0183 0.0006 0.3637 0.0044

Finalment, calculem la emissié suposant que els turismes que circulen a les carreteres
catalanes segueixen la distribucié segons combustible 1 antiguitat del parc
automobilistic catala. Donada una carretera, coneguda la seva velocitat mitja i el
nombre de vehicles per unitat de temps, podem calcular primer un factor d’emissio.
Llavors, I’emissi6 per unitat de temps es troba en multiplicar aquest factor d’emissié per
la intensitat mitja per unitat de temps i la longitud del tram. En el nostre cas, per la IMD
recollida al Pla d’Aforaments 2003 (DPTOP, 2004) i la velocitat mitja de la via
(DPTOP, 2004). Per cada espécie podem calcular un factor d’emissié en funcio de la
velocitat de la carretera per cada espécie, expressio (3.6):

Fri = 2 FEj(v) 11, My, (6.6)
J

on
m és el contaminant especiat
k és la carretera
j correspon al tipus de vehicle segons any i combustible
Fimx és el factor d’emissi6 representatiu de la carretera k pel contaminant especiat m
vk és la velocitat promig de la carretera k
t1; és el tant per u del factor d’emissio del tipus de vehicle j
i és el contaminant genéric sense especiar
FE; (vy) és el factor d’emissio per la velocitat k
M,, és el tant per u de I’emissio del contaminant i que correspon al contaminant
especiat m

L’ emissi6 horaria recordem que es trobara aplicant la distribuci6 horaria dels perfils de
les carreteres catalanes.

En resum, la emissid deguda al transit rodat per les carreteres catalanes depén de la
intensitat de vehicles que hi circulen, de la longitud de la via i del factor d’emissi6 que
li assignem. Aquest factor d’emissio és un factor d’emissié mitja on es té en compte la
velocitat dels vehicles, el tant per u de cada vehicle, i el factor d’emissié depenent del
tipus de vehicle, pes, combustible i directriu, basant-nos en el percentatge de vehicles
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que hi ha de cada tipus a Catalunya; i1 tot aixo especiat adequadament tal com ho
necessita el model fotoquimic CMAQ.

2.3.3.2. Emissions del transit urba

El transit que es produeix dins de cadascun dels municipis del territori s’ha modelitzat
mitjangant analisis objectiu, a partir del calcul real a la ciutat de Barcelona, ja que ¢és la
ciutat més important situada en el domini d’estudi, t¢ un gran parc automobilistic i una
extensio que avarca varies cel-les del domini. Utilitzant dades de la xarxa de trafic de
Barcelona i1 de perfils horaris, amb informacié dels quilometres per vehicle recorregut
per cada tipus de via, i a partir dels factors d’emissi6 per velocitats menors de 50 km h™,
s’ha pogut trobar les emissions causades pel transit urba.

Per no haver de calcular explicitament les emissions a tots els punts de la nostra malla,
les emissions al domini de Catalunya es podrien modelitzar com una emissio reduida en
funcio de la poblacio respecte Barcelona, perd amb un factor de correccid per mobilitat
incorporat. Es a dir, s’hauria de considerar que la emissi6 de Barcelona esta causada
pels habitants de Barcelona, perd també per un determinat nombre de poblacio que es
desplaga cap a aquesta ciutat. Per la resta de municipis, succeeix una cosa semblant, tot i
que la capacitat d’absorcio de transit és diferent. A cada localitat el seu transit es degut
als seus habitants i al nombre de persones que hi van cap aquell municipi (no és licit
considerar que les entrades i sortides es compensen, ja que aquest balang depen del tipus
de ciutat a considerar). Per tant, tenim el problema de com considerar la quantitat de
poblacié que realment emet a cada municipi, i determinar quin radi d’influéncia té una
ciutat amb un gruix important de poblacio.

Per solucionar aquest problema, apliquem un metode d’analisis objectiu molt utilitzat
per exemple, a I’hora de representar camps meteorologics de diferents escalars o a
I’hora de inicialitzar els models numeérics de pronostic meteorologic. De forma, que a
partir de la emissio calculada a Barcelona i extrapolant-la a una série de municipis,
aconseguim el valor d’emissio per tots i cadascun dels punts del domini.

L’analisi objectiu es pot definir com el procés que transforma la informaci6 de diferents
observatoris distribuits aleatoriament, a punts distribuits uniformement sobre un domini.
El métode s’anomena objectiu perque s’allunya de la presa de decisions de 1’analista
huma. Tot i aixi, cada algoritme i cada model presentara diferents resultats en funcio
dels parametres de simulacié que utilitzem. Panoksky (1949) i Gilchrist i Cressman
(1954) utilitzant expansions polindmiques (1), Bergthorsson 1 D66s (1955) 1 Cressman
(1959) que van incorporar les correccions successives al métode (2), van ser els
precursors d’aquest tipus d’analisis; a més aquests tipus d’analisis van ser els precursors
de la interpolacid estadistica que sovint, avui en dia, utilitzen els models numerics de
previsio. En les expressions 6.7 1 6.8 presentem les equacions fonamentals de 1’analisi
objectiu sense 1 amb correccions succesives aplicades respectivament (Thiébaux, 1987).

X3 =>"h;x’ (6.7)

=1

X§ =x/ +Zm:hij (xi" —xif) (6.8)
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Per calcular la variable emissido a tots els punts de la malla, utilitzant el metode
d’analisis objectiu amb la funcié de Cressman i aplicant correccions successives a ordre
d’iteracio6 k, apliquem la segiient expressio:

E?(k+l) — E?(k) + Zhij (Ei0 - Eia(k)) (6.9)
i=1

i és la emissi6 al punt de malla j analitzada mitjancant el metode

E? és la emissi6 al punt d’observacio i
j significa el punt de la nostra malla
1 significa el punt d’observacid
m ¢€s el nombre d’observacions que tenim per aplicar el metode
a significa el valor analitzat pel metode

hi &s 1a funcio pes caracteristica
f és el valor en primera aproximacid o d’inicialitzacio

La funci6 pes que apliquem i que tindra en compte la influéncia de la distancia a I’hora
d’interpolar, és la funcié de Cressman @(S;)

_ o(sy)
hy=8i—— (6.10)
za)(sij)
i=1
d2,. —s2
a)(sij) — L‘i Si Sij < dméx ; a)(sij) =0 si sij 2 dméx (61 1)

2
d oo +5;;

A més, per suavitzar i per aconseguir que el procés iteratiu presenti menys passos
d’iteracio hem aplicat un smoothing factor o terme de suavitzacio al segon terme del
procés iteratiu:

5 =0 (6.12)

Per aplicar aquesta funcié pes hem d’escollir una dpx, 1 sovint s’acostumen a utilitzar
multiples del pas de malla (9km pel domini de Catalunya).

Per poder trobar les emissions de tots els municipis, necessitariem tenir observacions de
les emissions a diferents punts de la geografia. Com que no tenim aquest tipus de dades,
a partir de la emissié de Barcelona extrapolem la emissi6 a altres 20 punts del territori,
reduint la emissi6 de Barcelona en funcid de la fraccié de poblacié que representa cada
municipi respecte la ciutat comtal.

EAPM’X :L* EPM,X (613)

i,urbana BCN ,urbana
BCN
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PM . x ., . , . .
E; urbana representa la emissio de la especie x de particules a la localitat i. Aquest valor

passara a ser el valor d’observacio

N; representa la poblacié del municipi i

Aquests 20 punts del territori s’han escollit a partir de la superposici6é de criteris de
poblaci6 i extensid de superficie principalment. Tot 1 aixi, 1 degut a la importancia de les
ciutats a I’area metropolitana de Barcelona, hem hagut d’incorporar algunes ciutats per
millorar el metode. Aixi, localitats com per exemple Tremp o Puigcerda, s’han inclos
perque no existia cap ciutat de les anomenades importants en la zona del Pirineu i
Prepirineu, el que ens provocava problemes de frontera a 1’hora d’aplicar el métode.

A continuaci6 indiquem les ciutats considerades per aplicar el métode 1 la fraccio de
poblacio que suposen respecte la ciutat de Barcelona.

Taula 6.15. Valors d’observacio de les diferents ciutats que a apliquem al métode amb el fraccio de
reduccio respecte la emissio de Barcelona.

Fracci6 de
Municipi N; Motius d’haver-los escollit a 1’analisi
reduccio N
BCN
Badalona 0.136 Major poblacio i densitat de poblacid
Barcelona 1.000 Major poblacio i densitat de poblacid
Figueres 0.023 Problema de frontera
Girona 0.053 Major poblacio
Granollers 0.036 Major poblacid
Hospitalet del Llobregat 0.159 Major poblacio i densitat de poblacid
Igualada 0.022 Per distribuciéo homogénia del domini
La Seu d’Urgell 0.008 Problema de frontera
Lleida 0.076 Major poblacio i superficie
Manresa 0.043 Major poblacio
Mataro 0.072 Major poblacio i densitat de poblacio
Puigcerda 0.005 Problema de frontera
Reus 0.061 Major poblacid
Sabadell 0.122 Major poblacio i densitat de poblacid
Santa Coloma de Gramanet 0.074 Major poblacio i densitat de poblacid
Tarragona 0.078 Major poblacid
Terrassa 0.120 Major poblacid
Tortosa 0.020 Problema de frontera
Tremp 0.004 Problema de frontera
Vic 0.023 Per distribuciéo homogenia del domini

Aixi, a partir d’'uns valors que anomenarem d’observacid de 20 ciutats catalanes,
aconseguits simplement per extrapolacid de la emissi6 de Barcelona en funcié d’una
reducci6 per poblacio, apliquem un metode d’analisi objectiu per tal de:

e Donar compte de les emissions que es produeixen a la resta de municipis no
considerats dins d’aquests 20.
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e Reproduir fidelment el valor de la emissié dels 20 municipis per tal de verificar
que el metode convergeix 1 proporciona valors raonables.

e Estimar una base de valor minim de transit urba per cada municipi d’acord amb
les dades de poblacid que tenim.

e Reflexar I’efecte de mobilitat en el sentit de veure com la regi6 de Barcelona i
I’area metropolitana és la que presenta una emissio major, degut a la seva
poblaci6 i1 a I’efecte desplacament.

e [ observar una distribucidé geografica correcta de les emissions, en funcié del
nombre de poblacio de cada municipi.

Amb aquest metode tenim ’avantatja que considerem que cada punt d’emissio depen de
la distancia a un dels punts d’emissi6 principal considerats, aixi, els punts més allunyats
de Barcelona rebran una influéncia menor del seu valor d’emissié. D’altra banda, es pot
interpretar el valor d’aquells punts resultants de la interpolacid, com una modelitzacio
de I’efecte de mobilitat entre poblacions. Aix0, en el cas especific del domini de
Catalunya, ¢s més exacte conforme ens allunyem de Barcelona. Prop de Barcelona, en
canvi, les emissions seran grans degut a la influéncia de la propia Barcelona i de les
seves ciutats limitrofes, 1 el que pesara a les quadricules properes sera el radi
d’influencia propi de la ciutat comtal.

També perd presenta 1’inconvenient que si ens deixem una ciutat important sense
considerar, aquesta sortira subestimada. Per solucionar aquest inconvenient el que farem
un cop tenim les emissions calculades pel metode objectiu, és superposar-li els valors de
reducci6 per poblaci6 a totes les quadricules del domini.

Per poder donar compte de totes les caracteristiques que pensem que ha de tenir una
bona simulaci6 del transit de les ciutats, el que fem es prendre el valor d’emissid final
com a superposicio de:

e El valor de reducci6 de poblaci6 aplicat a tots els municipis del domini a partir
de la emissié de Barcelona, amb el que aconseguim que si tenim alguna ciutat
que proporciona un valor inferior amb el metode d’analisis objectiu, donar-li la
seva emissio més realista.

e El valor d’emissi6 resultant despreés d’aplicar dmax petita per tal de reproduir el
millor possible el valor de les observacions i aconseguir una base a tot el territori
a partir del valor d’inicialitzacio del metode.

e El valor d’emissi6 resultant despres d’aplicar dmax gran per tal d’observar com
les emissions un cop ens allunyem d’una ciutat important va disminuint, efecte
de mobilitat parametritzat.

Altres aspectes tecnics importants a 1’hora d’aplicar el metode son:

e El valor a prendre de la dpax de la funcié de Cressman que utilitzem estara
relacionada amb les que millor resultats proporcionen segons el test chi quadrat.
La dmax petita s’ha escollit entre 9 1 18 km ja que ¢€s el pas de malla 1 el seu
primer multiple; i la dmax gran s’ha escollit entre 160 km 1 270 km, ja que és la
distancia més gran entre dos punts d’observaci6 i un multiple gran del pas de
malla respectivament.

e El valor del nombre de passos d’iteracié que realitzem esta relacionat amb la
resolucio que prenen les dades d’emissions.
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e L’aplicaciéo d’un factor de suavitzacié que a la vegada implicara tenir menys
passos d’iteracio.

e El valor d’inicialitzaci6 del procés iteratiu que considerem ¢és igual al valor més
baix de les emissions als nostres punts d’observacio.

e El calcul de distancies entre punts d’observacid i analisi es realitza sobre
I’el-lipsoide terrestre (ANNEX: Calcul de distancies).

e El propi metode proporcionara informacié a tots els punts de la quadricula, per
tant sera convenient aplicar-li una mascara per tal d’evitar que el model
proporcioni emissions de trafic al mar. La mascara que s’utilitza és a partir dels
usos del sol del model meteorologic que acoblem

A continuaci6 presentem la simulacié realitzada pel domini de Catalunya per particules
PEC, amb dpax petita i dmax gran (respecte el pas de malla i I’area total del domini) amb
pas d’iteracié de 0.001g s, i inicialitzacio en funcié de la emissi6 de Tremp; reducci6
per poblaci6 1 superposicid dels tres camps anteriors.
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PEC

Superposicio
I 14410 28
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| 3.603
0.000
Qs
1
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June 10,2003 18:00:00
Min= 0.000 at(3,1), Max= 13.742 at (18,11)
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Figures 6.8. Simulacio a les 18h pel domini de Catalunya considerant la reduccid per poblacio,
dina=11km, d;,3=270km, reduccid per poblacio i superposicio dels 3 camps anteriors.
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PEC

Superposicio
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Figures 6.9. Simulacio a les 18h pel domini de Catalunya considerant la reduccid per poblacid,
dina=11km, d;,3,=270km, reduccié per poblacio i superposicio dels 3 camps anteriors.

Podem afirmar, com a conclusio, que el meétode d’analisis objectiu, tot i no ser una
metodologia habitual a I’hora de modelitzar les emissions de contaminants a
I’atmosfera, 1’aplicacid coherent, la eleccid dels parametres i1 el coneixement tant de
distribucions geografiques com de valors esperats a partir de la reduccid per poblacid,
proporcionen resultats fiables 1 adequats a 1’hora d’incorporar, en aquest cas, les
particules al model d’emissions per Catalunya MECA. A més, seria interessant
comparar les emissions finals que proporcioni el model d’emissions MECA, amb
I’aplicacié d’aquest tipus d’analisi a 1’area de Catalunya partint de dades que hem
anomenat d’observaci6 del propi model MECA.

A P’incorporar el calcul del transit degut a les ciutats, trobem que les emissions urbanes
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representen el 46% de les emissions totals de transit (inclosa ja la pols fugitiva que
comentarem a continuacio), el que significa que aquestes emissions en cap cas son
negligibles 1 hem d’utilitzar algun meétode com el proposat o calcul real per tal
d’incorporar-les a I’hora d’implementar el model d’emissions.

2.3.3.3. Pols fugitiva deguda al transit

Tot i que als apartats anteriors ja hem comentat diverses caracteristiques de la pols
fugitiva, degut a la seva importancia i diferent calcul de les emissions, trobem a bé
dedicar-li un apartat particular.

L’emissi6 que hem anomenat pols fugitiva és aquella deguda a la pols de les carreteres
catalanes, tot i que nosaltres tan sols considerarem les carreteres pavimentades, també
s’hauria d’incloure les no pavimentades com a fonts emissores. La dificultat de no
poder comptabilitzar les carreteres no pavimentades o els camins rurals ha estat el motiu
d’aquesta consideracio.

Per tal de calcular aquesta emissié hem aplicat una expressié empirica nord-americana
(EPA) a Catalunya en les condicions adequades, expressio (6.14), tot i que per millorar
els resultats ens hauriem de basar en un model empiric basat en condicions europees

com a minim.
0.65 1.5
E_ k.(ij (ﬂ) _C (6.14)

on

K és una constant multiplicativa depenent de la grandaria de la particula

C ¢és el factor d’emissié mig dels vehicles tenint el compte el desgast dels frens, els
pneumatics 1 la combustio

sL. o silt loading és una mesura de la carretera que tenim, segons el tipus de
paviment i I’asfalt utilitzat

W és el pes mig dels vehicles que hi circulen

Aixi, s’ha trobat un factor d’emissié per les PM10 de 545 mg km™ per via urbana i de
29 mg km™' per carreteres. Aquesta emissio es calcula de forma similar al cas del transit
rodat, per totes les quadricules en les que ha estat modelitzada la xarxa viaria catalana. I
s’ha aplicat també el metode d’analisi objectiu per aconseguir les emissions de pols
fugitiva urbana, de forma similar a com vam comentar a ’apartat anterior.

Un cop s’ha calculat convenientment aquesta emissio s’ha trobat que és més important a
les vies locals 1 a les carreteres, 1 negligible a les autopistes segons el metode de calcul
utilitzat. Aixo vol dir, que per PM2.5 i per PM10 en el cas de les autopistes, el factor C,
degut a la combustio dels vehicles €s major que el terme propiament degut al paviment,
1 per tant, la emissié que surt €és negativa i per tant és considera que per aquesta
expressio no hi ha emissié en aquest casos. D’altra banda, el fet d’incorporar la pols
fugitiva a les emissions per transit urba implica una millora considerable a les emissions
del transit.
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Taula 6.16. Valors dels diferents parametres de les expressio de la pols fugitiva

Carreteres pavimentades

g (km rodat per vehicle)” PM2.5 PM10
K 0.66 4.60
C 0.1005 0.1617
Split factors PEC PMFINE PNO3 POA PSO4
Paved Road Dust 0.0112 0.8614 0.0004 0.1200 0.0070
Tipus de Via sL (g m?)
Autopistes 0.02
Carreteres 0.035
Vies locals 0.32
Pes mig dels vehicles catalans 1.85t

La expressio 6.14 s’ha de corregir per tenir en compte 1’efecte de deposicid de les
particules degut a la precipitacié™. Per la pols fugitiva hi ha una important diferéncia
entre les emissions que es produeixen en condicions seques en front les que es
produeixen en condicions humides, paviment mullat.

P
E coregic = E[l _1'2W] (6.15)

on
P és el nombre d’hores en un mes amb precipitaciéo major de 0.254 mm
N ¢és el nombre d’hores en un mes

A la figura 6.10 es presenta les emissions degudes a la pols fugitiva per a PM10 per tot
I’ambit de Catalunya; i a la figura 6.11 les emissions de PEC de totes les contribucions
procedents del sector transit.

> La correcci6 per precipitacié s’ha realitzat a partir de dades de precipitacié de la xarxa d’estacions
automatiques del Servei Meteorologic de Catalunya.
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PM10

Pols fugitiu a les ciutats

I 1410 28
10.807

7.205

3.603

0.000
qfs

1
1 28

June 10,2003 18:00:00
Min= 0.000 at (3,1), Max= 108.574 at (18,11)

Figura 6.10. Representacio de les emissions de pols fugitiva urbana a Catalunya de PM10.
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PEC

Suma emissions triansit

I 2482 28
1.862
f| 1241

0.620

0.000
qfs

1 28

June 10,2003 18:00:00
Min= 0.000 at (6,1), Max= 14.906 at (18,11)

Figura 6.11. Representacio6 de les emissions de transit a Catalunya de PEC.

2.3.4. Consum domestic

El consum domeéstic ¢és una de les altres fonts de particules que tenim interés en
incorporar en el model d’emissions , si més no, realitzar una parametritzacié per poder
tenir en compte una major emissioé de les principals ciutats catalanes degut a la seva
poblacio.

Habitualment, la concentracié de particules que es troba dins d’una casa (indoor)
tendeix a reflectir els nivells assolits a 1’exterior (outdoor), aixi, en general, el 60% de
les particules que es troben dins d’un domicili, procedeixen de I’exterior (Finlayson-
Pitts et al, 2000). Tot 1 aixi, d’altres emissions com la pols del terra, el consum de
cigarretes o 1’us de dissolvents, constitueix una font de emissio de particules indoor. En
aquest treball 1 tenint en compte amb la resolucid espacial que volem treballar, hem
considerat que les emissions basicament son degudes a escalfament domeéstic 1 per tant
degudes al consum de combustibles fossils (gas natural, gasoil 1 gasos liquats del petroli
GLP).

Per tal d’incorporar el sector residencial com a emissio presentem el procediment de
calcul que s’ha utilitzat (Parra, 2004). S’estimen les emissions domestiques anuals de
cada municipi en funcié del consum energétic anual 1 la poblacié del municipi,
expressio (6.16)
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p
Ej(k,anual)=CEjFEjpT"b (6.16)

E; (k,anual) representa la emissio anual deguda al combustlble j en el municipi k.
CE ¢s el consum energetic del combustible j en GJ any
FE; és el factor d’emissi6 del combustible j en g GJ™! (taula 6.17).

Les dades de poblacié han estat extretes del Instituto Nacional de Estadistica (INE). Per
coneixer els perfils diaris per les simulacions a realitzar, es considera que la demanda
domiciliar de combustibles fossils és equivalent a la demanda energetica de electricitat,
de la que ja teniem dades com vam estudiar a 1’apartat de producci6 eléctrica.

Per congixer la emissio mensual s’ha realitzat el producte de la emissié anual pel tant
per cent que suposa la demanda energetica de cada mes D(mes), respecte a la demanda
total D(total), expressio (6.17)

D(mes)

E(k, mensual) = Ditotal) 2

ZE (k anual) (6.17)

Finalment, per aconseguir la emissio diaria, es divideix entre el nombre de dies del mes
(suposant que no hi ha diferéncies significatives entre els dies considerats). L emissio
horaria s’obté multiplicant per un factor horari caracteristic de demanda energetica per
un dia tipic dels mesos simulats i diferenciant entre laborables i festius, expressio (6.18)

. Frorari
E(k,horaria) = E(k, mensual ) —ferie_ (6.18)

dias,mes

Taula 6.17. Factors d’emissio de particules totals en suspensio en funcié del combustible fossil utilitzat
(EPA).

Combustible fossil PST (g GJ™)
GLP 2.27
Gasoleo C 8.19
Fuelodleo 113.69
Gas Natural 3.10

En definitiva, el consum de combustibles fossils a les llars catalanes, suposa una
emissi6 anual de PST de 316 tones, centrades a les grans ciutats on el numero de
poblacid és major.

Un cop s’ha calculat la emissi6 s’han d’especiar les particules emeses. Segons EPA, les
PM2.5 suposen un 20% de les particules inferiors a 10um, i la especiacid es realitza
considerant el perfil Residential Heating (ANNEX 2). A la taula segiient resumim les
consideracions que hem tingut en compte per tal d’especiar les TSP.
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Taula 6.18. Especiacid de les particules inferiors a 2.5um i distribuci6 de grandaries considerades per les
emissions degut al consum de combustibles fossils.

TSP
PM10 ~ 0.8 TSP | PM2.5 ~0.2 TSP
POA PEC PSO4 PNO3 PMFINE
0.8642 0.0000 0.1069 0.0289 0.0000

PM10

Residential

I 2.746 28

2.060 u

1.373
| 0.687

0.000
gfs

1

1 28

June 12,2003 12:00:00
Min= 0.000 at(1,1), Max= 2.582 at(18,11)

Figura 6.12. Representacio de les emissions per consum de combustibles fossils a Catalunya.
2.3.5. Emissions de particules marines

Les particules marines juguen un paper important en el clima i en la quimica
atmosferica. Diversos estudis mostren la importancia de les emissions marines
procedents de mar obert o de la zona litoral 1 la seva interaccid amb d’altres especies.
Per exemple, el sodi de I’aerosol mari es pot associar amb sulfats i nitrats; les marines
en el rang de les grans son una font important de nitrats via el desplacament de 1’aerosol
clori; o el clor derivat de les particules marines pot incrementar significativament els
nivells d’0z6 matinals (Knipping et al, 2003). D’altra banda, afecten la visibilitat, actuen
com a nuclis de condensacid, afecten al cicle global atmosféric dels sulfurs i tenen
d’altres  conseqiiencies tecnologiques com seria 1’atenuacid dels polsos
electromagnétics.

L’aerosol mari és el segon tipus de particula en relacié a la quantitat total d’emissions

global (Viana, 2003). Per incorporar aquesta emissi6 simplement utilitzarem un dels
moduls recentment incorporat a les ultimes versions del model fotoquimic CMAQ
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(CMAQ4.6), AERO4, que utilitzant la funcido de generacidé de particules marines de
Smith and Harrison (1998), calcula directament les emissions de particules marines
sense necessitat d’incorporar-lo al model d’emissions. Per generar aquestes emissions
amb el CMAQ, s’ha utilitzat un fitxer anomenat OCEANfile creat a partir dels usos del
sol procedents de la sortida del model meteorologic MMS.

El modul del model fotoquimic que utilitzarem es basa en el calcul del flux de particules
per a una humitat relativa d’equilibri donada a partir de la seglient expressio:

dF 2 :
R z A exp| — fi[ln[LD (6.18)

on els parametres ro; marquen un llindar inferior i superior de grandaria de les particules,
1 els A, estan relacionats amb la velocitat del vent a 10m.

CL coarse

Open Ocean

I 19.281 28
14.461
9.61

4.820

0.000
Qs

1 28

June 10,2003 13:00:00
Min= 0.000 at(1,1). Max= 19.281 at (28.25)

Figura 6.13. Emissions de particules marines procedents de mar obert de tipus Cl en el rang de les grans.

Pel que fa a les particules de la zona litoral, els estudis indiquen que les concentracions
de particules marines a punts propers a la costa son entre 1 i 2 ordres de magnitud
superiors que els valors de fons a mar obert. Per tant, la seva inclusi6é en les emissions
de particules marines ha de millorar notablement els valors de concentracions previstes,
especialment de 1’aerosol sodi.

Per incorporar aquest tipus d’emissio, s’ha utilitzat una parametritzacié del tipus de la
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6.18 (de Leeuw et al., 2000) que tant en el cas de les emissions tipus mar obert i les
procedents del litoral son valides per humitats dins de ’interval 45-99%. En el cas de la
emissio de particules degudes a la zona litoral (6.19) la parametritzacio és valida en
aquest rang de humitats, per a velocitats del vent a 10 metres inferiors a 9 ms™ i
diametre de les particules entre 1.6 1 20 micrometres.

dF
CI'\AD_SUIrf =1.110"" % D;prD;gés exp(0.23'U 10m ) (6.19)

p
On:
Fu_su €s la emissio en flux de massa degut a la franja litoral.

D, és el diametre de les particules

pp és la densitat de les particules

x és un factor de correccid per humitat

Dyo és el diametre de les particules en formacid
Ujom és la velocitat del vent a 10m

I els parametres Dy, pp, 1 X €s calculen mitjangant una expansi6 polinomica en funci6
de la humitat relativa (de Leeuw et al., 2000).

A la figura 6.14 es presenten les emissions de particules marines degudes a la proximitat
del mar.

PM10

Surf Zone

I 761.76628 \
0

571324

380.883

190.442

! 0.000

qis

1 28
June 10,2003 13:00:00
Min= 0.000 at {1,1), Max= 761.766 at (27,23)

Figura 6.14. Emissions de particules marines procedents de la zona litoral o surf zone.
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2.3.6. Emissions de pols fugitiva d’origen natural

Actualment el grup de Micrometeorologia de la Universitat de Barcelona, esta treballant
per poder incorporar d’altres fonts de particules al model d’emissions, particules de pols
de procedencia mineral, pols fugitiva.

La pols fugitiva d’origen antropogénic principalment és emesa per les carreteres
pavimentades 1 no pavimentades, per les obres i la construccid i per llaurar la terra als
camps de conreu essencialment. En el model d’emissions MECA ja s’ha incorporat la
pols fugitiva deguda a les carreteres pavimentades, per0 encara no han estat
incorporades les carreteres no pavimentades degut a la manca d’informaci6 sobre tots
els camins rurals existents al nostre territori.

Tot 1 aixi, la major quantitat de particules és d’origen mineral natural, i suposen la
principal font emissora de particules a escala global. Aquestes es generen com a
conseqiiencia dels vents sobre la superficie terrestre, especialment a sobre de regions
arides o semiarides. Pero la emissié d’aquest tipus de particules també depén de la
superficie del terra, de la humitat o de la coberta vegetal.

Per intentar realitzar una parametritzacio de la pols emesa pel sol ens basarem en un
esquema o model anomenat Windblown Dust Model (Choi et al., 2006; Marticorena,
1995,1997,1999), que consisteix en calcular el flux de particules a partir de la velocitat
de fricci6 de cada punt de la malla i d’una velocitat de friccio limit a partir de la qual
existira emissio de particules. A continuaci6 presentem alguns esquemes d’emissio de
pols utilitzats en diferents models. A la figura 6.15 esquematitzem el procediment de
calcul de la pols fugitiva segons el Windblown Dust Model.

1. Tegen etal., 1994 F =Z(Ci(u—u')u2)
P u u;
* I, *;
2. Marticorena etal., 1997 F = agufz (1 + U_JLI _U_Z]Si (6.20)
— _ 1 2
3. Ginoux et al., 2001 F= CSZ(U u (humltatte"a))J S

Valides en els casos U>Uj o U+ > U1 On F és el flux de pols, u la velocitat del
vent, u; una velocitat limit del vent, u« la velocitat de friccid, u«; la velocitat de
fricci6 limit, s; la fraccié de particules de grandaria i, p la densitat de 1’aire, g la
gravetat, C una constant de calibracio, a depen del tipus de sol 1 S és un factor
topografic

Per a implementar aquest model necessitarem con¢ixer la velocitat del vent a una alcada
determinada, s’utilitzara la dada donada pel model meteorologic MMS5, la velocitat de
friccio (calcul a partir de la rugositat del sol i la velocitat del vent), la rugositat del sol
Zo, els usos del sol 1 I’area de la font de pols. Aixi, la rugositat del sol i les categories de
vegetacid les coneixerem a partir de les Vegetation Categories del U.S. Geologycal
Survey i els tipus de sol (Soil Categories). Essent les superficies que més pols emeten,
aquelles que la seva categoria correspon a Shrubland (arbustos) i Sparse Barren (terra
amb poca vegetacido o poc densa, esteril). A més, aplicarem un factor de reduccid que
doni compte de que tan sols el 13% de les terres erosionables tenen la capacitat
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d’emetre pols (Liu and Westphal, 2001).

Velocitat de friccio

Longitud de Model
Rugositat Windblown
Dust
Emission

Vent superficial

Usos del sol Velocitat de friccio
(USGS) limit

Humitat del sol

Factor de transport
(correccions per
Tipus de sol vegetacié / usos del
terra)

Figura 6.15. Esquema del model de flux de particules utilitzat per a calcular la pols fugitiva.
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Figura 6.16. Esquema representatiu del funcionament dels models Windblown Dust Model.

Taula 6.19. Temps de deposicid i diametre de les particules.

Diametre de les particules (um) Temps a dipositar-se
0.02 228 anys
0.1 36 anys
1 328 anys
10 3.6 dies
100 1.1 hores
1000 4 minuts
5000 1.8 minuts

Per resumir, presentem a la figura 6.17, un esquema dels mecanismes i de les emissions
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naturals involucrades en la quantitat de particules aerotransportades per I’atmosfera. Les
particules inferiors a 10pum principalment es veuen afectades per processos de deposicid
seca 1 humida. Mentre que les de diametre superior, es veuen dominades per
gravitational settling (deposicio per efectes de la gravetat).

Figura 6.17. Emissions naturals que participen en la quantitat de particules aerotransportades existents a
I’atmosfera.

Destaquem que a I’hora d’incorporar aquests tipus de particules procedents tant de la
pols fugitiva del sol com de les particules marines, un factor de correccid per
precipitacid sera necessari d’aplicar degut a que, en cas contrari, la emissio hauria estat
sobreestimada. D’altra banda, la existéncia de precipitacid i una elevada concentracié de
particules pot estar correlacionada amb episodis de pluja de fang, pel que aquest seria
un tema d’estudi una vegada el model estigui implementat.

3. Futur del model d’emissions MECA

Aquest model d’emissions pretén ser un model d’emissions propi, versatil i manipulable
1 que cal continuar afegint informacid, aixi com nous camps d’emissions 1
automatitzacio dels processos d’execuci6 del model.

Caldra fer un seguiment de les novetats en els factors d’emissid, amb 1’objectiu
d’obtenir més precisio en els valors finals. Un model d’emissions ha d’evolucionar, no
pot ser estatic. Per tant, necessita actualitzacions de les bases de dades que utilitza per
poder tenir continuitat en el temps. Tot 1 haver utilitzat una estructura que simplifiqui la
manipulacid i els calculs de la informacio, la gestio i actualitzacio de les bases de dades
no es pot automatitzar, requereix de la dedicacio i el temps de personal. A la llarga,
aquesta inversi6é és molt rentable ja que una millora en el model d’emissions implica
una substancial millora en el resultats donats pel model de qualitat de 1’aire.
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7. Simulaciéo numérica i resultats a ’area de Catalunya

Per tal d’avaluar la capacitat que té el sistema de modelitzaci6 de la qualitat de I’aire per
pronosticar la concentracio de particules, s’han escollit diversos periodes de simulacio.
Per decidir quins serien aquests s’han aplicat diferents criteris de seleccio:

1) Eliminacié d’aquells periodes on es produiren intrusions saharianes
degut a que en el model d’emissions no s’ha parametritzat aquesta
emissio, 1 ja que segons la legislacié vigent aquests episodis necessiten
de correccions de les dades mesurades.

2) Eliminaci6  d’aquells  periodes  corresponents a  situacions
meteorologiques complicades, amb precipitacions o important
nuvolositat.

Amb aquestes premisses s’han escollit dos periodes que a continuacié analitzem i que
corresponen als mesos de juny del 2003 i del 2006.

1. Caracteristiques generals de les simulacions numériques

A continuacié explicitarem algunes de les caracteristiques especifiques de les
simulacions realitzades:

- El model meteorologic MMS5 s’ha executat amb aniuament en doble sentit
pels dominis D1 i D2.

- El model fotoquimic CMAQv4.6 s’ha executat pels dominis D1 1 D2.

- S’han estudiat les diferéncies entre les concentracions obtingudes amb els
moduls AERO3 1 AERO4 del CMAQ activats, per estudiar ’efecte de la
incorporacié de les particules marines sobre la concentraci6 prevista*.

- S’ha executat el model fotoquimic amb el mecanisme quimic Carbon Bond
05 pels gasos quan el modul de les particules AERO4 estigui activat, i el
Carbon Bond 4 quan utilitzem AERO3.

Amb les condicions i les caracteristiques de les simulacions indicades anteriorment,
obtenim els fitxers de sortida del model fotoquimic que ens permetran congixer el valor
en concentraci6 de material particulat previst. Aixi, indiquem a continuacio els fitxers
de sortida obtinguts:

CCTM_elaCONC.ela — Proporciona els valors de tots els contaminants a tots
els nivells.

CCTM _elaACONC.ela — Proporciona els valors de contaminants escollits
previament en superficie.

CCTM_elaAERODIAM.ela — Diferencia les particules inferiors a 2.5 um
segons els diferents modes.

CCTM elaAEROVIS.ela — Proporciona un index de la visibilitat i del
coeficient d’extinci6 degut a les particules.

CCTM elaDRYDEP.ela — Proporciona una mesura del procés de deposicio

** Recordem que el modul AERO4 incorpora les particules marines procedents de mar obert i AERO3 no.
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seca dels diferents contaminants.

CCTM_elaWETDEP1.ela — Proporciona una mesura del procés de deposicid
humida dels diferents contaminants.

CCTM_elaSSEMISl.ela — Proporciona les emissions de particules marines
procedents de mar obert calculades internament amb el modul AERO4 activat
(veure capitol 6).

Degut a que sén les primeres simulacions que realitzem amb aquest model de qualitat
de D’aire, sembla logic comengar estudiant el valor de concentracidé en superficie i
agrupant les diferents especies segons la seva grandaria en PM2.5 i PM10. Aquest valor
en concentracid €s el promig en una capa de gruix 0.005 en coordenades sigma per la
simulacio del 10 al 14 de juny del 2003 (entre 1000 i 995.5hPa, uns 38m
aproximadament) tal i com les defineix el model meteorologic MMS5 (7.1). S’ha escollit
aquest valor perque la simulacions meteorologiques disponibles presentaven aquest
nivell superficial.

o= p- ptop (71)

Py — ptop

On py és la pressio de referencia a la superficie (1000hPa) i pyp la pressié a una alcada
determinada (100hPa).

En el cas de la simulacio del 10 al 14 de juny del 2006, utilitzarem capa de gruix 0.01
en coordenades sigma (entre 1000 i 991 hPa, uns 75m aproximadament) i de 0.02
(entre 1000 1 982 hPa, uns 150m aproximadament). Aixi, amb aquests resultats, podem
determinar un gruix Optim per a posterior simulacions i estudiar les diferéncies entre
elles.

D’altra banda utilitzarem el domini D1 implementat amb les emissions procedents del
EMEP (Co-operative programme for monitoring and evaluation of the long-range
transmissions of air pollutants in Europe), com a condicions de contorn del domini D2.
Aquest domini D1 s’inicialitzara amb valors tipus inclosos al model.

S’han realitzat diferents simulacions d’aquest periode amb diferents caracteristiques:
activant el modul AERO4 del model CMAQ 1 desactivant-lo 1 activant I’AERO3. En
I’apartat 3.1 ressaltarem les diferéncies de concentracions entre aquests dos moduls,
pero per estudiar els valors de concentracid presentarem els resultats de les simulacions
utilitzant el modul AEROA4.

2. Caracteristiques generals de les simulacions meteorologiques

2.1.  Simulacié del 10 al 14 de juny del 2003

S’ha realitzat una simulaci6 pel periode de cinc dies comprés entre el 10 1 el 14 de juny
del 2003. Hem estudiat aquest periode ja que la situacid de panta barometric, afavoreix
la formacié de la brisa de mar i per tant el transport de particules des de la zona costera

a ’interior.

Les sortides numeriques del model MMS5 pel periode d’estudi, especialment el vent i la
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temperatura, son les que el model fotoquimic CMAQ posteriorment utilitzara per la
previsio de la concentraci6 de particules i altres contaminants atmosferics.

A les figures 7.1 1 7.2 es presenten els mapes de temperatura i vent corresponents a les
simulacions meteorologiques realitzades amb el model MMS5, tant pel domini exterior
de simulacio D1 (27km de resolucié) com pel domini D2 (9km de resolucid). Les linies
blaves son linies de corrent que ens indiquen la direccio del vent, les fletxes negres
representen el sentit i modul d’aquest, i la tonalitat de cada zona segueix 1’escala de
temperatura que acompanya a cada figura.
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Figura 7.1. Simulacions meteorologiques realitzades amb MMS5 pel domini D1 durant el periode del 10 al
14 de juny de 2003 a les 12h UTC.
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Figura 7.2. Simulacions meteorologiques realitzades amb MMS5 pel domini D2 durant el periode del 10 al
14 de juny de 2003 a les 12h UTC.

El primer dia de la simulacié dominaren els vents del sud, en especial al litoral, mentre
que a [Dinterior el vent bufava dels sectors E-SE. Les temperatures maximes
enregistrades voltaven entre els 34-36°C. Amb el pas de les hores, Catalunya resta en
una situacio de panta barometric que va provocar que els vents a gran escala fossin molt
febles, 1 que la brisa de mar cap a terra al sud del pais es fes més intensa, alhora que
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s’observa un augment progressiu de les temperatures. La situacié va ser molt similar
fins al final de la simulacid, quan a I’interior els vents van comencar a bufar de Ponent.

Pel que fa a les temperatures, la continuitat del domini dels vents del sud durant un
parell de dies d’una banda, i1 de I’altra, I’arribada de vents de 1’oest per 1’interior que
procedien d’una intrusi¢ africana pel sud peninsular, va fer que augmentessin
progressivament, de forma que el 14 de juny s’assoliren pics de 41°C en algunes
estacions de la Xarxa d’Estacions del Servei Meteorologic de Catalunya (SMC). A la
figura 7.3 es presenta la evolucid semihoraria de la temperatura mitja de totes les
estacions automatiques del SMC.

34 4 Temperatures mitjes

324

Temperatura (°C)
= N N N N N w
[e2] o N S [} [e5] o
1 I 1 1 I 1 I 1 I 1 I 1

=
o
| -

T T T T T T T T T T T T T
0 20 40 60 80 100 120

Hora de simulacié

Figura 7.3. Evoluci6 de la temperatura corresponen al valor mitja de totes les estacions meteorologiques
automatiques del SMC.

2.2.  Simulaci6 del 10 al 14 de juny del 2006

S’ha realitzat una simulacid pel periode de cinc dies comprés entre el 10 i el 14 de juny
del 2003. Hem estudiat aquest periode per estudiar la entrada de particules marines sota
una situacid de vents més intensos.

A les figures 7.4 1 7.5 es presenten els mapes de temperatura i vent corresponents a les

simulacions numeriques realitzades amb el model MMS35, tant pel domini exterior de
simulacié D1 (27km de resolucid) com pel domini D2 (9km de resolucio).
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Figures 7.4. Simulacions meteorologiques realitzades amb MMS5 pel domini D1 durant el periode del 10
al 14 de juny de 2006 a les 12h UTC.
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Figures 7.5. Simulacions meteorologiques realitzades amb MMS5 pel domini D2 durant el periode del 10
al 14 de juny de 2006.

A Dinici de la simulacié les altes pressions dominaven I’area de Catalunya amb
predomini dels vents de component sud i est d’intensitat feble 1 moderada. Entre els dies
11 1 13 una dorsal en algada dominava Catalunya i gran part d’Europa (figures 7.6),
provocant el predomini del temps assolellat 1 una pujada de les temperatures maximes.
El dia 12 el vent va girar a component est especialment a punts de la costa, d’intensitat
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entre feble 1 moderada. A partir de llavors, la formacié d’una baixa al sud-oest de la
Peninsula Iberica (figures 7.7) provoca I’augment de la nuvolositat i plugims que van
afectar gran part del territori. D’altra banda, en els ultims dies de la simulaci6, els vents
es van intensificar respecte els primers dies de la simulacid. Durant tot el periode la
entrada de vents de component maritima afavori la recirculaciéo de contaminants locals
estancats prop del mar i la intrusié de particules d’origen mari, especialment importants
a punts de la costa.

GLOBAL MODELL (GM)—Deutscher Wetterdienat (DWD GLOBAL MODELL (GM)—Deutscher Wetterdienst (DW
U] -

2440
5520 e

PRESSIG EN SUPERFICIE  AMALISI 12UTC 12 JUN 2006 T(°C}) i GEOF o 80ChPa ANALISI 120TC 12 JUN 2006

Figures 7.6. Analisi en superficie a les 12h UTC del dia 12 de Juny del 2006 (esquerra). Temperatura i
geopotencial a 500hPa a les 12h UTC del dia 12 de Juny del 2006 (dreta).

GLOBAL MODELL {(GM)—Deutscher Wetterdienst (DWD GLOBAL MODELL {GM)—Deutscher Wetterdienst (DWD
I g AT

PRESSIO EN SUPERFICIE  ANALISI 12UTC 14 JUN 2006 T(*C) i GEDP a 50C0hPa ANALIST 120TC 14 JUN 2008

Figures 7.7. Analisi en superficie a les 12h UTC del dia 14 de Juny del 2006 (esquerra). Temperatura i
geopotencial a 500hPa a les 12h UTC del dia 14 de Juny del 2006 (dreta).

3. Resultats obtinguts a I’area de Catalunya

Els resultats de les simulacions numeériques mostren en general una suavitzacid respecte
els valors mesurats a les estacions, com podem observar a mode d’exemple a la figura
7.8. S’observen alguns valors maxims en els valors mesurats degut a hores de transit
intens. Aixi, les simulacions presenten valors suaus respecte els valors observats i
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s’apropen al valor en magnitud amb una discrepancia deguda a la falta d’emissions de
transit en aquest cas.

Simulacié Area de Barcelona
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Figures 7.8. Comparaci6 de les dades horaries de la estacié de Barcelona (Gracia - St.Gervasi) durant els
5 dies de simulaci6 (120 hores) del periode del 10 al 14 de Juny de 2006, amb la concentracid prevista.

La concentraci6 de particules pronosticada pel model de qualitat de I’aire assoleix els
majors nivells entre 1’area de Barcelona i el camp de Tarragona (figures 7.9-7.12) on
tenim els principals focus emissors com son: el transit urba de 1’area metropolitana de
Barcelona i les industries presents al voltant; les centrals dedicades a la produccio
eléctrica 1 refineries a la ciutat de Tarragona; 1 el transit rodat entre aquestes dues
ciutats. A més, es pot observar un pic important de concentracié relacionat amb la
emissio de particules procedents del carbé6 com és la central de Cercs, 1 valors
importants en zones properes al mar degut a la incorporacid de particules marines
associats a maxims en la intensitat del vent.
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PM2.5
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June 13,2003 5:00:00
Min= 0.453 at(11,28), Max= 37.986 at (10,8)

Figures 7.9. Concentracidé de particules de grandaria inferior a 2.5 um a 1’area de Catalunya en un instant
de la simulacio, simulacié del 2003 (promig en un nivell fins a 995.5hPa).

PM2.5 PM2.5
AERO4 AERO4
I 15.000 28 I 15.000 28
11.250 11.250
I 7.500 I 7.500
3.750 3.750
0.000 1 0.000 1
microgramsfmf*3 28 microgramsimf*3 28
June 12,2006 6:00:00 June 12,2006 6:00:00
Min= 0.595 at (15,28), Max= 9.701 at (15,20) Min= 0.628 at(14,27), Max= 13.171 at (28,27)

Figura 7.10. Concentraci6 de particules de grandaria inferior a 2.5 pm a ’area de Catalunya, simulacio
del 2006 (esquerra promig en un nivell fins a 982 hPa, i dreta fins a 991 hPa).

Com era d’esperar, el fet de disminuir 1’algada del primer nivell del model, permet
millorar sensiblement els resultats de les previsions ja que la concentracid prevista s
promitjada en un estrat de gruix inferior. Aquest és el principal motiu per el que les
simulacions del 2003 presentin valors en concentracio més grans que les del 2006.
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Figures 7.11. Concentraci6 de particules de grandaria inferior a 10 um a 1’area de Catalunya en un instant
de la simulacio, simulacié del 2003 (promig en un nivell fins a 995.5hPa).

PM10 PM10
AERO4 AERO4
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June 11,2006 5:00:00 June 11,2006 5:00:00
Min= 0.429 at(15.21), Max= 33.914 at (18.11) Min= 0.576 at (15.21), Max= 54.791 at (18.11)

Figura 7.12. Concentraci6 de particules de grandaria inferior a 10 um a I’area de Catalunya, simulaci6 del
2006 (esquerra promig en un nivell fins a 982 hPa, i dreta fins a 991 hPa).

Un cop presentats alguns dels resultats s’ha de comentar que no s’ha realitzat una
validacié exhaustiva dels resultats del model en comparaci6 amb dades d’estacions
perque com comentarem en el capitol 8, creiem que hi ha dues fonts de discrepancia en
aquest final de la fase inicial del projecte. Per una banda, 1’estudi dels resultats i la
realitzaci6 de les simulacions ens ha permes visualitzar canvis a realitzar en alguns
parametres de les simulacions (com poden ser millores en les emissions, disminucié de
la resolucio vertical del model meteorologic etc., veure capitol 8) que creiem que poden
comportar una millora notable dels resultats inicials. D’altre banda hi ha la dificultat
tecnica de comparar resultats de la simulaci6 horaris amb dades diaries procedents de
les estacions manuals de la Xarxa de Previsio i Vigilancia de la Contaminacio
Atmosferica.
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Tot 1 aixi, atesa la importancia que té el procés de validacio en estudis dels models de
qualitat de I’aire, 1’autor en col-laboracié amb el grup de Micrometeorologia de la
Universitat de Barcelona, esta treballant en ’actualitat per a implementar les millores en
els resultats 1 poden donar resposta a la demanda d’obtencidé d’un model de previsié en
I’area de Catalunya.

3.1.  El paper de I’aerosol mari en els models de qualitat de 1’aire

Recentment el grup de Micrometeorologia del Departament d’Astronomia i
Meteorologia de la Universitat de Barcelona esta interessat en estudiar el paper de les
particules procedents del mar en els models de qualitat de 1’aire. Per aquesta rad, s’ha
investigat I’efecte de la incorporacié d’aquest tipus de particules amb el model que
presentem, i comparat els resultats de la simulacid activant els moduls del model
fotoquimic CMAQ, AERO4 i AERO3, que tenen i no tenen en compte respectivament
les emissions de mar obert.

Amb el model fotoquimic utilitzat, les particules marines resulten de la suma de les
espécies Na', CI"i SO4> en el mode d’acumulaci6 i en el rang de les grans. A la figura
7.17 mostrem la concentracid d’aquest tipus de particules previstes pel model
fotoquimic. Observem el transport de particules marines dins de terra amb vents
procedents del sud (esquerra) i de 1’est (dreta). La concentracid decreix a mesura que la
distancia a la costa creix, arribant a concentracions uniformes de valors inferiors a 1

],tgm'3 .

SEA SALT SEA SALT
6.00 28 5.00
2.00 2.00
4.00 4.00
3.00 3.00
2.00 2.00
1.00 ( 1.00
0.00 1 0.00 1
micrograms/mi3 28 microgramsfm™3 28
June 11,2003 16:00:00 June 11,2006 16:00:00
Min=0.31 at (8,28), Max= 5.56 at (27,26) Min= 0.07 at (4.28), Max= 6.92 at (9,1)

Figures 7.13. Concentracié de particules marines en un instant de temps determinat per als dos periodes
de simulacio.

D’altra banda, els resultats de les simulacions amb els moduls AERO3 i AERO4
mostren una clara tendéncia a augmentar el nombre de particules de grandaria entre 2.5-
10 um, ja que es les particules d’origen mari cauen en el rang de les grans en la seva
majoria (taula 7.1).
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Taula 7.1. Proporci6 de particules de grandaria inferior a 2.5 pm respecte les de 10 pum amb els moduls
AERO3 i AERO4 i comparaci6é d’especies amb emissio procedent del mar.

2003 2006

Espécie AERO3 AERO4 AERO3 AERO4
(%) (%) (%) (%)
ANAJ - 0.64 - 1.54
ACLJ - 0.01 - 0.01
PM2.5/PM10 76.64 58.31 78.26 41.57
ANAK - 8.77 - 17.92
ACLK - 12.26 - 25.04
ASO4K - 1.72 - 3.51

S’ha comprovat que el fet d’incorporar les particules procedents del mar en els models
de qualitat de l’aire, modifica sensiblement els valors de concentracidé de particules
prevista per aquests models. El fet d’incloure les particules marines, tant les de la regio
propera a la costa com les del mar obert, modifica les concentracions tant a punts de la
costa com a punts interiors, on I’efecte de la brisa sigui important, especialment per
grandaries superiors a 10 pm (figures 7.14 i 7.15). En arees amb majors velocitat del
vent, el transport de mar cap a terra de particules marines és major. En el cas de
particules amb diametre inferior a 2.5 pum, els canvis relatius son més baixos, amb
increments i decreixements maxims de 3.7% i de -6.1%. Aquest diferent comportament
segons grandaria es deu a que més del 90% de la massa de material particulat mari és
sodi 1 clor en el rang de les grans (taula 7.2), mentre que les particules que cauen en el
mode acumulacié d’aquestes espécies representen menys del 2%, coincidint amb els
resultats de Zhang et al., 2007 en la regid del Lower Fraser Valley a Canada. A
continuacid mostrem les diferéncies relatives dels resultats de les simulacions entre
AERO4 i AERO3 per PM2.5 i PM10%.

3 Les figures presenten diferent escala per una millor visualitzacié.
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Figures 7.18. Diferéncies relatives entre els resultats de la simulacié per PM2.5 i PM10 amb i sense
particules marines considerades en els dos periodes de simulacid i per un instant determinat.
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Figures 7.19. Diferencies relatives entre els resultats de la simulacié per PM2.5 i PM10 amb i sense
particules marines considerades i promitjades per tots dos periodes de simulacié.

Taula 7.2. Tant per cent de cada espécie de particules d’origen mari en funcié del total de particules
marines de grandaria inferior a 10 pm?*®.

% 2003 2006
ANAK 37.92 38.03
92 1.1
ACLK 53.00 90.9 98.35 53.15 o1.18 98.63
ASO4K 7.43 7.45
ANAJ 1.62 1.36
ACLJ 0.03 165 0.01 1.37

D’altra banda s’ha quantificat la produccié d’aerosol mari en la zona propera de la costa

25 A I’hora de realitzar els tant per cent de cada espécie de les marines en relacio al percentatge total de
particules marines, no s’ha considerat la espécic ASO4J ja que tot i tenir una component marina, també té
una component antropogenica.
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(surf zone) tal i com s’ha indicat al capitol 6°” i comparat amb els resultats d’emissio del
mar obert (open ocean). Els resultats que presentem a la taula 7.3 indiquen que la
emissio de particules procedents de la costa pot arribar a ser dos ordres de magnitud
més grans que les procedents de mar obert, d’acord amb els treballs de De Leeuw
(2000); 1 1l-lustren que aquest tipus d’emissio no pot ser ignorada en el futur a I’hora de
realitzar futures simulacions. Actualment el model fotoquimic CMAQ no esta preparat
per a considerar aquesta emissio, tot i que en futures versions esta previst d’incorporar-
les.

Taula 7.3. Comparacié del valor d’emissio de particules marines procedents de la zona costera i de mar
obert. Valors promitjats durant tot el periode de simulacio i en tots els punts de la costa catalana.

g5 2003 2006
OPEN OCEAN SURFZONE OPEN OCEAN SURFZONE
PM2.5 0.024 3.844 0.025 4.125
PM10 -PM2.5 2.261 147.890 2.380 158.696

*" Considerant una profunditat d’emissié de 50km i una linea de costa de 826km
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8. Conclusions

En aquest treball s’ha estudiat el material particulat a I’atmosfera i s’ha presentat un
sistema per la seva modelitzaci6 a I’area de Catalunya. L’estudi inicial del material
particulat ens ha permes con¢ixer en profunditat el contaminant a modelitzar, a més,
hem pogut coneixer les caracteristiques basiques de la concentracié d’aerosols a
Catalunya, les escales que la condicionen i la legislaci¢ actual. Aixi, hem apostat per la
implementacié d’un model de qualitat de I’aire que doni resposta a la necessitat de
previsio de la concentracid de particules en suspensid; hem incorporat 1’aerosol
particulat al model d’emissions MECA, hem utilitzat les sortides meteorologiques del
model MMS5, 1 hem estudiat en profunditat el model fotoquimic CMAQ.

Com vam comentar en el capitol 7 no s’ha pogut realitzar una validacié definitiva dels
resultats del model de qualitat de 1’aire degut a que s’han localitzat algunes fonts de
discrepancia importants que pensem que han de millorar notablement la previsio.

La primera font de discrepancia son les emissions. Al capitol 6 vam presentar els
resultats del model d’emissions MECA. En aquest model es van considerar les
principals industries a 1’area de Catalunya, perd pensem que és important considerar els
poligons industrials sobretot de les comarques més proximes a I’area de Barcelona. Per
aquest motiu, recentment s’ha treballat en col-laboracié amb les seccions d’immissions i
emissions del Departament de Medi Ambient 1 Habitatge de la Generalitat de Catalunya
per incloure les emissions procedents del seu inventari en el model d’emissions MECA.
Un cop estiguin incloses, aquestes emissions suposaran una important millora en els
pronostics de la qualitat de 1’aire.

L’altre font important de desviaci6 creiem que és la resolucid vertical, per aixo hem
estudiat dos periodes de simulaci6 amb tres nivells superficials diferents, verificant la
necessitat de continuar disminuint I’alcada del primer nivell dels models meteorologic i
fotoquimic.

D’altra banda hem realitzat les simulacions jugant amb dos moduls de tractament dels
aerosols diferents, AERO3 i AERO4. La diferéncia basica entre ells resideix en la
incorporacié de les particules procedents del mar, el que ens ha permes avaluar la
necessitat d’incorporar aquest tipus d’emissio a I’area de Catalunya.

Per ultim, 1 associat encara a les particules marines, s’ha estudiat la necessitat d’incloure
les particules que es formen prop de la costa en els models d’emissions, ja que
representen un o dos ordres de magnitud superiors que el mateix tipus de particules
procedents de mar obert.

En conclusid, la realitzacio d’aquest treball ens ha permes assolir un grau important de
coneixement teoric del material particulat, dels models utilitzats, i de les possibilitats
que ofereix el model de qualitat de 1’aire per a pronosticar la concentracié d’aerosols a
I’area de Catalunya.
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Ara, el repte de futur és ajustar 1 millorar la modelitzacié dels aerosols a Catalunya. Per
aquest objectiu proposem algunes idees a curt, mig i llarg termini.

Curt termini:

Millorar el model d’emissions amb una informacidé més precisa i detallada de
les emissions industrials, que creiem que aportara una millora considerable
dels resultats de les simulacions.

Realitzar noves simulacions numeriques amb major resolucio vertical.
Estudiar nous periodes 1 realitzar simulacions per cada ¢poca de I’any.

Mig termini:

Validar els resultats del model amb dades de la XVPCA.

Incorporar la pols fugitiva 1 el transport de particules de pols a mesoscala en
el model d’emissions MECA.

Estudiar perfils verticals de concentracio 1 la resta de fitxers de sortida del
model fotoquimic.

Utilitzar noves versions del model fotoquimic CMAQ on s’incloguin les
particules procedents de la costa.

Disminuir la resolucié horitzontal dels models 1 definir nous dominis
centrats en arees on els nivells de particules en suspensi6 siguin problematics
(regio metropolitana de Barcelona i camp de Tarragona principalment).

Llarg termini:

Implementar un sistema de calcul que permeti la realitzacid de simulacions
de llarga durada i pronostic diari.

Treballar en la implementacié d’un nou sistema per a la modelitzacié de la
qualitat de 1’aire basat en els models de nova generaci6 on el model
meteorologic i fotoquimic estiguin acoblats on-line.

Acoblar un model climatic per utilitzar-ho com a condicions de contorn del
domini D1.
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ANNEX 1: Estacions de mesura d’aerosols de la XVPCA.

A continuacid presentem el llistat de totes les estacions que mesuren concentracié de
particules de la Xarxa de Vigilancia 1 Previsié de la Contaminacid6 Atmosferica del
Departament de Medi Ambient i Habitatge de la Generalitat de Catalunya del periode
2006; la Zona de Qualitat de I’Aire ZQA a la que pertanyen i la seva caracteritzacid
segons si sOn estacions situades en un area urbana de transit (UT), urbana de fons (UF),
suburbana de fons (SF), suburbana de transit (ST), urbana i industrial (UI), suburbana i
industrial (SI), rural de fons (RF).

Taula A.1. Estacions que mesuren particules gestionades pel Departament de Medi Ambient i Habitatge.

ZOQA Contaminant Estacio Caracteritzacio
01 PM2.5 Barcelona (C/Lluis Solé i Sabaris) UF
08 PM2.5 Montseny (La Castanya) RF
09 PM2.5 Cap de Creus RF
14 PM2.5 Els Torms RF
01 PM10 Barcelona (C/Lluis Solé i Sabaris) UF
01 PM10 Barcelona (Eixample) UT
01 PM10 Barcelona (Gracia-St.Gervasi) UT
01 PM10 Barcelona (Plaga Universitat) UT
01 PM10 Barcelona (Sants) UT
01 PM10 Barcelona (Zona Universitaria) UF
01 PM10 El Prat de llobregat (pl. De I’església) Ul
01 PM10 Esplugues de Llobregat (escola Isidre Marti) SF
01 PM10 L’Hospitalet de Llobregat (Av. Torrent Gornal) UT
01 PM10 Molins de Rei (Ajuntament) UT
01 PM10 Sant Adria de Besos (C/Olimpic) ST
01 PM10 Sant Feliu de Llobregat (C/Eugeni d’Ors) uUT
01 PM10 Sant Viceng dels Horts (escola Virgen del Rocio) SI
01 PM10 Santa Coloma de Gramanet (Ajuntament) UT
02 PM10 Barbera del Vallés (Ajuntament) UT
02 PM10 Castellar del Vallés (Ajuntament) SF
02 PM10 Castellbisbal (Mirador del Llobregat) SI
02 PM10 Castellbisbal (escola) UF
02 PM10 Granollers (c/Joan vinyoli —¢/J. V. foix) SI
0 PM10 Martorell (c/Canyameres — ¢/St. Antoni Ma. S

Claret)
02 PM10 Mollet del Valles (Pista Municipal d’ Atletisme) ST
02 PM10 Montcada i Reixac (Ajuntament) SI
02 PM10 Montornes del Vallés (escola Marinada) SI
02 PM10 Montornés del Valles (pl. del Poble) SI
02 PM10 Palleja (Mercat Municipal) ST
02 PM10 Rubi (Ajuntament) UT
02 PM10 Rubi (ca n’Oriol) SF
02 PM10 Rubi (Escardivol) UF
02 PM10 Sabadell (Gran Via — Crta. de Prats) UT
02 PM10 Sabadell (IES Escola Industrial) UF
02 PM10 Sant Andreu de la Barca (escola Josep Pla) SI
02 PM10 Sant Cugat del Vallés (Parc de St. Francesc) UF
02 PM10 Sentmenat (Ajuntament) SF
02 PM10 Terrassa (mina publica d’aigiies) Ul
02 PM10 Terrassa (Rambla Pare Alegre) UT
02 PM10 Caldes de Montbui (Ajuntament) UF
03 PM10 L’Arbog (escola St. Julia) RI
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03 PM10 Vilanova i la Geltri (Ajuntament) UF
03 PM10 Vilanova i la Geltrt (Centre civic Barri del Tac6) SI
04 PM10 Constanti (¢/Gaudi) SI
04 PM10 Reus (Mas Tallapedra — c/dels Ossos) ST
04 PM10 Tarragona (Bonavista) SI
04 PM10 Tarragona (DARP) UF
04 PM10 Tarragona (Port) SI
04 PM10 Tarragona (Universitat Laboral) SI
04 PM10 Vila-seca (estacid RENFE) SI
05 PM10 El Pont de Vilomara i Rocafort (escola) RI
05 PM10 Igualada (pl. Masuca) SI
05 PM10 Manresa (Ajuntament) UT
05 PM10 Manresa (La Font) UT
05 PM10 Stria (escola Sant Josep de Calassang) ST
05 PM10 Vilanova del Cami (casal de la Gent Gran) RF
06 PM10 Manlleu (IES Antoni Pous i Argila) SF
06 PM10 Tona (escola Era de Dalt) SI
06 PM10 Vic (Centre Civic Santa Anna) UF
07 PM10 Matar¢ (c/Pablo Iglesias ,63) SF
07 PM10 Matar6 (Cros) SI
07 PM10 Matar¢ (Laboratori d’Aigiies) SI
07 PM10 Tiana (Ajuntament) SF
08 PM10 Cassa de la Selva (Ajuntament) ST
08 PM10 Girona (Parc de la Devesa) ST
08 PM10 Montseny (La Castanya) RF
08 PM10 Sant Celoni (¢/Damm) SI
08 PM10 Santa Maria de Palautordera (c/Marti Boada, s/n) RF
09 PM10 Cap de creus RF
09 PM10 La Bisbal d’Emporda (Ajuntament) SF
10 PM10 Berga (IES Guillem de Bergueda) SF
11 PM10 Bellver de Cerdanya (escola) RF
14 PM10 Els Torms RF
14 PM10 Lleida (c/Bisbe Irurita — ¢/Pius XII) uT
15 PM10 La Sénia (Repetidor) RF
15 PM10 Tortosa (Universitat Internacional de Catalunya) SF
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ANNEX 2: Factors de desdoblament.

A continuacié presentem els diferents factors de desdoblament considerats per a
realitzar la especiacid de les particules tal 1 com les necessita el model fotoquimic
CMAQ, provinents de la Environmental Protection Agency, EPA, mantenint la
nomenclatura anglesa del treball original.

Recommendations for the Update of PM2.5 split factors. Pacific Environmental
Services.

http://www.epa.gov/ttn/chief/emch/speciation/

Taula A.2. Especiaci6 de les particules inferiors a 2.5 pm segons el sector d’emissio del que procedeix.

Profile Profile Name SPEC POA PEC PSO4 PNO3 PMFINE
22001 Coal Combustion PM2.5 0,0107 0,0183  0,1190  0,0000 0,8520
22002 Residual Oil Combustion PM2.5 0,1075 0,0869 0,5504 0,0005 0,2547
22003 Distillate Oil Combustion PM2.5 10,0384 0,0770 0,3217  0,0024 0,5605
22004 Natural Gas Combustion PM2.5  0,6000 0,0000 0,2000 0,0055 0,1945
22005 Petroleum Heaters PM2.5 0,0840  0,0000 0,4700  0,0055 0,4405
22006 Residential Heating PM2.5 0,8642 0,0000 0,1069 0,0289 0,0000
22007 Liquid Waste Combustion PM2.5 10,0540 0,1050  0,0680  0,0000 0,7730
22008 Wood Waste Boiler PM2.5 0,1177 02019  0,0282  0,0009 0,6513
22009 Solid Waste Combustion PM2.5 0,0068  0,0350 0,0680  0,0000 0,8902
22010 Jet Fuel Combustion PM2.5 0,2921 0,6587 0,0460 0,0032 0,0000
22011 Organic Chemical Manufacture PM2.5 0,3720 0,0200 0,0401 0,0055 0,5624
22012 Carbon Black Manufacture PM2.5 0,9960  0,0000 0,0000  0,0000 0,0040
22013 Inorganic Chemical Manufacture PM2.5  0,0000 0,0000 0,0313 0,0035 0,9652
22014 Phosphate Manuf PM2.5 0,1126 0,0164 0,0564 0,0089 0,8057
22015 Chem Manuf - Avg PM2.5 0,1102 0,0183  0,0313  0,0035 0,8367
22016 Charcoal Manufacture PM2.5 0,0216 0,0520 0,0650 0,0030 0,8584
22017 Paint Manuf PM2.5 0,4800  0,1000  0,0200  0,0005 0,3995
22018 Charcoal Broiling PM2.5 0,9728 0,0123 0,0021 0,0002 0,0126
22019 Food & Ag - Handling PM2.5 10,3600  0,0000 0,0055  0,0000 0,6345
22020 Fodd & Ag -Drying PM2.5 0,1440  0,0000  0,0005  0,0005 0,8550
22021 Sintering Furnace PM2.5 0,1310  0,0000 0,1991 0,0000 0,6699
22022 Open Hearth Furnace PM2.5  0,2400 0,0000 0,3989 0,0055 0,3556
22023 Basic Oxygen Furnace PM2.5 0,2400 0,0000 0,4000  0,0055 0,3545
22024 Electric Arc Furnace PM2.5 0,2400 0,0000 0,0250 0,0055 0,7295
22025 Ferromanganese Furnace PM2.5 0,1080 0,0150 0,0420 0,0570 0,7780
22026 Aluminum Production PM2.5 0,0468 0,0230 0,0440 0,0041 0,8821
22027 Copper Production PM2.5 0,0000 0,0000 0,0000 0,0000 1,0000
22028 Lead Production PM2.5 0,0000 0,0000 0,0000  0,0000 1,0000
22029 Heat Treating PM2.5 0,0766  0,0100 0,2809  0,0055 0,6270
22030 Secondary Aluminum PM2.5 0,1560 0,0000 0,1600 0,0055 0,6785
22031 Secondary Copper PM2.5 10,0120 0,0010  0,0005  0,0000 0,9865
22032 Secondary Lead PM2.5 0,0000 0,0000 0,0753  0,0000 0,9247
22033 Fiberglass Manufacture PM2.5  0,3360 0,0200 0,0055 0,0055 0,6330
22034 Brick Grinding & Screening PM2.5  0,0000 0,0000 0,0055 0,0005 0,9940
22035 Asphaltic Concrete Manuf PM2.5 10,1534  0,0000 0,0055  0,0000 0,8411
22036 Asphalt Roofing PM2.5 0,2760  0,0100  0,2290  0,0000 0,4850
22037 Glass Manufacture PM2.5 0,0085  0,0006 0,4890  0,0002 0,5017



http://www.epa.gov/ttn/chief/emch/speciation/
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22038 Sand & Gravel PM2.5 0,0000 0,0000 0,0055  0,0000 0,9945
22039 Clay/Fly Ash Sintering PM2.5  0,1722 0,0744 0,0960 0,0109 0,6465
22040 Mineral Products - Avg. PM2.5 0,0631 0,0147  0,1406  0,0027 0,7789
22041 Catalytic Cracking PM2.5  0,0331 0,0092  0,4643  0,0000 0,4934
22042 Organic Liquid PM2.5 11,0000 0,0000  0,0000 0,0000 0,0000
22043 Petroleum Ind -Avg PM2.5 0,0420 0,0000 0,2350 0,0028 0,7202
22044 Kraft Recovery Furnace PM2.5 10,0628 0,0153  0,5485  0,0035 0,3699
22045 Pulp & Paper - Avg PM2.5 0,3569  0,0263  0,2040  0,0037 0,4091
22046 Wood Products - Drying PM2.5 0,7900 0,0439  0,0365 0,0125 0,1171
22047 Wood Products - Sanding PM2.5 0,4200 0,0600 0,0000 0,0000 0,5200
22048 Wood Products - Sawing PM2.5 10,4680 0,0300 0,0055  0,0055 0,4910
22049 Sandblasting PM2.5 0,0006 0,0000 0,0055  0,0005 0,9934
22050 Cement Production PM2.5 10,0480 0,0343  0,3514  0,0055 0,5608
22051 Gypsum Manufacture PM2.5 0,0258 0,0100 0,5174 0,0005 0,4463
22052 Ammonium Nitrate production PM2.5  0,0000 0,0000 0,0000 0,7750 0,2250
22053 Ammonium Sulfate Production PM2.5  0,0000 0,0000 0,7270 0,0000 0,2730
22054 Ind Manuf - Avg. PM2.5 10,0883  0,0089  0,0986  0,0030 0,8012
22055 gasoline vehicles PM2.5 0,6774 0,1658 0,0229 0,0132 0,1207
22056 diesel vehicles PM2.5 10,2352  0,6410 0,0490  0,0033 0,0715
22057 non-catalyst gasoline PM2.5 0,7860 0,0801 0,0045 0,0063 0,1231
22058 Paved Road Dust PM2.5 0,1768 0,0112  0,0070  0,0022 0,8028
22059 Soil Dust PM2.5 0,0545 0,0037 0,0004 0,0011 0,9403
22060 Agricultural Burning PM2.5 10,6389 0,0750 0,0154  0,0063 0,2644
22061 Residential Wood Combustion PM2.5 0,5656 0,1077 0,0037 0,0022 0,3208
22062 Sea Salt PM2.5 0,0000 0,0000 0,1000 0,0000 0,9000
22063 Cigarette Smoke PM2.5 0,9600 0,0250 0,0006 0,0007 0,0137
22064 Tire Dust PM2.5 10,6996 02870  0,0025  0,0015 0,0094
22065 Brake Lining Dust PM2.5 0,2022  0,0381 0,0334  0,0016 0,7247
22070 Wildfires PM2.5 0,6360 0,0900  0,0000  0,0000 0,2740
Coal Combustion - w/SULF=0 (use
22101 when SULF provided as separate PM2.5 0,0121  0,0208  0,0000  0,0000 0,9671
pollutant)
Residual Oil Combustion -
22102 w/SULF=0 (use when SULF PM2.5 0,2391 0,1933  0,0000  0,0011 0,5665
provided as separate pollutant)
Distillate Oil Combustion -
22103 w/SULF=0 (use when SULF PM2.5 0,0566 0,1135 0,0000 0,0035 0,8264
provided as separate pollutant)
35500 LDGV 1996 on-road, exhaustonly ~ PM2.5  0,7059 0,2399 0,0355 0,0013 0,0174
35501 LDGV 1996 on-road PM2.5 0,5682 0,1901 0,0324 0,0014 0,2079
35531 L%ﬁ;/eéﬁﬁﬁgfa?(ggg?gd, PM2.5 04336 0,413 00169 0,011  0,4027
35600 HDDV 1996 on-road PM2.5 0,2271 0,7500 0,0041 0,0017 0,0171
35601 LDDV 1996 on-road PM2.5 10,3637 0,6130  0,0044  0,0006 0,0183
35602 non-road diesel 49-State 1996 PM2.5 0,2244  0,7411 0,0329  0,0016 0,0000
35603 non-road diesel Calif 1996 PM2.5 02271 0,7500 0,0015 0,0017 0,0197
35621 LDDV 2020 on-road, base PM2.5 10,3383 0,5261 0,0304 0,0007 0,1045
35625 HPDV 20%%2{‘&2%2‘?;}22)"“’03“6 o pM25 02483 05641 00311 00021 0,154
35626 LDDV 2020 on-road, control PM2.5 02218 0,6369  0,0355  0,0023 0,1035
35630 HDDV 2030&2020 on-road, base ~ PM2.5 0,2322  0,7131 0,015 0,0016 0,0322
35631 LDDV 2030 on-road, base PM2.5 10,2813  0,3524 0,077 0,002 0,2873
35635 HDDV 2030 on-road, composite ctl  PM2.5  0,1792 0,1751 0,0576 0,002 0,5186
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(fuel&engines)

35636 LDDV 2030 on-road, control PM2.5 0,1289 0,1627 0,0647 0,0021 0,5695
35700 non-road gasoline 1996 PM2.5 0,7860 0,0801 0,0045 0,0063 0,1231
35730 non-road gasoline 2030&2020,  p\ih s 7860 00801  0,0005 00063  0.1265
base&ctl
99999 Overall Average/Default PM2.5  0,0000 0,0000 0,0000 0,0000 1,0000
NAGBN Agricultural Burning PM2.5  0,6700 0,0400 0,0100 0,0030 0,2770
NCOAL Coal Combustion PM2.5  0,2000 0,0100 0,1600 0,0050 0,6250
NPAVE Paved Road Dust PM2.5 0,1200 0,0112 0,0070 0,0004 0,8614
NWFIR Wildfires PM2.5 0,7700 0,1600 0,0200 0,0020 0,0480
NWWAS Wood Waste Boiler PM2.5  0,3900 0,1400 0,0800 0,0000 0,3900
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ANNEX 3: Calcul de distancies per ’aplicacio del métode d’analisi
objectiu per a emissions de transit urba.

Per calcular les distancies hem utilitzat un métode recomanat por la U.S. Coast and
Geodetic Survey (Métode de Puissant), que a continuacid detallem en la seva aplicacio,
perd que no entrarem en els detalls del métode ni en les condicions que millor les
calcula i la seva resolucid, ja que no és la finalitat del present treball.

Estem interessats en trobar la distancia entre dos punts geografics Sag, ja sigui entre un
punt de la malla i un punt d’observacio, o entre dos punts d’observacio.

S =X +Y’ (A.1)

Aquesta distancia, obtinguda per triangulaci6 vindra donada per x i y.

_ Adcosdy
X = —a (A.2)
y =é(A¢+C'x2 +D'(Ag)’ + E'(Ag)X?) (A.3)

On ¢ 1 Ason la latitud 1 la longitud respectivament. A continuacio, explicitem els
valors de la resta de parametres utilitzats pel calcul de la distancia.

AL =25 — 4, (A.4)
Ag = ¢B - ¢A (A.5)
A J1-¢ asin P (A6)
BI_ (1—e”sin 2¢ )? (A7)
a(l-e”)
tan ¢
C'= A'B' (A.8)
o 3¢’ sin2¢5 'C(zs¢ (A9)
2(1—-e”sin" ¢ )
Ere (1+3tan’ ¢)-(1—e*sin’ @) (A.10)

6a’

On A’ es calcula en ¢, 1 B’,C’,D’,E’ sOn constants calculades en ¢,. e és la

excentricitat de la Terra 1 a el seu radi equatorial segons I’el-lipsoide de referéncia ED50
(segona aproximacio de la forma de la Terra, el-lipsoide de revolucié considerant que el
equador ¢és una circumferéncia).

a = 6378.18km

(A.11)
e =0.018192214
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