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Resumen

El modelo Weather Research and Forecasting with Chemistry (WRF-Chem) es un sistema de prediccién
regional que simula procesos meteoroldgicos y quimicos, tanto en fase gaseosa como para aerosoles
de manera acoplada. En este trabajo de investigacion, el modelo WRF-Chem se utiliza para el estudio
de la quimica atmosférica utilizando distintas escalas espacio-temporales, con un enfoque especifico
en la calidad del aire regional en Argentina. El objetivo principal de este estudio es evaluar la influencia
de las fuentes de emision primarias, tanto de origen natural como antropogénico, sobre la capacidad
oxidativa de la atmésfera y la formacién de contaminantes como 6xidos de nitrégeno, ozono y
aerosoles. Para lograr esto, en esta tesis se ha desarrollado una configuracién optimizada del modelo
WRF-Chem y se han generado herramientas computacionales y cédigos de pre/post-procesamiento
que permiten adaptar y reestructurar los inventarios de emision existentes para Argentina, asi como
otras bases de datos estaticas disponibles en alta resolucidn, para su posterior utilizaciéon dentro del
modelo. La tesis describe en detalle la metodologia y desarrollos realizados para obtener la
configuracion regional optimizada (Capitulos 2 y 3), asi como la evaluacion y validacién del modelo a
través de dos casos de estudio (Capitulos 5y 6). El primer caso de estudio se centra en la simulacién de
la calidad del aire sobre el Area Metropolitana de Buenos Aires, utilizando el modelo WRF-Chem con
dos conjuntos de datos de emisiones antropogénicas diferentes: el Inventario de Emisiones de Alta
Resolucién de Argentina (GEAA-AEI), desarrollado por nuestro grupo de investigacién, y la Base de
Datos de Emisiones para la Investigacion Atmosférica Global - Transporte Hemisférico de la
Contaminacién Atmosférica (EDGAR-HTAP). Se implementéd una configuracién optimizada para
Argentina con tres dominios anidados y diferentes perfiles temporales. La validacidn se realizé
utilizando mediciones de estaciones de monitoreo en superficie, asi como comparando las simulaciones
con las columnas troposféricas derivadas de TROPOMI. Si bien el modelo tiene un buen desempefio en
la cercania a las estaciones de monitoreo, se observaron discrepancias en la distribucidn espacial de las
concentraciones tanto de gases como de aerosoles para las distintas configuraciones, especialmente
en areas suburbanas sin observaciones disponibles, identificando la necesidad de incorporar mas sitios
de monitoreo para mejorar la precisién de los resultados. En el segundo estudio, se utilizdé el mismo
modelo para evaluar la contribucion espacial y temporal de diferentes sectores de emisiones
antropogénicas en el modelado regional de la calidad del aire en todo el territorio argentino, en base
al dltimo inventario de emisiones nacional de alta resolucién (GEAA-AEI). Se realizaron simulaciones
independientes para cada estacién del afio, considerando un dominio regional de alta resolucion en el
cual se seleccionaron areas de referencia especificas para la evaluacidn. Se llevaron a cabo seis
experimentos de simulacion para cada estacién, cuantificando las contribuciones de cinco sectores de
emisidn (Transporte, Energia, Industrial, Residencial y Agricultura/Quema de biomasa) y evaluando la

influencia de las condiciones iniciales y de contorno. El rendimiento del modelo se evalud
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comparandolo con productos satelitales derivados de TROPOMI. Se identificaron las emisiones
predominantes que afectan las concentraciones simuladas tanto para las diferentes regiones del pais
como para las areas de referencia, con variaciones segun la estacionalidad y las especies quimicas
consideradas. En general, los resultados obtenidos a través de los casos de estudio han proporcionado
informacion valiosa sobre la distribucion espacial y temporal de los contaminantes, asi como sobre las
principales fuentes de emisidon que contribuyen a la formacién los mismos. Se concluye que la
implementacién de una configuracién optimizada del modelo WRF-Chem, en conjunto con un
inventario de emisiones en alta resolucion, ha mejorado tanto la precisién como el nivel de detalle de
las simulaciones realizadas. Se reconoce el papel critico que desempefa la resolucion temporal y
espacial del inventario de emisiones en la representacion de los eventos de contaminacién y la quimica
atmosférica. Finalmente, la metodologia descrita en este estudio no solo proporciona una base sélida
para identificar las fuentes de emisidn mas significativas y evaluar su impacto en la calidad del aire a
nivel regional, sino que también permite actualizar informacidn relevante que puede ser de utilidad
para respaldar estudios que evallen los niveles de exposicién de la poblacién y contribuir en la
formulacién de politicas y medidas de mitigacion de la contaminacién atmosférica en Argentina y en

otras regiones de América del Sur.
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1 Introduccion

1.1 Introduccion general

La contaminacion del aire es la condicién atmosférica en la que sustancias quimicas o combinaciones
de ellas estan presentes en concentraciones superiores a sus niveles ambientales normales (atmdsfera
limpia), con cantidades y periodos de tiempo lo suficientemente elevados como para ser perjudiciales
para la salud humana, la vegetacion, los animales, el desarrollo de las actividades econdmicas y la
sostenibilidad ambiental en general (Pal Arya, 1999). El andlisis de la contaminacién atmosférica, su
distribucion, posibles fuentes contaminantes, asi como sus interacciones con el entorno, resultan de

gran importancia si se quiere conseguir evitar o reducir dichos efectos adversos.

En este sentido, la calidad del aire para una zona especifica es el producto de la interaccién de factores
como las condiciones climaticas, la topografia regional y las emisiones provenientes tanto de fuentes
naturales como antropogénicas (Puliafito et al., 2011). No obstante, aunque tanto los procesos
naturales como las actividades humanas pueden generar cambios importantes en la composicién
natural de la atmdsfera, se estima que los impactos antropogénicos son mucho mayores que los
naturales (IPCC, 2007). Las fuentes naturales de emisién pueden estar asociadas a procesos biogénicos
como la resuspensién de particulas de polvo por el viento, los incendios, las erupciones volcanicas, y
también a procesos fisiolégicos de la vegetacidon (continental y ocednica), constituyendo una
importante fuente de especies quimicas como los compuestos organicos volatiles no metanicos
(NMVOCs), las sustancias halogenadas y los aerosoles. Por otro lado, las fuentes antropogénicas estan
vinculadas principalmente a ciudades y regiones con altas tasas de crecimiento demografico, donde los
indices de urbanizacién cada vez mayores, sumados al incesante crecimiento econédmico, conducen a
una mayor demanda de recursos en diversas areas de la actividad humana (p. ej., el transporte, la
generacion de energia y la produccién industrial). En particular, las actividades de transporte y
generacion de energia representan las principales fuentes de contaminacidn en dichas regiones (p. €j.,
los automoviles o las emisiones de las centrales térmicas), con otros emisores menores como las zonas
comerciales y residenciales (Wuebbles & Sanyal, 2015). Segin Naciones Unidas, el 55% de la poblacién
mundial vive en ciudades y esta cifra seguira creciendo en los préximos afios (Naciones Unidas, 2014).
Por su parte, en América Latina, cerca del 80% de la poblacién es urbana, porcentaje que se eleva
incluso al 92% en Argentina (PNUMA, 2012). A esto se suma que al menos la mitad de la poblacién
urbana global esta expuesta a niveles de contaminacidn que superan hasta 2.5 veces los estandares de

la Organizacién Mundial de la Salud (Gémez Peldez et al., 2020; OMS, 2016).
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1.1.1 Calidad del aire y quimica atmosférica

Los contaminantes se pueden clasificar en primarios y secundarios seguin su origen. Por un lado, los
contaminantes primarios son aquellos emitidos directamente a la atmdsfera a partir de diversas
fuentes naturales y antropogénicas, entre ellos se destacan el mondxido de carbono (CO), los éxidos de
nitrogeno (NOx) y los éxidos de azufre (SOx), NMVOCs, los compuestos clorofluorocarbonados (CFCs) y
los halones, asi como las particulas (PM) o aerosoles. Por otro lado, los contaminantes secundarios son
los que se forman a partir de la interaccién entre dos o0 mas contaminantes primarios y sus reacciones
con otros componentes de la atmédsfera, entre los que se encuentran el ozono (0s), los sulfatos, los
nitratos y los aerosoles secundarios. Aunque la contaminacion del aire tiende a ser mas alta alrededor
de las fuentes de emisidn, no necesariamente permanece solo sobre las areas urbanizadas. Muchas de
estas sustancias también pueden ser transportadas y dispersadas tanto hacia otras regiones como hacia
capas mas altas de la atmdsfera, afectando incluso zonas mucho mas alejadas del foco de emisidn. Esto
puede generar efectos adversos a diferentes escalas, por ejemplo, a escala regional algunos
compuestos provenientes de los SOx y los NOx causan la lluvia acida. Ademas, especies quimicas tales
como los NOx y los NMVOCs son importantes para la formaciéon de ozono troposférico (principal
componente del smog fotoquimico). A escala global, los CFCs y otros halocarbonos han sido los
principales responsables del agotamiento del ozono estratosférico, provocando la disminucién de la
capa de ozono. Por uUltimo, los aerosoles, especialmente el material particulado con didmetros menores
a 2.5 um (PM3s), puede alojarse en lo mas profundo de los pulmones y, por tanto, es especialmente
preocupante para la salud publica (Wuebbles & Sanyal, 2015). En vista de todo lo anterior, en el 2006
la organizacion mundial de la salud (OMS) establecié niveles guia para PMig, PM2s, O3, NO3, y SO,, con
el objetivo de reducir la contaminacion del aire, especialmente en areas altamente contaminadas

(OMS, 2006).

En todo el mundo se estan llevando a cabo innumerables esfuerzos para comprender y predecir el
impacto de las actividades humanas en la composicién atmosférica, mediante la integraciéon de
diferentes técnicas de observacidon con modelos matematicos. En aquellos lugares en los que se dispone
de altos recursos (p. ej., en las grandes ciudades de los paises desarrollados), la calidad del aire es
monitoreada en tiempo real a través de redes de estaciones fijas y certificadas. Sin embargo, los
elevados costos de instalacién y mantenimiento de dichas estaciones hacen que este tipo de monitoreo
sea relativamente escaso en los paises en vias de desarrollo. Esta es la situacion, por ejemplo, en la
mayoria de los paises de Sudamérica, donde las redes de calidad del aire estdn menos consolidadas en
comparacion con otras regiones como Estados Unidos, Europa y Asia Oriental (Riojas-Rodriguez et al.,
2016). Por consiguiente, en muchas ocasiones, la red de monitoreo fija suele complementarse con
estaciones moviles equipadas con la misma instrumentacién que las estaciones fijas, lo que permite

realizar mediciones durante periodos de tiempo determinados en lugares no accesibles con una red de
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monitoreo fija y pequeiia. De este modo, se logra obtener informaciéon adicional sobre el
comportamiento de la contaminacion, pero se limita a una cobertura temporal incompleta (Castell et

al., 2017).

1.1.2 Modelos atmosféricos

En ausencia de una red densa y continua de monitoreo de la calidad del aire, los modelos atmosféricos
surgen como una poderosa herramienta, ya que permiten estimar la concentracion y las fuentes de
emision de diferentes sustancias atmosféricas en un momento y lugar determinados. Dichos modelos
constituyen un Gtil complemento a las estaciones de monitoreo, permitiendo conocer el estado de la
atmodsfera y las concentraciones de los contaminantes en diversas resoluciones espacio-temporales, y
aportando también al desarrollo de otro tipo de tareas, tales como el prondstico y evaluacién de
diferentes escenarios, el analisis de sensibilidad de la contribucidén de diferentes fuentes de emision,
entre otras. La complementacién entre las observaciones y el modelo resulta especialmente util para
el establecimiento de guias y politicas publicas destinadas a reducir la contaminacién ambiental. Un
modelo atmosférico, es una representacién acoplada de los procesos dindmicos, fisicos, quimicos y
radiativos de la atmédsfera, que son descritos matematicamente mediante ecuaciones diferenciales
parciales, ecuaciones diferenciales ordinarias, ecuaciones parametrizadas y ecuaciones empiricas. Estas
ecuaciones son sustituidas por ciertas aproximaciones, que se describen y codifican de tal manera que
puedan ser resueltas y procesadas por un ordenador o un conjunto de ordenadores de manera
paralelizada (Jacobson, 2005). Los modelos atmosféricos permiten simular una gran variedad de
procesos (e interacciones entre ellos) en diferentes escalas espaciales y temporales. Una de las
aplicaciones de este tipo de modelos son los modelos de calidad de aire, los cuales permiten estimar la
concentracién y las fuentes de emisién para contaminantes u otros compuestos quimicos de interés en

un momento y lugar determinado en funcién de diversos factores locales.

En los ultimos afios, se han desarrollado complejos modelos atmosféricos, tanto globales como
regionales, que incluyen la interaccidon entre la quimica y la meteorologia con distintos grados de
complejidad (Brasseur & Solomon, 2005; Jacobson, 2005). A escala global, los Modelos de Quimica-
Clima (CCMs, Chemistry-Climate Models) permiten obtener la distribucidn espacio-temporal de las
especies quimicas reactivas, utilizando parametrizaciones simplificadas de los principales procesos
fisicos y quimicos que ocurren en la atmdsfera, bidsfera y océanos. A nivel regional, existen modelos
de Transporte-Quimico (CTMs, Chemical-Transport Models), que pueden acoplarse a los CCMs e
incluyen una representacion mas refinada de los mecanismos de reactividad quimica, asi como la
adveccion, el transporte y la distribucidon de compuestos primarios y secundarios. Cuando se ejecuta a
escala regional, la quimica detallada y el acoplamiento online entre las diferentes partes del modelo en

combinacién con una resolucion relativamente fina, convierte a los CTMs en una herramienta ideal para
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estudiar los efectos regionales de las diferentes especies de gases y aerosoles atmosféricos (Zhang et

al., 2008).

Uno de los CTMs mas utilizados en el mundo es el Weather Research and Forecasting model with
Chemistry (WRF-Chem, Grell et al., 2005), que se basa en el modelo meteorolégico WRF acoplado con
un médulo de quimica (Michalakes et al., 2005). La estructura dindmica de WRF-Chem permite realizar
estudios multiescala en una amplia variedad de dominios anidados, que pueden considerar de forma
acoplada el transporte de gases y aerosoles a escala sindptica y/o continental, la deposicién, los
patrones de emisidn, la transformacidon quimica, la interaccidén con los aerosoles, los procesos de
fotdlisis, la transferencia radiativa, la microfisica de las nubes, la interaccion con los vientos locales, etc.
(Puliafito et al., 2011). Este modelo ha sido ampliamente utilizado para el andlisis de la calidad del aire
en todo el mundo, abarcando temas como: la determinacidon de las concentraciones de ozono en
regiones topograficamente complejas (Schirmann et al., 2009), la evaluaciéon de los impactos de
diferentes tipos de inventarios de emisiones en la calidad del aire regional (Wang et al., 2010; Zhong et
al., 2016), la caracterizacion estacional de la contaminacidn atmosférica en dreas metropolitanas
(Bouarar et al., 2019), la obtencién de la variacién temporal y espacial de los contaminantes en las
megaciudades (Ying et al., 2009), y el andlisis de la influencia de los inventarios de emisiones locales en

la concentracién de ozono y PM en ciudades de tamafio intermedio (Gonzalez et al., 2018).

El rendimiento de un CTM depende de la calidad de la informacién proporcionada como entrada, y
suele requerir datos de alta resolucion temporal y espacial (Cirillo et al., 1996). En este sentido, el uso
de inventarios de emisiones precisos y validados resulta ser un factor fundamental en la modelacién de
la calidad del aire (Kurata et al., 2004; Placet, 2000; Puliafito et al., 2011). Diversas bases de datos
globales, como por ejemplo, The Emissions Database for Global Atmospheric Research (EDGAR, Crippa
et al., 2020) y The Copernicus Atmosphere Monitoring Service global and regional emissions (CAMS,
Granier et al., 2019), que se han desarrollado con el fin de apoyar la formulacién de politicas publicas y
controlar el cumplimiento de las normativas nacionales y mundiales en materia de emisiones de gases
de efecto invernadero, también ofrecen informacion grillada de emisiones que puede utilizarse como
datos de entrada en los modelos atmosféricos y climaticos (Crippa et al., 2018; Li et al., 2016; Oda &
Maksyutov, 2011). Estos conjuntos de datos suelen definirse con una baja resolucién espacial, lo que
resulta desfavorable a la hora de realizar estudios regionales mas detallados sobre la calidad del aire.
Por el contrario, el uso de inventarios de emisiones regionales con alta resolucién que incluyan factores
de emisién y datos de actividad especificos de la regidn de interés resulta mas adecuado, ya que, al
proporcionar una distribucion espacio-temporal de las emisiones mas detallada puede contribuir a
mejorar la precision de las estimaciones (Gonzalez et al., 2018). Diferentes estudios realizados en todo
el mundo, incluyendo China (Ma & van Aardenne, 2004), el sudeste asidtico (Amnuaylojaroen et al.,

2014), Estados Unidos (Tao et al., 2004), Europa (De Meij et al., 2006) y México (Ying et al., 2009), han
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informado diferencias en las concentraciones de contaminantes superficiales simuladas utilizando
distintos inventarios de emisiones antropogénicas como entradas al WRF-Chem, evidenciando la
sensibilidad de los contaminantes simulados a la distribucién espacio-temporal de las emisiones y
destacando la importancia que la incertidumbre en los inventarios de emisiones puede tener en los

resultados de la simulacién de la calidad del aire (Zhong et al., 2016).

Ademas de los inventarios de emisiones, un CTM recibe otra informacion relevante como datos de
entrada, como por ejemplo las bases de datos estéticas/dinamicas y las condiciones iniciales y de
contorno (IC/BC). En el caso de WRF-Chem existe una configuracion por defecto que permite modelar
cualquier regién del planeta utilizando bases de datos globales, pero también es posible utilizar campos
estaticos y dinamicos de mayor resolucion espacio-temporal obtenidos a partir de bases de datos
previamente procesadas y/o imagenes de satélite. Sin embargo, estos campos deben ser desarrollados
de forma independiente por los usuarios del modelo (Peckham et al., 2010), lo que requiere un mayor
desarrollo técnico, experiencia y conocimiento previo, asi como el uso de informacién detallada en alta

resolucion, que no siempre existe o esta disponible publicamente.

El Grupo de Estudios Atmosféricos y Ambientales (GEAA) de la Universidad Tecnoldgica Nacional -
Facultad Regional Mendoza, ha realizado varios estudios orientados a analizar la calidad del aire y a
mejorar el rendimiento de los modelos de calidad del aire mediante la aplicacién de conjuntos de datos
regionales de alta resolucién para Argentina. Esto incluye un modelo digital de elevacién del terreno de
alta resolucién consistente con los datos especificos de la regién, provenientes del Instituto Geografico
Argentino, un conjunto de datos de uso y cobertura del suelo (LULC) mejor distribuido y compatible
con la clasificacién USGS (Servicio Geoldgico de los Estados Unidos) (Cremades, 2017), asi como un
inventario de emisiones antropogénicas de alta resolucidn espacio-temporal para Argentina (Puliafito
et al., 2021) que incluye las emisiones de vehiculos (Puliafito et al., 2015), del sector energético
(Puliafito et al., 2017), la produccién ganadera, la agricultura y la quema de biomasa (Puliafito et al.,
2020). En un principio, Puliafito & Allende (2007) y Castro et al. (2009) establecieron y evaluaron un
inventario regional de emisiones para Mendoza sobre modelos de dispersién tradicionales (CALPUFF,
ISC3P, HYSPLIT, etc.), concebido para evaluar el impacto de la desagregacion espacial de las emisiones
totales de los vehiculos en cuadriculas de tamafio decreciente sobre los patrones de contaminacién
calculados con un modelo de dispersion. Posteriormente, se utilizé WRF-Chem en un dominio centrado
en Buenos Aires para analizar la dependencia de la distribucidn espacial y temporal de las
concentraciones de SO, con respecto a la altitud de emision de las fuentes puntuales. Se encontré una
mayor sensibilidad a los escenarios donde las emisiones ocurren cerca de la superficie o en grandes
cantidades (Fernandez et al., 2010) . Ademas, en los Ultimos afios, el GEAA ha reportado varios estudios
utilizando WRF-Chem para Argentina que se detallan a continuacién. Por ejemplo, en Cremades et al.

(2013) se aplico el modelo para estudiar la dispersién de yoduro de plata en Mendoza, utilizado para
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sembrar nubes en los sistemas de supresion de granizo. En Cremades (2017) se desarrollaron y
probaron mapas de erodibilidad, para su uso en simulaciones de polvo arrastrado por el viento. Luego,
(Bolafio-Ortiz et al., 2019) correlacioné datos de albedo de nieve, profundidad dptica de aerosoles y
temperatura de la superficie terrestre del satélite MODIS (Moderate Resolution Imaging
Spectroradiometer) realizando analisis de regresion multiple y usando WRF-Chem, para mostrar que las
mayores dareas industriales y urbanas de Chile estdn produciendo un impacto negativo en el albedo de
nieve, que repercute en el recurso hidrolégico generado en los Andes centrales. Sin embargo, hasta la
fecha de esta tesis, no se habian realizado investigaciones con una configuracidn detallada y mejorada
de WRF-Chem-KPP que integrara todos los conjuntos de datos regionales de alta resolucion
previamente desarrollados en el grupo de investigacion para Argentina. Esto implica también la
modelacidon acoplada de procesos quimicos y meteoroldgicos, abarcando aspectos como la
fotoquimica, los efectos de la quema de biomasa y las condiciones IC/BC actualizadas (ver Capitulo 3).
Ademas, esta configuracién permite la utilizacién y adaptacion de mecanismos mds avanzados gracias
a la inclusién especifica del KPP (ver Capitulo 2). También se ha implementado la capacidad de
incorporar inventarios de emisiones de diferentes resoluciones y modificar no solo la resolucién
espacial, sino también la temporal de los archivos de entrada del modelo mediante la versién
modificada de la herramienta de preprocesamiento anthro_emiss. Los resultados demostraron, por
ejemplo, que la inclusién de un perfil de emisiones redujo el sesgo promedio del modelo en
aproximadamente un 50%. Asimismo, la comparacién con las columnas troposféricas de NO, derivadas

de TROPOMI reveld una alta correlacién positiva (r > 0.75) y un sesgo generalmente positivo.

1.2 Hipotesis

Es posible obtener una mejor representacion de la calidad de aire y la quimica troposférica en las
simulaciones realizadas con el modelo WRF-Chem, a partir de la implementacion de bases de datos
estdticas e inventarios de emision en alta resolucion que representen correctamente las caracteristicas

socioecondémicas de las ciudades y regiones argentinas

1.3 Objetivos

1.3.1 Objetivo General

El objetivo general de esta tesis es el de utilizar el modelo regional WRF-Chem para realizar el estudio
de la contaminacién atmosférica en diferentes escalas espacio-temporales, evaluando el impacto que

poseen las distintas fuentes de emision sobre la capacidad oxidativa de la atmdsfera y la calidad de aire
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regional. En particular, se pretende avanzar en el estudio de la calidad de aire regional en Argentina,
distinguiendo el impacto de las emisiones de gases contaminantes y aerosoles proveniente de las

fuentes naturales y las antropogénicas.

1.3.2 Obijetivos Especificos

A fin de lograr el objetivo principal de la presente tesis se han planteado los siguientes objetivos

especificos:

1. Implementar operativamente el modelo WRF-Chem para realizar el modelado 3D+temporal de
la quimica troposférica a escala regional. Configurar el modelo de forma tal que incluya las
caracteristicas distintivas de la topografia local y considere las emisiones propias de las

ciudades/regiones Sudamericanas.

2. Adaptar los inventarios de emision de fuentes naturales y antropogénicas preexistentes para los
diferentes paises sudamericanos de forma tal que puedan incorporarse a WRF-Chem,
mejorando la resolucién espacio-temporal de los inventarios de emisiones globales asi como la

resolucion espacial de otras bases de datos estaticos.

3. Incorporar distintos tipos de mecanismos de reaccién atmosféricos validados en WRF-Chem
adaptando la especiacion quimica de los inventarios de emisiones regionales para que sean
compatibles con los incluidos en el modelo. En particular, implementar un mecanismo de
quimica de halégenos en WRF-Chem que incluya una completa descripcién de las fuentes de

emision, la fotoquimica de halégenos en fase gaseosa y el reciclado heterogéneo.

4, Desarrollar distintas herramientas computacionales y cdédigos de preprocesamiento y
postprocesamiento que permitan reestructurar y redimensionar tanto las bases de datos, como
los inventarios de emision, asi como obtener las distribuciones latitudinales y longitudinales y
los perfiles verticales/temporales en base a los requerimientos del modelo WRF-Chem vy los

modelos globales de los cuales se toman las condiciones iniciales y de contorno.

1.4 Contribuciones del estudio

La investigacién realizada en esta tesis aporta diferentes desarrollos tecnolégicos y cientificos, los
cuales se detallan a continuacion. Dichos desarrollos fueron incorporados de manera consistente en el
sistema de modelado WRF-Chem-KPP. La herramienta completamente funcional, queda a
disponibilidad para ser utilizada en diversas tareas de investigacidn y contribuir al entendimiento de

diferentes preguntas cientificas relacionadas con la calidad del aire y la quimica atmosférica.

27



El estudio implementa un método de trabajo con el modelo WRF-Chem, totalmente acoplado con el
compilador de médulos quimicos KPP. Se describen los procedimientos utilizados para la compilacion
y modificaciones realizadas sobre las herramientas de preprocesamiento que fueron utilizadas para
ingresar al sistema de modelado diferentes tipos de informacion (bases de datos estaticas de alta

resolucion, condiciones iniciales y de contorno quimicas y meteoroldgicas, etc.).

Se implementa una metodologia para utilizar de manera simultanea inventarios de emisiones globales
y/o regionales con diversas resoluciones espacio-temporales. En este sentido, se desarrollaron
multiples herramientas computacionales de preprocesamiento para adaptar estructuralmente los
inventarios de emisiones disponibles de manera que adquieran un formato legible para el modelo. Estas
herramientas quedan a disposicion junto las respectivas tablas de especiacion aplicables a diversos
mecanismos para garantizar la coherencia entre las especies de los inventarios y las especies

consideradas en el modelo.

Se ha incorporado una versién actualizada del modelo WRF-Chem-KPP en las maquinas del grupo y en
el Centro de Computacién de Alto Rendimiento (TOKO) de la Facultad de Ciencias Exactas y Naturales
de la Universidad Nacional de Cuyo (FCEN-UNCuyo). Este ultimo procedimiento es esencial ya que
implica una disminucién considerable del tiempo de cémputo requerido por una simulacion.
Permitiendo por ejemplo incrementar los periodos/area de estudio de las simulaciones y la realizacion

de multiples simulaciones en paralelo.

El caso de estudio presentado en el Capitulo 5 constituye la primera implementacién del modelo
regional WRF-Chem-KPP considerando informacidn de entrada en alta resolucién para el estudio de la
calidad del aire en la ciudad de Buenos Aires. Si bien, en el ambito de esta tesis se plantea una aplicacién
regional del modelo, es indispensable validar el desempefio de este demostrando que posee resultados
coherentes aun con una resolucién mas fina. Mas adelante, en el Capitulo 6, esta aplicacidon se amplia
a un caso de modelado de todo el pais con una resolucién inferior a la del caso de estudio sub-regional,
pero que permitié el analisis durante distintos periodos y considerando por separado las distintas

fuentes de emisidn.

Finalmente se han generado cddigos de postprocesamiento, para realizar el control y verificacion de
las diversas metodologias implementadas y para la evaluacidn de los archivos de salida del modelo. Los
procedimientos estan principalmente basados en los lenguajes de programacion Python, BASH scripting,

NCLy MATLAB.
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1.5 Estructuray organizacion

La tesis estd compuesta por siete capitulos incluyendo este Capitulo introductorio. El Capitulo 2 abarca
los procedimientos que fueron necesarios para realizar la configuracion especifica de WRF-Chem para
Argentina, proporcionando una descripcién introductoria del sistema de modelado WRF-Chem, que
comprende el nicleo meteorolégico (WRF-ARW) y el sistema de preprocesamiento WPS. Se describe
detalladamente la implementacién de las bases de datos estaticas en alta resolucion utilizadas para
Argentina dentro de WPS y las correspondientes modificaciones realizadas en sus médulos. Asimismo,
se presentan las principales parametrizaciones fisicas y mecanismos quimicos disponibles en WRF-
Chem, asi como aquellos seleccionados para realizar las simulaciones. Ademas, se incluyen algunos de
los principales aspectos técnicos a tener en cuenta a la hora de configurar WRF-Chem-KPP tanto en
ordenadores del grupo como en el centro de cdlculo de alto rendimiento (TOKO) y, por ultimo, se realiza
un analisis de desempefio de la configuracidon especifica para Argentina en el mencionado centro de

calculo.

En el Capitulo 3 se explican los diferentes tipos de emisiones atmosféricas necesarias para una
simulacion de la calidad del aire en WRF-Chem y el procedimiento asociado para su incorporacion al
modelo. Se discuten las principales bases de datos globales y regionales disponibles para Argentina,
incluyendo las diferencias en su resoluciéon espacio-temporal y los métodos de calculo. Ademas, se
presentan detalles de la implementacion de los preprocesadores de emisiones de WRF-Chem junto con
las correspondientes etapas de preparacion de los archivos de entrada y el redimensionamiento

espacio-temporal aplicado para su uso en una corrida del modelo.

El rendimiento del modelo se evalua mediante la validacion con estaciones de monitoreo continuo
(observaciones in situ) e informacidn satelital, utilizando diferentes pardmetros estadisticos y graficos.

La metodologia y los datos utilizados para la validaciéon del modelo se describen en el Capitulo 4.

El Capitulo 5 desarrolla el caso de estudio sub-regional centrado en Buenos Aires en el que se evalla la
influencia del inventario de emisiones antropogénicas en la simulacién de diferentes tipos de
contaminantes atmosféricos. De igual forma, se presenta la descripcion del 4rea de estudio y la
configuracion final del modelo utilizado para las tres simulaciones comparadas. En este capitulo se
analiza la variacién espacial y temporal de los contaminantes modelados comparando los resultados
obtenidos al utilizar un inventario de emisiones antropogénicas de alta resolucién regional frente a uno
global. En base a los resultados, se sugieren nuevas ubicaciones de interés para las estaciones de

medicion en funcién del tamafio y la variacién de la pluma contaminante simulada.

En el Capitulo 6 se presenta el caso de estudio regional sobre un dominio de simulacién focalizado en

Argentina, en el cual se realiza un anadlisis del comportamiento estacional de las emisiones
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antropogénicas y de la calidad del aire. En este mismo capitulo se realiza un estudio de mayor detalle
sobre la contribucidn espacial y temporal de los diferentes sectores de emisidn antropogénicas en la

simulacién de la calidad del aire regional.

Las conclusiones relevantes obtenidas a partir del trabajo desarrollado en esta tesis se resumen en el
Capitulo 7, junto con algunas propuestas de posible trabajo futuro. Ademas, en el Anexo A se enumeran
los articulos publicados como resultado de las diferentes colaboraciones, proyectos y estancias de
investigacion que se han llevado a cabo en paralelo a la tesis y que han contribuido en gran medida al
desarrollo de esta, acompafiadas de una lista de eventos nacionales e internacionales en los que se han
presentado algunos resultados preliminares. Finalmente, el Anexo B presenta informacién

complementaria para el caso de estudio sub-regional analizado en el Capitulo 5.
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2 Configuracién de WRF-Chem para Argentina

2.1 Descripcion del modelo WRF-Chem

El modelo WRF-Chem, es un modelo de transporte quimico desarrollado a través de la colaboracién
entre diversas instituciones cientificas y universitarias (Fast et al., 2006; Grell et al., 2005). El sistema
consta de un modelo meteoroldgico de mesoescala (WRF, Weather Research and Forecasting model)
de tipo euleriano y no hidrostatico, al cual se le pueden afiadir otros médulos como, por ejemplo, WRF-
Chem (Grell et al., 2005), WRF-Hydro (Gochis et al., 2020) y WRF-Fire (Mandel et al., 2011). El médulo
qguimico (WRF-Chem) permite simular la emisidn, el transporte, la mezcla y la transformacién quimica
de los gases y los aerosoles en la atmdsfera simultdneamente con la meteorologia (es decir, online), lo
que hace posible la retroalimentacion entre la quimica y la dindmica atmosférica. Los componentes
guimicos y meteoroldgicos del modelo WRF-Chem son totalmente coherentes entre si, ya que utilizan
el mismo esquema de transporte, las mismas cuadriculas horizontales y verticales, los mismos pasos de
tiempo y los mismos esquemas fisicos para el transporte a escala de subgrilla (Grell et al., 2005); sin
embargo, la inclusién de los médulos de quimica es computacionalmente mucho mas exigente que el
uso del modelo sélo con la meteorologia. En la Figura 2-1 se muestra un diagrama completo de los
procesos necesarios para realizar una simulacién con WRF-Chem, los cuales seran abordados en las

siguientes secciones.
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Figura 2-1. Diagrama de los procesos de WRF-Chem. (Elaboracion propia)
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2.1.1 Modelo WRF

El modelo meteorolégico WRF contiene dos motores de calculo para el cdmputo de las ecuaciones
atmosféricas: el nucleo Advanced Research WRF (ARW) y el nucleo Nonhydrostatic Mesoscale Model
(NMM). EI ARW es mantenido por el Laboratorio de Meteorologia de Mesoescala y Microescala del
National Center for Atmospheric Research (NCAR) de los Estados Unidos y es orientado a fines
investigativos. El nucleo del NMM fue desarrollado por The National Center for Environmental
Prediction de los Estados Unidos (NCEP) y es utilizado preferentemente en aplicaciones operativas y de
prondstico. Ambos nucleos poseen una arquitectura de software disefiada para permitir la ejecucién
distribuida o paralela que asegure la escalabilidad del sistema (ver Seccién 2.6.3). WRF-Chem estd
acoplado con WRF-ARW, el conjunto completo de ecuaciones no hidrostaticas de este modelo y sus
respectivas derivaciones para la ultima version disponible (WRF v4) pueden encontrarse en detalle en

Skamarock et al. (2021).

2.1.1.1 Discretizacion vertical

El modelo WRF (Skamarock et al., 2008) utiliza |la presién hidrostéatica, que sigue el contorno del terreno,
como coordenada vertical adimensional, basada en la metodologia propuesta por Laprise (1992) y que

se define de la siguiente manera para masas de aire seco:

Ph — R (D

L)

Donde, Ph es la componente hidrostatica de la presién en un nivel determinado de la atmdsfera; Ps es
la presion en la superficie del dominio o drea de simulacién; P es la presion en el limite superior del
dominio; y n es la coordenada vertical sigma, que es igual a cero en el limite superior del dominio y
aumenta a medida que disminuye la altura, hasta llegar a uno en la superficie. Esta coordenada,
denominada n hibrida, reemplaza a la coordenada n tradicional (utilizada en versiones previas a
WRFv4), para permitir la eliminacién eficiente de la influencia del terreno al aumentar la altura con
respecto a la superficie. La Figura 2-2 ilustra la comparacion entre ambos sistemas de coordenadas

verticales.
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Figura 2-2. Coordenada sigma (n) en WRF-ARW: coordenada n tradicional (Panel izquierdo) y coordenada n hibrida (Panel

derecho). (Adaptada de Skamarock et al. (2021))

Usando la coordenada n, el modelo WRF integra un conjunto de ecuaciones diferenciales no
hidrostaticas, no lineales y totalmente compresibles, denominadas ecuaciones primitivas. Estas derivan
de las leyes fundamentales de la fisica de la atmdsfera y describen el flujo y la transferencia de calory
masa a través de un fluido, permitiendo la modelizacién la atmdsfera humeda (Skamarock & Klemp,
2008). Los términos expresados en estas ecuaciones también incluyen componentes de forzamiento
relacionadas con proyecciones esféricas, rotacion de la tierra, mezclado turbulento y parametrizaciones

fisicas.

2.1.1.2 Discretizacion horizontal

El modelo utiliza una cuadricula de tipo Arakawa-C desplazada (staggered Arakawa) para realizar la
discretizacion espacial del dominio. Como se muestra en la Figura 2-3, el término 6 denota el centro de
la celda o centro de masa, alli se calculan variables escalares y variables de diagnéstico tales como la
presion, la temperatura y la humedad. Las componentes horizontales (U y V) y vertical (W) del viento

se calculan en el centro de los bordes de la celda junto con las demds variables vectoriales.
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Figura 2-3. Representacion de la cuadricula horizontal (Panel izquierdo) y la cuadricula vertical (Panel derecho) en WRF-ARW.

(Adaptada de Skamarock et al. (2021))

2.1.1.3 Discretizacién temporal

La discretizacion temporal del modelo se realiza mediante el esquema de divisién temporal de tercer
orden Runge-Kutta descrito por Wicker & Skamarock (2002). Se trata de un conjunto de métodos
iterativos, explicitos e implicitos, para la solucién numérica de ecuaciones diferenciales. En particular,
las ecuaciones no hidrostaticas que se resuelven en WRF incluyen algunos términos responsables de
las ondas sonoras y gravitacionales, que se denominan modos rapidos debido a su alta velocidad de
propagacién (300 a 350 metros/segundo), especialmente en la direccidn vertical. Normalmente, la
resolucion vertical del modelo es mucho mas fina que la cuadricula horizontal y, por lo tanto, intentar
resolver todo en el mismo paso de tiempo limitaria el esquema explicito Runge-Kutta a pasos de tiempo
muy pequefios y seria computacionalmente muy costoso. Para evitar esto y mantener la estabilidad
numérica, se utilizan métodos implicitos para resolver los modos rdpidos y métodos explicitos para los

demds procesos. Mayores detalles acerca de este proceso se dan en la Secciéon 2.6

2.1.2 Sistema de preprocesamiento de WRF (WPS)

El sistema de preprocesamiento de WRF (WPS: WRF Preprocessing System) se ocupa de preparar los
datos estaticos y meteoroldgicos de entrada que se utilizardn para inicializar la simulacién. EI WPS estd

compuesto por tres moédulos: geogrid, ubgrib y metgrid, las instrucciones necesarias para su

ejecucion se leen desde el archivo namelist.wps. Este archivo contiene una seccidon especifica para
cada uno de los mdédulos y una seccién compartida con parametros comunes a los tres. La seccion
compartida permite al usuario definir: los dominios, la duracién de la simulacién para cada dominio,

resolucion temporal de los datos de entrada, entre otros parametros. Los archivos GEOGRID.TBL,

METGRID.TBL y Vtable son tablas estdndares utilizadas individualmente por los mddulos, que
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proporcionan un control adicional sobre las operaciones del programa, y generalmente no requieren
ser modificadas por el usuario a menos que se precisen ajustes de configuracién mas avanzados, como
los desarrollados en esta tesis. La descripcién detallada de las distintas opciones de funcionamiento de

WPS se encuentra en el sitio web para usuarios de WRF-ARW: http://www2.mmm.ucar.edu/wrf/users/ .

El médulo geogrid (con su ejecutable geogrid. exe), define el dominio del modelo e interpola los datos
terrestres estaticos a este dominio seguin la informacién proporcionada en el namelist.wps, es decir,
el nimero de puntos de grilla (osete-este y norte-sur), la resolucion espacial horizontal, proyeccién del
mapa y latitud/longitud de referencia del modelo. La informacién de entrada de este programa incluye
datos de topografia, pendientes del terreno, usos y tipos de suelo, temperatura de las capas internas
del suelo, cobertura vegetal de las celdas y albedo, entre otros. Esta informacidon normalmente se
descarga directamente de la pagina de WRF, pero también puede derivarse de otras fuentes e incluirse
en el modelo redefiniendo las entradas correspondientes en el archivo GEOGRID.TBL, que es donde se
especifican los métodos de interpolacion, la ubicacidn de los archivos fuente y la prioridad de las

fuentes de datos (ver Seccién 2.1.3.6).

El médulo ungrib (con su ejecutable ungrib.exe) extrae los datos meteorolégicos del formato binario
GRIB (General Regularly-Distribuited Information in Binary), con la ayuda de una tabla de variables
predefinidas (Vtable) que permite extraer sélo las variables necesarias para inicializar el modelo (p. €j.,
la temperatura, los vientos, la humedad relativa, altura sobre el nivel del mar, la presidn en superficie,

las propiedades del suelo y el paisaje) y luego guarda los datos en un formato intermedio.

Los archivos en formato GRIB utilizados para generar las condiciones iniciales y de contorno (IC/BC)
meteoroldgicas, usualmente provienen de modelos globales con resoluciones mas gruesas, como el
Sistema Global de Prediccion (GFS). Este modelo extrae informacién meteorolégica observada del
Sistema Global de Asimilacion de Datos (GDAS), que recopila continuamente datos de observacién del
Sistema Global de Telecomunicaciones (GTS), y de otras fuentes, para colocarla en un formato de
cuadricula con el fin de inicializar las previsiones meteorolégicas de WRF con datos observados. Los
archivos GRIB son preparados operativamente por el GFS cada seis horas en apoyo de las necesidades
criticas de prevision meteoroldgica. El analisis global operativo final (FNL) utiliza el mismo modelo que
el GFS, pero prepara archivos que se inician aproximadamente una hora después del GFS, con el fin de
incorporar una mayor cantidad de datos observados, recolectando también los datos que no alcanzaron

a ser incluidos una hora antes en el analisis del GFS.

Por ultimo, el médulo metgrid (metgrid.exe) combina las salidas de geogrid y ungrib, e interpola

horizontalmente los campos meteorolégicos con formato intermedio de ungrib al dominio de

simulaciéon definido en geogrid. Esta informacidn se introduce finalmente en el programa real.exe
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para generar las IC/BC meteoroldgicas que utilizard el modelo WRF, ademds de utilizarse para la

preparacion de las emisiones y la inicializacion de los campos quimicos.

2.1.3 Configuracién regional de WPS

Las condiciones representativas de la superficie del terreno se obtienen de bases de datos estaticas y
se incorporan al modelo a través del WPS. Existe una configuracién por defecto de WRF para modelar
cualquier region del planeta utilizando bases de datos globales, que generalmente se derivan de
observaciones por satélite y sélo proporcionan informacion hasta una resolucién de 2 arcmin (aprox.
3.7 km en el ecuador). En la medida de lo posible, el modelo WRF debe configurarse en funciéon de las
caracteristicas particulares de la zona y el caso de estudio, por lo que es posible y recomendable disefiar
configuraciones avanzadas que permitan incluir datos sobre las caracteristicas particulares de una

determinada zona de estudio con la mejor resolucién espacial disponible.

Trabajos anteriores del grupo GEAA-UTN desarrollaron y actualizaron los datos de entrada estaticos de
WRF predeterminados para Argentina, con mapas en alta resolucion para mejorar la representacion de
campos como la elevacidn del terreno, el tipo y uso del suelo (Cremades, 2017; Cremades et al., 2011;
Fernandez et al., 2010; Mulena et al., 2016; Puliafito et al., 2015). También se han incorporado nuevas
variables al WPS para incluir mapas de divisiones politicas y zonas horarias (Fernandez et al., 2017;
Schiavone, 2018), que son necesarias para el redimensionamiento espacial de las emisiones
antropogénicas (ver Capitulo 3). Dichas modificaciones fueron implementadas en versiones anteriores
de WRF y, en esta seccidn se presenta una descripcion de las modificaciones realizadas junto con el
correspondiente procedimiento de adaptacion a la version WRF-Chem v4, que es la utilizada en esta

tesis.

2.1.3.1 Topografia

La representacién de la elevacion del terreno por defecto de WRF se actualizé con la informacién
proporcionada por la Shuttle Radar Topography Mission (SRTM3, Rodriguez et al., 2005). Esto mejora
la elevacion del terreno hasta una resolucidn espacial de 3” x 3" (90 m x 90 m) y permite reducir los
errores asociados a las perturbaciones topograficas mediante una descripcién mas precisa del terreno
con topografia compleja como ocurre en la regién central de la cordillera de los Andes (Cremades,

2017).

2.1.3.2 Usoy cobertura del suelo (LULC)

Estudios previos han demostrado que la informacién de LULC en Argentina no esta correctamente
representada por las bases de datos globales del modelo WRF (Cremades, 2017). Por lo tanto, se

desarrollé una configuracién optimizada para la base de datos estatica, que proporciona informacion
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mas detallada sobre la distribucién espacial de las categorias nacionales de uso del suelo. Esta
configuracion se construyd a partir del mapa de uso del suelo GlobCover 2009 de la Agencia Espacial
Europea (ESA) (Arino et al., 2012; Bontemps et al., 2011), con una resolucién horizontal de 300m y se
complementé con informacién proporcionada por el Instituto Nacional de Tecnologia Agropecuaria

(INTA) y Universidades nacionales.

Los datos del producto satelital Earth at Night (Puliafito et al., 2015), se utilizaron para ajustar la
representacién de las zonas urbanas. Esto es de especial importancia, ya que una caracterizacién
adecuada de la superficie urbana, que distinga entre zonas netamente urbanas y suburbanas con mayor
precisidn, puede influir en las estructuras y circulaciones térmicas atmosféricas, en la dindmica de la
capa limite planetaria (PBL) y en las precipitaciones. Esto, a su vez, puede tener un profundo impacto
en la calidad del aire ya que modifica el transporte, las transformaciones quimicas y la eliminacién de

contaminantes en la PBL (Li et al., 2016).

El programa geogrid del WPS, interpola las categorias de uso de suelo a partir de dos clasificaciones
diferentes. La clasificacién MODIS-IGBP (Moderate Resolution Imaging Spectroradiometer -
International Geosphere Biosphere Programme), que cuenta con 21 categorias (opcion por defecto en
WRF actualmente), pero solo puede ser utilizada con el modelo de superficie terrestre Noah LSM (ver
Seccion 2.2.5); y la clasificacion USGS (Servicio Geoldgico de los Estados Unidos), que tiene una
resolucion de 30"y con caracterizacién basada en 24 categorias, las cuales pueden usarse con las demas

parametrizaciones de superficie.

El mapa construido con la configuracién refinada para LULC de Argentina se reclasificé segln las
categorias de USGS, que se prefirié sobre MODIS-IGBP para garantizar una mayor compatibilidad con
las diferentes parametrizaciones de superficie. A esta configuracidn se le denominé USGS/GEAA La
Figura 2-4 muestra el mapa de uso del suelo de USGS/GEAA aplicado a un dominio de simulacién de
alta resolucion (1.3 km x 1.3 km) que contiene a la ciudad de Buenos Aires, donde puede verse
claramente que tanto los limites de la ciudad como la variabilidad entre categorias rurales en la periferia
de la ciudad estan mejor representadas en USGS/GEAA. Este dominio forma parte del caso de estudio

sub-regional presentado en el Capitulo 5.
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mmm 1.Zona Urbana

W 2.Tierras de cultivo de secano y pastizales
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EEm 5.Mosaico de tierras de cultivo/pastizales
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11.Bosque caducifolio de hoja ancha
W 12.Bosque caducifolio de hoja de aguja
mmm 13.Hoja ancha perenne
BN 14.Hoja de aguja perenne
W 15.Bosque mixto
B 16.Cuerpos de agua
mm 17.Herbaceas
B 18 Humedales de madera
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59°0 58.5°0 58°0 59°0 58.5°0

Figura 2-4. a) Configuracion de LULC segun las 24 categorias del USGS, en el dominio de mayor resolucion presentado en el
Capitulo 5 (d03: 1.3 x1.3 km) para Buenos Aires. a) LULC por defecto de WRF, b) LULC Argentina (USGS/GEAA). (Elaboracién
propia)

2.1.3.3 Tipos de suelo

La base de datos de tipos de suelo es la que controla la conductividad térmica y la porosidad del suelo,
entre otras cosas. La representacién de los tipos de suelo por defecto de WRF se actualizé utilizando el
inventario de clasificacién de los suelos y evaluacion de las tierras de Argentina (Cremades et al., 2011;
Cruzate et al., 2013). Este inventario fue vectorizado a partir de los mapas provinciales contenidos en
el Atlas de suelos de la Republica Argentina (INTA, 1990). Con esta informacién se generd un mapa de
500m de resolucion y se actualizaron los datos de entrada de WRF para las variables de WPS: SOILCTOP

y SOILCBOT (ver Seccién 2.1.3.6).

2.1.3.4 Mapa politico

La herramienta anthro emis es ampliamente utilizada para transformar inventarios de emisiones
globales en un formato legible por el modelo WRF-Chem (ver Capitulo 3). Esta herramienta ha sido
modificada para incluir inventarios de emisiones que puedan proceder de diferentes bases de datos
con distintas resoluciones espaciales. Esto permite que, por ejemplo, en el caso de que el dominio de
simulacidn incluya territorios de dos paises diferentes, se puedan considerar en el mismo archivo de

emisiones la informacién en alta resolucién de ambos paises, si es que esta se encuentra disponible.

Para obtener las emisiones de un pais en particular, la herramienta anthro emis utiliza una nueva
variable denominada POLIT_MAP, desarrollada para asignar un indice a cada pais por division politica
(Figura 2-5a). Esto permite seleccionar el pais deseado por su indice y en cada celda del archivo de
entrada de emisiones, sélo se consideraran las emisiones producidas en el territorio politico al que
pertenece la celda. El mapa politico se incluye en el modelo a través del WPS, utilizando la herramienta

geogrid para adaptarlo al dominio de simulacién.
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Figura 2-5. Mapas implementados en WPS para un dominio de simulacién de Sudamérica: a) Mapa politico, las diferencias de

color estan representadas por valores numéricos, que difieren de un pais a otro. b) Mapa de husos horarios, las diferencias de

color estan representadas por valores numéricos segun cada zona horaria (amarillo: UTC-3; verde claro: UTC-4; verde oscuro,
UTC-5). (Elaboracién propia)

2.1.3.5 Zona Horaria

Una simulacién regional puede incluir dominios compuestos por varios paises o regiones muy grandes
gue cuentan con al menos dos husos horarios en su territorio. Este es el caso de paises de grandes
extensiones en longitud (p. ej., Brasil, Estados Unidos, Canada) o también de regiones fronterizas muy
préximas (p. ej., Santiago de Chile y Mendoza). Dado que el comportamiento de las fuentes de emisién
antropogénicas en una regidn determinada estd influenciado por variaciones en las condiciones
sociales, econémicas, culturales, geopoliticas o de otro tipo, cobra relevancia la consideracion del huso
horario al que dicha regién pertenece. Por este motivo, se incluye en el modelo una nueva variable
denominada TIME_ZONE, la cual define el huso horario al que pertenece cada una de las celdas del
territorio continental mediante un indice numérico (Figura 2-1 y Figura 2-5b). Los valores registrados
en el mapa corresponden a la hora local con referencia a la hora del meridiano de Greenwich (GMT).
De esta manera, la emision en cada punto de celda responde tanto al perfil temporal utilizado como a
su propio huso horario, permitiendo que el perfil temporal sea similar para todas las celdas

pertenecientes a la misma zona horaria.

2.1.3.6 Implementacién de las modificaciones en WPS

Como se explicé en secciones anteriores, el médulo geogrid del WPS, interpola los datos geograficos
estaticos (p. ej., la topografia, el uso de la tierra, el tipo de suelo, etc.), para el dominio principal y todos
los dominios anidados seleccionados por el usuario. Previamente a ejecutar el geogrid.exe todas las
bases de datos estéticas deben estar disponibles y almacenadas dentro de la carpeta $geog/, junto con
sus respectivos archivos de indexado (index) correctamente adaptados al dominio geografico deseado.
A continuacién, se describen los pasos a seguir para incluir las modificaciones mds relevantes
anteriormente mencionadas en WPSv4 y WRF-Chemv4. Para una mejor comparacion, los archivos

GEOGRID.TBL y METGRID.TBL (originales y modificados), el namelist.wps y la carpeta $geog _geaa/
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(que contiene las bases de datos estaticas en alta resolucién descritas previamente), estan disponibles

en el repositorio de esta tesis:

Lopez-Norefia, Ana Isabel (2023), “Repositorio de tesis doctoral: Impacto de las emisiones naturales y

antropogénicas sobre la calidad del aire regional en Argentina”, Mendeley Data, V1, doi:

10.17632/pchm4c6369.1. https://data.mendeley.com/datasets/pchm4c6369/1

1.

2.

3.

Crear las correspondientes carpetas dentro de la carpeta $geog/ para cada una de las bases de
datos requeridas:

Topografia: $geog/SRTM_9@mN/

LULC: $geog/globcover/

Tipo de suelo: $geog/soiltype top 500mts/, $geog/soiltype_bot_500mts/

Mapa politico: $geog/political map/

Zona horaria: $geog/husos_horarios/
Traducir los datos a un formato binario legible por WPS. Los respectivos mapas deben ser
generados como archivos binarios y posteriormente nombrados siguiendo el formato 00001-
XXXXX.00001-YYYYY, donde “XXXXX” es el numero puntos de cuadricula en la direccién X (es
decir, las longitudes) y “YYYYY” es el nimero de puntos de cuadricula en la direccién Y (es decir,
las latitudes). Los archivos deben ubicarse dentro de cada una de las carpetas previamente
creadas, donde ademds deben agregarse los archivos de indexado que se asocian a cada
conjunto de datos estéaticos. Estos archivos son Unicos y definen los pardmetros especificos para
el conjunto de datos que acompafan. Mas informacidn acerca de la conversién de bases de
datos a archivos binarios para WPS se puede obtener en el enlace:
https://www2.mmm.ucar.edu/wrf/users/docs/user_

ide v4/v4.2/users_guide chap3.html# Description o

f_index.

Adaptar la tabla GEOGRID.TBL, ubicada dentro de la carpeta $WPS/geogrid/ para que el
programa geogrid.exe pueda leer los datos estaticos creados en los pasos anteriores. En esta
tabla se describe cdmo debe tratar geogrid a cada uno de los conjuntos de datos, donde cada
entrada de la tabla corresponde a una variable procesada. Cada una de estas variables contiene

una especificacion en el formato general:

RES_STRING : REL_PATH RES_STRING : REL_PATH

Donde RES_STRING es una cadena de caracteres que identifica la fuente o la resolucidn de los
datos de alguna manera Unica y que puede ser especificada para cada dominio de simulacién en

la variable geog_data_res del archivo namelist.wps, y REL_PATH es la ruta relativa donde se
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encuentran los archivos de los nuevos datos estéticos y los indices correspondientes en un

formato legible por el modelo.

e Llasvariables HGT_M, HGT_U, HGT_V refieren a la topografia interpolada a la reticula M(6), U
y V del modelo (ver Seccién 2.1.1.2). Para que se pueda tomar la base de datos de alta
resolucion es necesario agregar la siguiente linea en la seccion de GEOGRID.TBL

correspondiente a cada una de las variables:

rel_path = srtm_90:SRTM_9emN/

. La variable LANDUSEF contiene la clasificacién de los usos de suelo para el modelo. En este
caso se agrega en GEOGRID. TBL una nueva categoria completa con priority=2, esta variable
indica que el modelo tomara por defecto la nueva base de datos en alta resolucion

USGS/GEAA para todas las futuras simulaciones.

name=LANDUSEF
priority = 2
dest_type = categorical
z_dim_name = land_cat
interp_option = default:nearest_neighbor

abs_path = default:globcover/

e Lasvariables SOILCTOP y SOILCBOT contienen las caracteristicas del suelo para la superficie y
el nivel mas profundo (respectivamente) con porcentajes para cada categoria. Para que

puedan tomar la informacién en alta resolucién por defecto se agrega en SOILCTOP:

rel_path = 500mts: soiltype_ top_5@emts/

y en SOILCBOT:

rel_path = 500mts: soiltype bot_5e@emts/

En el caso del mapa politico y la zona horaria, es necesario crear en GEOGRID.TBL, dos nuevas

variables asociadas POLIT_MAP y TIME_ZONE, de la siguiente manera:

e name, define el nombre del campo que va a ser producido por el programa geogrid. exe.
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e priority, permite priorizar entre diferentes fuentes de datos para el mismo campo (a mayor
ndmero mayor prioridad).

e dest_type, indica a geogrid.exe si el campo a interpolar es un campo continuo que puede
tomar cualquier valor real o un campo categérico/discreto que sélo puede tomar valores
enteros.

e 2z _dim_name, se utiliza si se procesa un campo que tiene varios niveles verticales.

e interp_option, especifica diferentes opciones de interpolacién para aplicar a la base de

datos en la respectiva cuadricula del modelo.

name=POLIT_MAP
priority = 1
dest_type = categorical
dominant_only = POLIT_MAP
z_dim_name = polit_cat
fill missing = O.
interp_option = default:nearest_neighbor
abs_path = default:political_map/

name=TIME_ZONE
priority = 1
dest_type = categorical
dominant_only = TIME_ZONE
z_dim_name = zone_cat
fill missing = O.
interp_option = default:nearest_neighbor
abs_path = default:husos_horarios/

4. Finalmente, en el archivo namelist.wps, en la seccién &geogrid, se debe especificar la
ubicacién de la GEOGRID.TBL modificada y las bases de datos que no fueron configuradas como
variables por defecto. Esto se hace para cada uno de los dominios en la variable geog_data_res,

como se muestra a continuacion:

geog_data_res= ‘srtm_90+usgs 5Sm+nesdis_greenfrac+usgs_lakes+nesdis_greenfrac+5m',
'srtm_90+usgs_2m+usgs_lakes+nesdis_greenfrac+2m',
'srtm_90+usgs_lakes+usgs 30s+nesdis_greenfrac+30s'

opt_geogrid_tbl path = ‘ruta completa al directorio con la nueva GEOGRID_TBL’

Una vez realizado el procedimiento descrito anteriormente, se puede continuar con la generacién de
los ficheros meteoroldgicos con las modificaciones incluidas, siempre teniendo en cuenta utilizar los

correspondientes GEOGRID.TBL y namelist.wps actualizados por el usuario.
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2.2 Parametrizaciones fisicas

Los modelos regionales como WRF pueden trabajar con resoluciones mucho mas finas que los modelos
globales, sin embargo, muchos procesos atmosféricos importantes ocurren a escalas horizontales
menores al tamafio de las celdas del dominio de referencia. Para representar dichos procesos, el
modelo general de circulacidn incluye una serie de modelos independientes mas pequefios, llamados
parametrizaciones. Dado el gran nimero de esquemas de parametrizacién disponibles en WRF, el
conjunto de parametrizaciones fisicas utilizadas debe seleccionarse cuidadosamente segun el caso de
estudio, ya que esto puede introducir sesgos en la salida del modelo (Misenis & Zhang, 2010). La Figura
2-6 resume las cinco categorias de parametrizaciones disponibles para WRF, con sus respectivas
interacciones y ademas incluye los nombres de los esquemas seleccionados para la configuracién de

WRF-Chem en este trabajo.

WRF-ARW

Desprendimiento
de aire de la cima

de la nube
Cumulus / Conveccion S Microfisica de nubes
Grell 3D Eta microphysics
Efecto de nubes
Pecipitacién
convectiva
Capa limite planetaria Radiacion
Yonsei University (YSU) LW: Rapid Radiative
Transfer Model RRTM
. Precipitacion SW: RRTMG
Flujos de no convectiva
calor Emisién y
sensible y
latente albedq Qe
superficie
Variables en Radiacion
superficie incidente
(T, Qv, viento) LW, SW
Superficie

Noah LSM / MM5

Figura 2-6. Interacciones directas de las parametrizaciones fisicas de WRF-ARW y esquemas seleccionados para esta tesis.
Longitud de onda corta (SW), longitud de onda larga (LW), temperatura (T), razén de mezcla de vapor de agua (Qv). (Adaptado
de Dudhia (2014))

La rutina principal que maneja las llamadas a toda la fisica y dindmica es $WRF/dyn_em/solve_em.F,
pero las llamadas especificas en cada paso de ejecucidon del modelo, para la mayoria de los esquemas
de fisica, se realizan en un médulo mas interno: $WRF/dyn_em/module first_rk_step partl.F con
el método Runge-Kutta. En este procedimiento el papel principal lo desempefian los procesos de

superficie ($WRF/phys/module_surface driver.F), ya que requieren de mayor interaccién con los
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demads ajustes. Los esquemas de radiacion son llamados en primera instancia para obtener los flujos
radiativos ($WRF/phys/module_radiation_driver.F). Las variables de conveccion
($WRF/phys/module_cumulus_driver.F) y microfisica
($WRF/phys/module_microphysics_driver.F), son tomadas del paso de ejecucién anterior y se
recalculan al final del paso de tiempo actual (Skamarock & Klemp, 2008). Por ultimo, el esquema de PBL
($WRF/phys/module pbl driver.F) toma los flujos de calor y humedad a partir de los procesos de
superficie. A continuacidn, se presenta una breve sintesis de las principales parametrizaciones fisicas
utilizadas en este estudio, las cuales deben preestablecerse con anterioridad a la seleccion de los
esquemas quimicos. Para una descripcidon mas detallada sobre los diversos procesos fisicos

parametrizados y sus interacciones ver Stensrud (2007).

2.2.1 Parametrizacion de radiacién

Los esquemas de radiacién proporcionan estimaciones para simular la transferencia de calor producida
por la radiacidon de onda corta (SW), que incluye las longitudes de onda visibles y circundantes del
espectro solar, y por la radiacidn de onda larga (LW), producida por los gases atmosféricos, las nubes y

la superficie del suelo.

En WRF los flujos radiativos SW y LW son calculados por esquemas independientes. Estos esquemas
requieren informacién de las variables de estado tales como: temperatura potencial, vapor de agua,
nubosidad y precipitacion, y de los esquemas de superficie de donde toman datos de emisividad y
albedo. A partir de esta informacién, tanto SW como LW se calculan como esquemas de columnas
independientes (unidimensionales), donde los flujos radiativos corresponden a los de planos paralelos,
infinitos y uniformes. La suposicién de los planos paralelos permite obtener un buen resultado, siempre
y cuando el grosor vertical de las capas del modelo sea mucho menor que la longitud de cuadricula
horizontal (Skamarock & Klemp, 2008). Esto implica que los errores de radiacién pueden ser mas

significativos para dominios con un tamafio de cuadricula horizontal inferior a 1km (Stensrud, 2007).

La Tabla 2-1 presenta los esquemas de radiacién LW y SW comuinmente utilizados para el modelo WRF.
Siguiendo la recomendacién de investigaciones anteriores en Argentina (Cremades, 2017; Mulena,
2017), se ha seleccionado el esquema RRTM (The Rapid and accurate Radiative Transfer Model, (lacono
et al., 2008; Mlawer et al., 1997) para la presente tesis. En este esquema, los flujos y las tasas de
enfriamiento pueden calcularse en dieciséis bandas contiguas en la onda larga. Ademads, la
transferencia de radiacion se calcula mediante el método de correlacion, con distribuciones tomadas
de un transporte radiativo detallado linea por linea, destacado por una mayor velocidad computacional.

Otra version del esquema también se ha desarrollado para el espectro de SW.
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El RRTMG es una versidon mas reciente del esquema RRTM, que incluye métodos para el cdlculo de la
superposicién aleatoria de nubes (Pincus et al., 2003). Esta versién optimiza la velocidad de los calculos,
pero es mas costosa en términos computacionales. En particular, para SW es una de las dos
configuraciones que permite incluir el efecto directo de los aerosoles en WRF-Chem, esto resulta
especialmente importante para la modelizacion de la calidad del aire. Una descripcion mas detallada

de estos esquemas puede encontrarse en http://rtweb.aer.com/rrtm frame.html.

Tabla 2-1. Esquemas de radiacion de onda larga y onda corta cominmente utilizados en WRF

Esquema Tipo de Bandas Interacciones Referencias
Radiacion espectrales

RRTM Lw 16 COy, 03, nubes Mlawer et al. (1997)
GFDL Lw 14 COy, O3, nubes Fels & Schwarzkopf (1975)
CAM Lw 2 COy, O3, nubes Collins et al. (2004)
RRTMG Lw 16 COy, O3, nubes lacono et al. (2008)
Goddard LW 10 CO,, O3, nubes Chou & Suarez (2001, 1994)
Dudhia (MM5) SW 1 nubes Dudhia (1996)
Goddard SW 11 CO,, O3, nubes Chou & Suarez (1994, 2001)
GFDL SW 12 COy, O3, nubes Lacis & Hansen (1974)
CAM SwW 19 COy, O3, nubes Collins et al. (2004)
RRTMG SW 14 COy, 03, nubes lacono et al. (2008)

2.2.2 Parametrizacion de cumulos

Los esquemas de cumulos en WRF representan las nubes de conveccién profunda y proporcionan la
contribucién convectiva de la precipitacidn para la superficie, interactuando también con la radiacién y
la microfisica. Dichos esquemas determinan cuando activar una columna convectiva y a qué velocidad

hacer que la conveccidn actte y se elimine la inestabilidad.

En cuadriculas de alta resolucion (dx < 3km), la parte dindmica del modelo puede resolver
explicitamente las corrientes ascendentes (impulsadas por flotabilidad) y las corrientes descendentes
(impulsadas por la evaporacién de la lluvia). Por lo tanto, entre la dindmica y la microfisica se encargan
de resolver todo el sistema convectivo, sumandole a esto la subsidencia (principal efecto de
calentamiento en la columna) para compensar el flujo de masa. Por otro lado, los esquemas
parametrizados de cimulos deben utilizarse para las cuadriculas de resolucién mas gruesa (dx > 10k)
para que puedan contener completamente las nubes convectivas y la subsidencia compensatoria en la
misma celda (Skamarock et al., 2008; Stensrud, 2007). Para cuadriculas en el rango entre 3 y 10 km,
conocido como “la zona gris”, existe un problema de separacion de escalas en el que las corrientes
ascendentes no estdn completamente dentro de la misma celda, incluyendo la zona de subsidencia. El
esquema Grell 3D (Grell & Dévényi, 2002) empleado en esta tesis, ofrece una opcién de adveccién de

cumulos que permite propagar la subsidencia a las columnas vecinas solucionando dicho problema.
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Finalmente, la interaccién de la parametrizacién de cimulos con la radiacién solamente esta disponible
para algunos de los esquemas de cumulos (ver Tabla 2-2) utilizando la opcién cu_rad_feedback =
‘True’. Esta permite proporcionar informacién de la fraccién de nube y cantidad de radiacién para las
columnas convectivas activas, posibilitando que la radiacién pueda “ver” las nubes convectivas dentro

de los calculos.

Tabla 2-2. Esquemas de cumulos que permiten interaccion con la radiacién en WRF

Esquema

Referencia

Kain-Fritsch scheme
Multi-scale Kain-Fritsch scheme
Grell-Devenyi (GD)

(Kain, 2004)
(zheng et al., 2016)
(Grell & Dévényi, 2002)

Grell 3D (Grell & Dévényi, 2002)
Grell-Freitas (GF) (Grell & Freitas, 2014)

2.2.3 Parametrizacidon de microfisica de nubes

El esquema de microfisica se encarga de resolver explicitamente los procesos internos de las nubes,
proporcionando informacion acerca de tendencias de calor, humedad atmosférica, cambios de fase del
agua y precipitacidon resuelta a nivel de superficie. Los tipos de particulas que generalmente se
consideran en estos esquemas son: agua de nubes, gotas de lluvia, hielo, cristales, nieve y granizo
solido/blando. Estas particulas se distinguen por su tamafio y densidad, la masa total de la microfisica
contribuye a la dindmica, por lo que hay una retroalimentacién de ambos procesos a través de la carga

liquida.

La microfisica también interactia con la radiacién, proporcionando el tamafio de las particulas al
esquema radiativo para simular, con mayor precisién, la interaccién con las nubes. Dentro de estos
esquemas se realizan dos tipos de suposiciones sobre la distribucién de tamafios de las particulas. Los
esquemas que asumen una funcidn de distribucién Unica para los tamafios (p. €j., Log-normal, Gamma,
etc.), se denominan parametrizaciones bulk (de conjunto). Por otro lado, los esquemas que dividen el
rango total de tamafios en diferentes intervalos, asignando un tipo de particula diferente para cada
tamafio, se denominan parametrizaciones bin (de segmentos). Estos ultimos son principalmente
utilizados para fines de investigacidén y no de prondstico puesto que afiaden al calculo un gran nimero

de variables y por ende son computacionalmente costosos.

Los esquemas de la microfisica en WRF (tanto en NMM como en ARW) trabajan con base en las

parametrizaciones bulk y corresponden a dos tipos:
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e De un momento (single-moment), que sélo predicen razones de mezclado (masa de las
particulas por masa de aire seco, kg/kg) y la distribucion del tamafio de las particulas se deriva
de parametros fijos.

e De dos momentos (double-moment), que predicen razones de mezclado y concentracidn de
particulas (cantidad de particulas por masa de aire, #/kg), de manera que permiten predecir el
numero de particulas por cada rango de tamafio. Estos se ajustan a un rango de condiciones
ambientales mas amplio y por lo general pronostican mejor la precipitacion acumulada y las
propiedades de la distribucidn de granizo en la nube, que son fundamentales para la

prediccién de tormentas (Stensrud, 2007).

En esta tesis se utilizo el esquema Eta-Ferrier, que es un esquema bulk, sencillo pero eficaz con procesos

de diagndstico de fase mixta.

2.2.4 Parametrizacion de PBL

Los esquemas PBL parametrizan la capa de la atmdsfera situada inmediatamente por encima de la
superficie. Esta proximidad a la superficie da lugar a fluctuaciones turbulentas en el movimiento de las
particulas y gases que componen el aire, lo que hace que esta regidn de la atmdsfera tenga una gran
capacidad de mezcla. El objetivo de estos esquemas es distribuir los flujos turbulentos de calor y
humedad a lo largo de la columna vertical, calcular las velocidades de friccidn de la superficie, calcular
los coeficientes de intercambio y simular algunos parametros caracteristicos de la PBL como capa
intermedia entre la superficie del suelo y la atmésfera libre. Por lo tanto, el esquema de PBL esta
estrechamente relacionado con las parametrizaciones de superficie (ver Figura 2-7) (Skamarock et al.,

2008).

En WREF existen dos tipos de esquemas de PBL:

e Esquemas de prediccidon de energia cinética turbulenta (esquemas TKE - Turbulent Kinetic
Energy schemes), que relacionan los flujos turbulentos a diferentes alturas en la PBL con los
gradientes verticales de las variables a la misma altura.

e Esquemas no locales de diagnéstico, que calculan explicitamente la TKE, estimando los flujos
turbulentos en determinados puntos de la columna vertical a partir de los perfiles medios de

todo el dominio de mezcla turbulenta.

Por encima de la PBL todos estos esquemas también hacen difusion vertical debido a la turbulencia.
Hay dos esquemas de PBL particularmente adecuados para usar con WRF-Chem: Mellor-Yamada-Janjic
(MYJ) (Janji¢, 2001) (esquema TKE) y el esquema de la Universidad de Yonsei (YSU) (Hong & Lim, 2006)

(esquema no local). En esta tesis se utiliza el esquema YSU que fue seleccionado tomando como
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referencia configuraciones del modelo WRF previamente empleadas en investigaciones realizadas en

Argentina (Mulena et al., 2016; Puliafito et al., 2015).

Capa limite planetaria

Esfuerzos de friccién y
flujos de calor y humedad
desde superficies de agua

Flujos de calor

Capa superficial y humedad
desde la
superficie del

Coeficientes de terreno

intercambio para
calor y humedad

Modelo de superficie terrestre

Figura 2-7. Interaccion entre las parametrizaciones de superficie y el esquema de PBL. (Elaboracién propia)

2.2.5 Parametrizacion de superficie

La parametrizacién de superficie se divide en dos partes, el modelo de capa superficial y el modelo de
superficie terrestre (LSM, Land Surface Model). Especificamente, el modelo de capa superficial utiliza
la teoria de la similaridad de Monin-Obukhov (Monin & Obukhov, 1954) para proporcionar los
coeficientes de intercambio a los LSM, proporcionar la velocidad de friccién al esquema de PBL y
proporcionar los flujos superficiales sobre los puntos de cuadricula sobre el agua donde el modelo de
superficie terrestre no opera. Los procesos fisicos del modelo de capa superficial estan estrechamente
relacionados con el esquema de PBL (ver Figura 2-7), por lo que en WRF, cada esquema de capa
superficial estd relacionado con un esquema de PBL especifico. En esta tesis se utiliza el modelo de capa
superficial MM5, que se basa en las funciones de estabilidad desarrolladas por Paulson (1970), este

modelo puede utilizarse en conjunto con el esquema de PBL YSU.

Los modelos LSM, por su parte, interactian con las demas opciones fisicas del modelo, las
precipitaciones del esquema de microfisica y cimulos manejan la humedad de la superficie y del suelo,
y la radiacién maneja el balance de energia. La salida de estos modelos son los flujos superficiales (el

flujo de calor latente/sensible) y los efectos en el momentum a través de la friccion. De este modo,
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proporciona las condiciones de contorno de la parte inferior de la atmdsfera para la PBL y determina
las condiciones de transporte vertical en WRF. Por otro lado, el viento desempefia un papel
fundamental, afectando el intercambio de momento, calor y humedad entre la superficie terrestre y la
atmosfera. El viento induce turbulencia, facilitando la mezcla vertical e influenciando procesos como la

evapotranspiracién, adveccién y desarrollo de la capa limite (Skamarock et al., 2008).

Entre los LSM se manejan diferentes grados de complejidad, yendo desde un esquema basico como lo
es el 5-layer (Dudhia, 1996), para casos idealizados; donde no hay prediccidn de la vegetacién, ni de la
cubierta de nieve, sélo difusién térmica en las capas del suelo, hasta esquemas mas complicados como
Noah, RUC y CLM4. En este trabajo se utiliza el Noah LSM (Chen & Dudhia, 2001) que modela el suelo
en 4 capas, hasta una profundidad de 2 metros, portando variables de temperatura, agua y hielo.
También puede tener en cuenta los efectos de la vegetacion, la emisividad de la superficie y la cubierta
de nieve fraccional para proporcionar flujos de calor sensible y latente para el esquema PBL (Skamarock
et al., 2008) y tiene la ventaja de ser compatible con las bases de datos de reanalisis de donde se

obtienen los archivos GRIB (ver Seccion 2.1.2 y http://rda.ucar.edu ). Adicionalmente, el esquema Noah

LSM posibilita el acoplamiento de modelos urbanos que permiten utilizar una variabilidad mas compleja
entre los tipos de zonas urbanas incluyendo, por ejemplo, parametrizacidn de cafiones urbanos, ancho
de calles, densidad del dosel urbano, efectos de sombra y reflexiéon de la radiacion de los edificios
(Kusaka & Kimura, 2004). Esta opcion resulta de gran utilidad para simular la calidad del aire cuando se
trabaja con resoluciones finas (< 500 m). Sin embargo, la resolucidn mas fina utilizada en este trabajo

es mayor a 1 km (ver Capitulo 5), por lo cual no se utilizé una parametrizacion del dosel urbano.

2.3 Mecanismos quimicos

El acoplamiento de la dindmica atmosférica, el transporte de contaminantes, las reacciones quimicas y
la composicion atmosférica dentro de un Unico sistema de modelado implica la correcta caracterizacién
de una serie de procesos e interacciones entre la quimica y la meteorologia, que se representan a través
de la integracién de los esquemas de parametrizacion fisica del modelo y los mecanismos quimicos. La
Figura 2-8 resume las principales relaciones entre la meteorologia y la quimica que deben contemplarse
en el modelado de la calidad del aire (Baklanov et al., 2014). La radiacién y la temperatura modulan las
tasas de reaccién quimica y fotolitica, influyen en la volatilidad de las especies quimicas y determinan
la dindmica de los aerosoles (coagulacién, condensacidn, nucleacién). Los gradientes verticales de
temperatura definen la intensidad de la difusidon vertical, afectando asi a las concentraciones
superficiales de contaminantes y al flujo de entrada/salida de la PBL. Los aerosoles y gases
radiativamente activos modulan las transferencias radiativas y, por tanto, afectan la fotdlisis y los
procesos de transformacién quimica. Ademas, la absorciéon de la luz solar por los aerosoles provoca

cambios en el perfil de la temperatura atmosférica y en la mezcla vertical. Las concentraciones
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inusualmente altas de aerosoles pueden afectar a la velocidad del viento e influir en la formacion y
morfologia de las nubes al actuar como ntcleos de condensacion. Estos cambios en la formacién de las
nubes influyen en las precipitaciones (ocurrencia e intensidad) asi como en la formacién de nieblay en
la humedad relativa atmosférica. A su vez, la precipitacion determina la deposicion himeda de gases y
aerosoles. Por ultimo, la parametrizacion de la superficie terrestre afecta a las emisiones biogénicas y

a la deposicién seca.

Radiacion
/] 4\
Albedo hv
| Transformaciones Quimicas
7\ 1N
Humedad /
Relativa /
//
W L[ Y \
| Nubes / Precipitacién < > I Gases / Aerosoles
W ’. | /
PBL | Deposiciéon Humeda | | Deposicién Seca |
Emisiones |

Figura 2-8. Resumen de las interacciones entre la quimica atmosférica y la meteorologia. (Elaboracion propia)

La naturaleza online del modelo WRF-Chem permite realizar simulaciones considerando tanto los
procesos quimicos como los meteoroldgicos de forma unificada, en la misma malla y utilizando un
mismo paso de tiempo para la integracién. De este modo, se consigue una mejor aproximacién a la
simulaciéon de las interacciones mencionadas anteriormente. La quimica atmosférica se incorpora en
WRF-Chem a través de tres componentes principales: el mecanismo quimico o esquema de fase
gaseosa, el esquema de aerosoles y el esquema de fotdlisis, que a su vez interactdan con las

parametrizaciones fisicas descritas en la Seccion 2.2.
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2.3.1 Esquema de fase gaseosa

Los esquemas de fase gaseosa son mddulos utilizados para representar procesos quimicos relevantes
para la simulacion de la quimica atmosférica. Estos esquemas se desarrollan a partir de mediciones de
laboratorio y de campo de diferentes especies quimicas, reacciones, constantes de velocidad y datos
fotoquimicos. Dichos esquemas se traducen en ecuaciones diferenciales ordinarias que se incorporan
a un mecanismo quimico y que, finalmente, se resuelven de manera numérica utilizando diferentes

métodos (Stockwell et al., 2011).

La Figura 2-9 resume las principales reacciones de la quimica troposférica bdasica que se tienen en
cuenta dentro de los mecanismos quimicos en WRF-Chem. Entre las reacciones fotoquimicas estan la
formacion de Os, la fotdlisis de NO,, y aquellas que involucran aldehidos y cetonas (NMVOCs que
contienen el grupo C=0). La fotolisis del NO, produce oxigeno atémico singlete (O(!D)), que reacciona
con el oxigeno molecular (0,) para formar Os. En una troposfera no contaminada (sin NMVOCs), la
rapida reaccién de NO con O; completa el ciclo regenerando una molécula de NO,, sin embargo, en un
entorno urbano contaminado los radicales peroxi (CHs0, y HO;), éstos pueden oxidar el NO a NO; sin
consumir Os, compitiendo con la reaccion del NO con el Os. Cuando intervienen estas reacciones, hay
produccion de Os, pero no eliminacidn, generando una acumulacién y produciendo ademas otros

oxidantes fotoquimicos como contaminantes secundarios.

Dentro de los esquemas quimicos, existen reacciones de oxidacidn que involucran al NO, a los
compuestos de azufre y nitrégeno y las moléculas organicas con dobles o triples enlaces o dtomos de
hidrégeno. El radical OH es el principal agente oxidante en la troposfera, el cual se forma a partir de la
fotdlisis del Oz y la posterior reaccién del O('D) con el vapor de agua. Su formacién ocurre
exclusivamente durante el dia y se intensifica cuanto mayor es la cantidad de radiacién solar. EI OH se
destruye mediante una serie de procesos de oxidacién, en los que reacciona con muchas de las especies
potencialmente oxidables, iniciando asi la mayoria de las reacciones de descomposicién en la
troposfera. Por otro lado, las especies que son solubles en agua o que no pueden oxidarse mas, tales
como el acido nitrico (HNOs), el acido sulfirico (H.SO4), los acidos carboxilicos (RCOOH) y el CO,,
vuelven a la superficie a través de diferentes procesos, como por ejemplo la lluvia dcida (precipitacion
con alta concentracion de HNOs y H,S04) y/o procesos de deposicidn seca y himeda. Finalmente, las
moléculas que no sufren ninguna de las transformaciones quimicas descritas y no regresan a la tierra,
como el N,0 y los CFCs, suelen ser especies inertes en la troposfera que al pasar a la estratosfera si

participan en otros procesos de oxidacién y fotdlisis, afectando la capa de ozono.
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Figura 2-9. Representacion simplificada de la quimica troposférica. (Elaboracién propia)

Debido a la complejidad del sistema atmosférico, la mayoria de los modelos utilizan mecanismos
guimicos reducidos que suelen representar un conjunto simplificado de todas las reacciones quimicas
que se producen entre las especies en la atmdsfera real; en general, el nimero de especies y reacciones
de la quimica inorganica atmosférica es manejable desde el punto de vista computacional, por lo que
la mayoria de las simplificaciones estan relacionadas con la quimica organica. Las diferencias entre los
distintos esquemas pueden surgir por variaciones en los mecanismos de oxidacion de los NMVOCs, asi
como diferencias en factores cinéticos (p. €j., para la oxidaciéon de NO y NO;) (Baklanov et al., 2014). La
guimica organica de la troposfera es mucho mds compleja, el nimero y la variedad de sustancias y de
reacciones quimicas organicas hacen practicamente imposible la simulacion explicita de la degradacién
de los NMVOCs individuales (Goldstein & Galbally, 2007). Cada especie transportada es una variable de
prondstico que hay que calcular explicitamente y aflade una ecuacién diferencial ordinaria a resolver,
de modo que cuanto mayor sea el numero de especies, mayor sera la demanda computacional
(Jacobson, 2005). En consecuencia, se han desarrollado dos métodos principales que buscan agrupar
las sustancias orgdnicas en clases para reducir el nimero a un conjunto mas manejable de especies y

reacciones: la agrupacién por enlaces de carbono y la agrupacién por moléculas sustitutas.

2.3.1.1  Agrupacion por enlaces de carbono

Los NMVOC se descomponen en grupos funcionales (p. ej., grupo carbonilo, grupo carboxilo, doble
enlace, triple enlace) y se desarrolla un mecanismo de oxidacién para cada uno de esos grupos. El

esquema Carbon Bond Mechanism (CBM-IV, Gery et al., 1989) es un ejemplo de ello, en el que los
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NMVOCs basicos con pocas moléculas de carbono se modelan explicitamente, mientras que las
moléculas mas grandes se dividen en moléculas de carbono, basandose en su estructura de enlace (p.
ej., carbonos de parafina de enlace simple (PAR: > C <), carbonos de olefina de enlace doble (C=C) o
carbono aldehidico (C-CHO)). En este esquema, los alcanos grandes se dividen en el nimero de PAR
igual al nUmero de dtomos de C en la molécula y los alquenos grandes se dividen en OLT (terminal) u
OLI (interno) segun el numero de dobles enlaces en la molécula original, con el C restante asignado a
PAR. La versién de CBM adaptada a la escala regional en WRF-Chem es CBM-Z (Zaveri & Peters, 1999).
En esta versidn, se afiaden grupos de acetaldehido (ALD2) para representar la quimica carboxilica,
acetonas (AONE), metilgliéxido (MGLY) y formaldehido (HCHO). También se afiaden especies derivadas
de tolueno (TOL) y xileno (XYL) para la quimica aromatica, asi como el isopreno (ISOP) como especie

independiente.

2.3.1.2  Agrupacion por moléculas sustitutas

En estos esquemas, los NMVOCs se agrupan en especies sustitutas que representan clases de
compuestos basadas en similaridad de estructuras y reactividades (p. €j., alcanos de cadena corta). El
mecanismo asociado a esa molécula es una media ponderada de las moléculas que representa. Por
ejemplo, HCs, HCs y HCg agrupan los alcanos mas grandes dependiendo de la cantidad de carbonos en
la cadena y su reactividad; OLT y OLI agrupan los alquenos mas grandes diferenciando entre especies
de doble enlace terminal o interno (respectivamente); ALD y KET representan todos los aldehidos y
todas las centonas. Las especies mas pequefias y comunes como el metano, etano y eteno son

usualmente consideradas de manera explicita (Stockwell et al., 1990, 1997, 2011).

Los esquemas de fase gaseosa que usan esta aproximacién en WRF-Chem son The Regional Acid
Deposition Model segunda generacién (RADM-2, Stockwell et al., 1990), The Regional Atmospheric
Chemistry Mechanism (RACM, Stockwell et al., 1997), el mecanismo del Centro de Investigacién de la
Contaminacién Atmosférica a nivel estatal de 1999 (SAPRC-99, Carter, 2000) y el mecanismo quimico

asociado con The Model of Ozone and Related chemical Tracers (MOZART, Emmons et al., 2010).

El esquema de fase gaseosa MOZART, fue seleccionado para las simulaciones de los casos de estudio
sub-regional y regional desarrollados en esta tesis, debido a que el mismo constituye la base que utiliza
el modelo global CAM-Chem, del cual se tomaron las IC/BC quimicas (ver Seccién 2.4, Capitulos 5y 6).
Este esquema incluye 85 especies en fase gaseosa, 12 especies en aerosol, 39 reacciones de fotdlisis y
157 reacciones en fase gaseosa. Las constantes de velocidad del mecanismo tal cual estd implementado
en WRF-Chem v4 se basan en el reporte JPL 2002 (Sander et al., 2003). Ademas, se incluye un esquema
de oxidacién de isopreno y un tratamiento diferenciado de los NMVOCs que distingue entre tres
especies agrupadas para representar alcanos, una agrupacién de alquenos con cuatro o mds atomos de

carbono, y finalmente un grupo con compuestos aromaticos (BIGALK, BIGENE y TOLUENE); todos junto
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con sus respectivos productos principales de oxidacion. EI mecanismo MOZART también permite el
calculo en linea de las tasas de deposicion seca, basado en la parametrizacidon de (Wesely, 1989), que
realiza el cdlculo de las resistencias superficiales en funcién de factores como la temperatura de la
superficie, la respuesta estomatica a los parametros ambientales, la humectacidn de las superficies por
el rocio y la lluvia, y la cobertura de las superficies por la nieve. Una descripcidn detallada de todas las

especies y reacciones consideradas por MOZART puede encontrarse en Emmons et al. (2010).

2.3.2 Esquema de aerosoles

Los aerosoles atmosféricos son particulas transportadas por el aire que pueden tener un tamafio que
va desde unos pocos nandmetros hasta varias micras (Seinfeld & Pandis, 2006). Dichas particulas
desempefian un papel importante en el balance radiativo y el clima de la Tierra, ademas de ofrecer
volumenes y superficies reactivas en la atmdsfera, donde pueden ocurrir reacciones quimicas
heterogéneas. El tamafio de estas particulas se modifica por diversos mecanismos, como la nucleacién,
la condensacion, la coagulacién, la agregacion y deposicién, que afectan tanto su tiempo de vida en la
atmosfera como sus propiedades fisicas y quimicas (Pal Arya, 1999). Ademas de sus cambios de tamaiio,
los aerosoles son fisica y quimicamente bastante complejos, ya que estan formados por una gran
variedad de compuestos, como sulfato, nitrato, amonio, materiales carbonosos, sal marina y especies
de la corteza terrestre (Seinfeld & Pandis, 2006). En consecuencia, la modelizacién de los aerosoles
representa un reto cientifico y computacional, pues las limitaciones de memoria del ordenador y del
tiempo de ejecucién de la simulacidn hacen poco factible representar explicitamente cada una de las

especies quimicas que constituyen los aerosoles dentro de un mecanismo quimico (Zaveri et al., 2008).

Para caracterizar y resolver matematicamente la distribucion de los aerosoles atmosféricos, asi como
su formacion y evoluciéon en funcién del tiempo y el espacio, se utilizan distintos esquemas de
aerosoles. Estos esquemas incluyen, ademas, procedimientos para simular los diversos procesos
guimicos y microfisicos implicados mediante la interaccidn con otros esquemas del modelo, como la
radiacion y la microfisica de las nubes. El modelo WRF-Chem incluye tres esquemas para el tratamiento
de los aerosoles: The Modal Aerosol Dynamics Model for Europe (MADE, Ackermann et al., 1998), The
Model for Simulating Aerosol Interactions and Chemistry (MOSAIC, Zaveri et al., 2008) y The Goddard
Chemistry Aerosol Radiation and Transport model (GOCART, Chin et al., 2000), que se diferencian
principalmente en la descripcion de la distribucidon del tamafio de las particulas. Para las simulaciones
realizadas en esta tesis se usaron MOSAIC y GOCART, ya que los mismos pueden acoplarse al esquema
en fase gaseosa MOZART. Una descripcidn breve de las diferencias entre los esquemas de aerosoles se

presenta a continuacion.

MADE, es un esquema modal (Figura 2-10a) que describe los tamafios de los aerosoles en tres modos

o distribuciones log-normales continuas: Aitken, acumulacién y grueso (Brasseur & Solomon, 2005). Los
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componentes quimicos del aerosol se mezclan internamente dentro de cada modo, por lo que resulta

eficiente desde el punto de vista computacional.

MOSAIC, es un esquema seccional (Figura 2-10b) en el que la distribucidn del aerosol se divide en
segmentos (bins) de tamafio discreto definidos por los diametros inferior y superior de las particulas
secas (la absorcién o la pérdida de agua no implica la transferencia de las particulas entre los
segmentos). La masa y el nimero de particulas se simulan asumiendo que cada bin estd mezclado
internamente, de modo que todas las particulas de un bin tienen la misma composicién quimica (Zaveri

et al., 2008). En WRF-Chem la configuracidn de MOSAIC se puede utilizar en modo de 4 u 8 bins.

GOCART, es un esquema de aerosol en conjunto (bulk), mucho mds simple que los esquemas
seccionales y modales, ya que sélo calcula la masa total de los componentes del aerosol, pero no
proporciona informacion sobre el tamafio y la concentracion de las particulas (p. €j., a medida que las
particulas crecen, la masa del aerosol aumenta, pero no se sabe como cambia su tamafio/nimero). Sin
embargo, es numéricamente muy eficiente y util cuando la investigacién se centra en la quimica

compleja de la fase gaseosa.

a) Esquema modal b) Esquema seccional

Carbono orgnanico

Numero
Numero

Tamaio Tamanho
Figura 2-10. Representacion grafica de los esquemas de aerosoles a) modal y b) seccional

2.3.3 Esquema de fotdlisis

La radiacidn solar en las longitudes de onda visibles y ultravioletas puede ser absorbida por distintas
moléculas presentes en la atmédsfera generando reacciones de fotodisociacién (fotdlisis). Estas
reacciones se ven afectadas por diferentes procesos a nivel atmosférico, asi como por la presencia de
nubes. En los modelos de quimica de transporte, los esquemas de fotdlisis permiten calcular los
coeficientes de fotodisociacidon que son especificos de cada reaccidn y dependen de la disponibilidad

de la radiacién solar en un rango de longitudes de onda especifico y un lugar concreto de la atmdsfera.

Estos esquemas son esenciales para entender el comportamiento del ozono, los tiempos de vida
atmosféricos para otros gases (p. ej., CO, CHa, hidrocarburos no metanicos) y la formacidn de oxidantes
atmosféricos (Madronich & Flocke, 1999). En el modelo WRF-Chem hay cuatro opciones de esquemas

de fotdlisis para calcular de manera online las frecuencias de fotdlisis para las reacciones de
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fotodisociacién en fase gaseosa: F-TUV, TUV, New-TUV y Fast-J. Todas ellas se basan en Madronich
(1987) y Wild et al. (2000), y las diferencias radican en el tratamiento que cada esquema aplica a las
propiedades épticas de las nubes, los aerosoles y otros gases de la atmésfera, lo que se traduce en una
disminucién o aumento del tiempo de calculo. En esta tesis las constantes de fotolisis son calculadas

de acuerdo con el esquema Fast-J (Wild et al., 2000).

2.3.4 Especiacion quimica en WRF-Chem

Generalmente la especiacién de los inventarios de emisiones, tanto globales como regionales (ver
Capitulo 3), esta ordenada siguiendo una serie de grupos quimicos que suelen ser distintos a los
utilizados por los mecanismos quimicos de los modelos. Por lo tanto, la implementacion de estos
inventarios de emisién en WRF-Chem requiere que los datos de entrada se acoplen de forma coherente
con la configuracién quimica deseada, de modo que el formato en el que se proporcionan las emisiones
al modelo sea compatible con el esquema quimico seleccionado. Como parte del preprocesamiento de
las emisiones, se debe realizar la asociacidon necesaria entre las especies del inventario y las especies
consideradas en el mecanismo quimico, utilizando mapas de especiacion, los cuales varian en funcién
de los requisitos de cada mecanismo quimico. En el transcurso de esta tesis fue necesario desarrollar
mapas de especiacidon que permitieran adaptar las especies de aerosoles y NMVOCs para varios de los
mecanismos quimicos incluidos en WRF-Chem mediante factores porcentuales de conversién
especificos. Este procedimiento es especialmente importante en el caso de los NMVOCs, ya que estas
sustancias se presentan en los inventarios de emisiones como una sola emision total que agrupa varias
especies quimicas y que requiere ser distribuida para poder ser introducida y considerada por cada una

de las reacciones individuales incluidas en el mecanismo quimico.

A continuacién, se describe el procedimiento de mapeo utilizado para los esquemas MOZART, RADM-
2 y CBMZ (para una descripcién mas detallada, ver el trabajo de Lopez Norefia et al., 2019a citado en el
Anexo A.3.2). Los casos de estudio presentados en esta tesis fueron simulados con el esquema
MOZART-GOCART, sin embargo, en el marco del desarrollo de la tesis, se realizaron multiples
simulaciones probando otras configuraciones (como RADM-2 y CBM-Z), cuyos resultados fueron muy
utiles para el desarrollo y conclusién de las tesis doctorales de otros miembros del grupo de
investigacion GEAA-UTN (Bolafio-Ortiz, 2019; Pascual, 2019). Una breve descripcion de estas

colaboraciones se presenta en el Anexo A.

2.3.4.1 Especiacién para gases

Los NMVOCs y los éxidos de nitrégeno (NOx) son los dos grupos principales de especies gaseosas que
requieren ser redistribuidos para ser ingresados al modelo. Las demads especies gaseosas son asignadas

uno a uno con su correspondiente especie en el mecanismo, sin necesidad de aplicar ningun factor

56



porcentual. Las emisiones de éxidos de nitrégeno provienen principalmente de las actividades de
combustion (p. ej., vehiculos y centrales eléctricas) (Carslaw, 2005; Tuccella et al., 2012). Teniendo en
cuenta que WRF-Chem considera las emisiones de NOx como especies separadas (NO+NO,), se asigna
los porcentajes de 90% y 10% de la cantidad total de NOx a las especies de NO y NO, respectivamente
(Carslaw, 2005; Tuccella et al., 2012; Visser, 2016).

La estimacién de los factores de especiacion para NMVOCs con el mecanismo MOZART se realizé
siguiendo a Emmons et al. (2010) y en base a las equivalencias propuestas por ese trabajo y por Zaveri
& Peters (1999) fue posible obtener también las tablas correspondientes para CBM-Z y RADM-2.
Algunas especies son equivalentes entre los tres mecanismos quimicos y sélo difieren en el nombre que
se les asigna dentro del modelo WRF-Chem. Para estas especies, se adjudican directamente los
porcentajes estimados para el esquema MOZART. En las demas especies, los factores porcentuales se
calculan teniendo en cuenta la similitud en la reactividad, el peso molecular y las analogias entre los
mecanismos quimicos. Las tablas a continuacién muestran los factores de especiacién finales para
MOZART (Tabla 2-3), CBM-Z (Tabla 2-4) y RADM-2 (Tabla 2-5), junto con una breve descripcién y la
fraccion (relativa a la unidad) del total de NMVOCs que representa cada especie. Hay que tener en
cuenta que las cantidades de isopreno y monoterpeno emitidas a la atmdsfera proceden en su mayoria
de fuentes biogénicas y que esta especiacidn esta disefiada para su aplicacidn a fuentes antropogénicas
introducidas en WRF-Chem a través de la herramienta anthro _emis (ver Capitulo 3). Por lo tanto, estas
especies no tienen un porcentaje asignado de NMVOCs antropogénicos aqui. Ademas, nétese que una
variable puede tener el mismo nombre en diferentes mecanismos y aun asi no corresponder a la misma

especie, como en el caso de ETH que en RADM-2 corresponde a etano y en CBM-Z a eteno.
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Tabla 2-3. Factores de especiacion para el esquema de fase gaseosa MOZART en WRF-Chem

Fraccion del total de NMVOCs
Especie en MOZART Masa molar (g/mol) Descripcion
(relativa a la unidad)
BIGALK 72.15 (Basado en CsH12) CsHa12 agrupacion de alcanos C > 3 0.504
BIGENE 56.11 (Basado en CsHs) C4H8 agrupacion de alquenos C > 3 0.049
CsHe 42.08 Propeno 0.019
CsHs 44.09 Propano 0.055
C2H4 28.05 Eteno 0.047
C2HsOH 46.07 Etanol 0.035
C2Hs 30.07 Etano 0.051
CH.O 30.03 Formaldehido 0.007
CH3CHO 44.05 Acetaldehido 0.014
CH3COCHs 58.08 Acetona 0.002
CHs0OH 32.04 Metanol 0.002
MEK 72.11 Metiletilcetona (butanona) 0.009
CsHs(CH3) Agrupacion de
TOLUENE 92.14 0.205
aromaticos
ISOP 68.12 CsHs Isopreno 0
Agrupacion de monoterpenos (a-
CioH1e 136.23 0
pineno)
Total 1

En el esquema CBM-Z, las especies: eteno (ETH), etanol (C;HsOH), etano (C;Hs), formaldehido (CH,0),
acetaldehido (CH3CHO), isopreno (ISOP) y metanol (CHsOH), tienen una equivalencia directa con las
especies del mecanismo MOZART. Las metilcetonas (MEK) y las acetonas (CH;COCHs) se retnen en el
grupo AONE. Los alquenos se distribuyen en OLT (45%), OLI (45%) y PAR (10%). A este ultimo grupo
pertenecen también los alcanos (CsHiz: agrupacion de C > 3 alcanos), el propano (CsHs) y el propeno
(CsHe). Las especies aromaticas (C¢Hs(CHs)), que originalmente estaban en un solo grupo en MOZART,

se dividen ahora en toluenos (TOL, 50%) y xilenos (XYL, 50%).

58



Tabla 2-4. Factores de especiacion para el esquema de fase gaseosa CBM-Z en WRF-Chem

Fraccion del total de

Especie en
Masa molar (g/mol) Descripcion NMVOCs (relativa a la
CBM-Z
unidad)
ETH 28.05 Eteno 0.047
C2HsOH 46.07 Etanol 0.035
CzHe 30.07 Etano 0.051
HCHO 30.03 Formaldehido 0.007
ALD2 44.05 Acetaldehido 0.014
CH30OH 32.04 Metanol 0.003
ISOP 68.12 Isopreno 0
AONE 58.08 Acetonas y metiletilcetona 0.011
PAR 400.00 Carbonos de parafina 0.583
OLT 42.08 (basada en el propeno) Alquenos terminales 0.022
ol 56.11 (basada en el buteno) Alguenos internos 0.022
TOL 92.14 Tolueno 0.102
XYL 106.16 Xileno 0.102
CioH16 68.12 (basada en el isopreno) Monoterpenos 0
Total 1

En el esquema RADM-2, las especies: alcanos (HCs), eteno (OL2), etanol (C;HsOH), etano (ETH),

formaldehido (HCHO), isopreno (ISO), acetaldehido y aldehidos superiores (ALD), tienen una

equivalencia directa con las especies del mecanismo MOZART y se les asignan los factores

correspondientes. Los alquenos (BIGENE en MOZART) se distribuyen al 50% en OLI y al 50% en OLT. El

propeno (C3Hg) también se asigna al grupo OLT. Las acetonas (CH3COCHs) y las metiletilcetonas (MEK)

se agrupan dentro del grupo KET. Las especies aromaticas, como en CBM-Z, se dividen igualmente en

TOL y XYL. Por ultimo, el grupo HCs retne al propano (CsHs) y al metanol (CH;OH).
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Tabla 2-5. Factores de especiacidn para el esquema de fase gaseosa RADM-2 en WRF-Chem

Fraccion del total de
Especie en Masa molar
Descripcion NMVOCs (relativa a la
RADM-2 (g/mol)
unidad)

Alcanos con tasa de OH constante (298.1 atm)
HCs 72.00 0.504
entre 3.4 x10"1?y 6.8x10- 12

oLT 42.08 Alquenos terminales 0.044
oLl 56.11 Alquenos internos 0.025
Alcanos con tasa de OH constante entre 2.7x10- 3y
HC3 44.00 0.057
3.4x10-12
oL2 28.05 Eteno 0.047
C2HsOH 46.07 Etanol 0.035
ETH 30.07 Etano 0.051
HCHO 30.00 Formaldehido 0.007
ALD 44.05 Acetaldehido y aldehidos superiores 0.014
KET 72.08 Cetona 0.011
TOL 92.14 Tolueno 0.102
XYL 106.16 Xileno 0.102
I1SO 68.12 Isopreno 0
Total 1

2.3.4.2 Especiacién para aerosoles

Los aerosoles primarios se emiten en forma de particulas a partir de diversas fuentes naturales y
antropogénicas. Los aerosoles secundarios, en cambio, son particulas producidas en la atmdsfera a
partir de reacciones quimicas en fase gaseosa que generan especies condensables (Seinfeld & Pandis,
2006). Los inventarios de emisiones por lo general incluyen las emisiones totales para aerosoles
primarios, tales como el material particulado de didametro aerodindamico inferior o igual a 10 pm (PMyo),
el material particulado de didmetro aerodindmico inferior o igual a 2.5 um (PMs), el sulfato en aerosol
(SO4%~/ sulf), el carbono negro (BC) y el carbono orgdnico (OC / ORG). En algunos casos las especies
S04, OC y BC no estan disponibles, pero pueden obtenerse como factores porcentuales de los valores
totales del material particulado seglin su composicién. En esta tesis, dicha distribucidon porcentual se
realizé siguiendo la metodologia de desarrollada por la Agencia de Proteccién Ambiental de Estados
Unidos (EPA) para la Herramienta de Analisis de Validacién de Datos de Especiacion (SVDAT) (Peterson

et al., 2002) , donde del total de particulas se asigna 27% al SO4, 23% al OCy el 3% al BC.

Las especies de aerosoles deben ser redistribuidas por tamafio en tres grandes grupos para ser
consideradas por los esquemas de aerosoles MOSAIC y MADE: modo de nucleacién (1), modo de
acumulacién (J) y modo grueso (C). A partir del total de PM; s (o de cada una de las especies individuales
de aerosoles incluidas en el inventario), el 20% se asignard al modo | y el 80% al modo J. El modo C se

toma Unicamente del total de PMy,, previamente distribuido en SO4, OC y BC. Finalmente, en el caso
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de GOCART, al ser un esquema de conjunto, no es necesario que las especies se distribuyan en estos

modos.

Una explicacion mas detallada de la especiacion de los aerosoles desarrollada para esta tesis puede

encontrarse en el trabajo de Lopez Norefia et al. (2019 a) citado en el Anexo A.3.2.

Tabla 2-6. Factores de especiacidn para los esquemas de aerosoles GOCART, MOSAIC y MADE en WRF-Chem 2

Especie en Especie en MOSAIC
Descripcion Factor de especiacion
GOCART y MADE
Particulas de didametro aerodindmico inferior o igual PMio
PM_10 PM_10
a 10pum
PM25I Particulas de didametro aerodinamico inferior o igual 0.2 PM2s
PM.25 PM25J a2.5um 0.8 PMa2s
ECI 0.2 BC(0.2* 0.03 PM2s)
BC EC) Carbono Negro 0.8 BC (0.8 *0.03 PM2s)
ECC 0.03 PM1o
ORGI 0.2 OC (0.2*0.23 PM25s)
ocC ORGJ Carbono Organico 0.8 OC (0.8*0.23 PM25s)
ORGC 0.23 PM1o
so4l 0.2 504 (0.2*0.27 PM,5)
sulf S04) Sulfato en aerosol 0.8 SO4 (0.8*%0.27 PM2.5)
S04C 0.27 PM1o

2 las dos primeras columnas de la tabla equivalen a los nombres de las especies en los archivos de entrada parra WRF-Chem.

2.4 Condiciones iniciales y de contorno quimicas (IC/BC)

En un modelo quimico regional, al igual que en los campos meteoroldgicos, las sustancias quimicas y
los aerosoles considerados requieren de IC/BC. Dichas condiciones permiten que se tenga en cuenta la
concentracién de fondo (carga atmosférica) en las simulaciones, de modo que el modelo inicie sus
calculos con condiciones similares a las de la atmdsfera real y, ademds, contemple los procesos de

transporte de escala global que suceden fuera del dominio de simulacion.

Las IC/BC pueden ser idealizadas, proceder de un CCM o de una simulacion previa de WRF-Chem y son
ingresadas al modelo a través de los archivos wrfinput_d<dominio> (para las condiciones iniciales, IC)
y wrfbdy d<dominio> (para las condiciones de contorno, BC). De no ser especificada ninguna de estas
opciones, el modelo asignara valores constantes o nulos a las especies quimicas gaseosas y valores
nulos para los aerosoles. La informacién quimica IC/BC proveniente de un sistema de modelado global

puede incluirse en el modelo WRF-Chem a través de la herramienta mozbc, que permite interpolar los

campos quimicos del modelo global a la resoluciéon del dominio definido con el WPS. Dado que los

trazadores quimicos utilizados por el modelo global pueden diferir de los utilizados por los esquemas

61



quimicos y de aerosoles dentro de WRF-Chem, las IC/BC también requieren mapas de especiacion que
pueden variar en funciéon del mecanismo quimico de WRF-Chem y el modelo global utilizado para los

datos de entrada.

En las primeras simulaciones de prueba para esta tesis, los valores de concentracién de IC/BC de las
especies quimicas se obtuvieron del modelo de transporte quimico global MOZART-4 que hasta ese
momento era el modelo mas utilizado y éptimamente implementado para ser acoplado con el modelo
WRF-Chem. El modelo MOZART-4 transporta las cargas de aerosoles en masa, por lo cual se necesita
una distribucién de tamafio asumida cuando se mapea a esquemas de aerosol seccionales o modales.
Al calcular los IC/BC, en particular para el mecanismo CBM-Z/MOSAIC, se observé que las
concentraciones de PM; s simuladas con WRF-Chem presentaban valores muy elevados, sin embargo,
luego se encontrd que por defecto el PM. s no se tomaba directamente desde una variable en particular,
sino que buscaba especies individuales aerosoles en los archivos de entrada de MOZART-4 y luego hacia
la sumatoria de todas. Para entender de dénde procedian las IC/BC de PM,s dentro del modelo, fue
necesario acudir a las subrutinas WRF-Chem. Se encontré que los valores iniciales de PM vienen dados

por la siguiente ecuacién de la rutina module_mosaic_driver.f9@

(2)

PM,5(i,k j) = PMy5(i,k j) + SO, + NOs,, + Clyer + NH,,  + OINye + OCuep + BCoep + Nage

En donde el postfijo _aer indica que cada especie es leida del archivo de entrada considerando su

concentracion en masa.

Después de revisar individualmente las especies involucradas en la ecuacién 2, se encontraron
inconsistencias en los archivos de entrada de MOZART-4. Las concentraciones de otros aerosoles
inorganicos (OIN) y BC se mostraban particularmente altas en la zona de los Andes centrales y el sur de
la Argentina (Figura 2-11), lo que resultd en concentraciones simuladas muy altas de PM,s en algunas
areas del dominio. Debido a que se trata de un modelo global de resolucién gruesa, algunas de estas
zonas con topografia compleja pueden no estar correctamente representadas. Para suavizar el efecto
de las altas concentraciones de OIN y BC en las zonas mencionadas, se realizaron varias pruebas con
interpolaciones y promedios de valores cercanos. Sin embargo, dado que los problemas con MOZART-
4 eran persistentes, se realizaron simultdneamente pruebas utilizando el modelo global The Community
Atmosphere Model with Chemistry (CAM-Chem, Lamarque et al., 2012) como entrada para los IC/BC de
WRF-Chem.
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Figura 2-11. Condiciones iniciales generadas con MOZART-4 para un dominio centrado en los Andes Centrales, para a) BCy b)

OIN. (Elaboracion propia)

El acoplamiento de WRF-Chem con CAM-Chem implicd la adaptacion de las herramientas de
preprocesamiento utilizadas para MOZART-4, lo que requirié algunas modificaciones menores ya que
la mayoria de los cédigos eran compatibles. Se selecciond CAM-Chem porque ha sido implementado
previamente por el grupo en diferentes trabajos relacionados con la quimica de los compuestos
halogenados (Fernandez et al., 2014) y, por tanto, sus reacciones y funcionamiento son bien conocidos.
La comprensién de su funcionamiento y ejecucidn, ademas, deja abierta la posibilidad de futuros
estudios combinando WRF-Chem y CAM-Chem, con la oportunidad de involucrar otros tipos de quimica

mas compleja como la quimica de halégenos.

Los resultados obtenidos en las pruebas de CAM-Chem no registraron los problemas sefialados
anteriormente con MOZART-4 para los aerosoles. Ademas, se pudo apreciar que la zona de Argentina
cuenta con una mayor representacion espacio-temporal tanto para gases como aerosoles. La Figura
2-12 muestra la comparacion entre las IC/BC generadas para NO, con MOZART-4 (Panel izquierdo) y
con CAM-Chem (Panel derecho) para el mismo dominio y las mismas fechas de simulacion. Obsérvese
que hay varias zonas, especialmente en la parte sur del dominio, en las que MOZART-4 mostré valores
iguales a cero, mientras que CAM-Chem muestra la existencia de valores bajos (pero no nulos) en la
zona continental sur y el mar argentino. Ademas, las concentraciones en la parte norte del dominio

presentan también una mejor distribucion.
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Figura 2-12. Condiciones iniciales (wrfinput_d01) para NO: (ug m—3) generadas a partir de MOZART-4 (Panel izquierdo) y CAM-
Chem (Panel derecho). (Elaboracién propia)

En el momento en que se decidié utilizar CAM-Chem, el equipo de desarrollo de WRF-Chem
recomendaba utilizar MOZART-4 como modelo global por defecto para las IC/BC quimicas. Sin embargo,
hacia el final de esta tesis, los mismos desarrolladores han recomendado el uso de CAM-Chem en su
lugar, lo que corrobora la decisién tomada anteriormente en este trabajo. MOZART-4 sigue estando
disponible para la comunidad, sin embargo, ya no se desarrolla ni se mantiene y sus resultados sélo son
accesibles para fechas anteriores al 18 de marzo de 2022. Para facilitar el acceso de la comunidad de
usuarios de WRF-Chem a los datos de CAM-Chem, el equipo de desarrollo ha puesto a disposicion los
resultados de una simulacién de CAM-Chem (CESM2.0), con una resolucién horizontal de 0.9° x 1.25°y
56 niveles verticales, que estan disponibles desde 2001 hasta el presente. También proporcionan una
herramienta para extraer facilmente subconjuntos de regiones y fechas especificas en un formato
adecuado para el modelo WRF-Chem. Asimismo, los resultados de las previsiones quimicas globales en
tiempo casi real del modelo WACCM también estan disponibles para su uso como IC/BC del WRF-Chem.
Se puede encontrar informacién adicional en la pdgina oficial de herramientas para la comunidad de

WRF-Chem https://www2.acom.ucar.edu/wrf-chem/wrf-chem-tools-community .

2.5 WRF-Chem Kinetic PreProcessor (WRF-Chem-KPP)

Los mecanismos quimicos de WRF-Chem incluyen un gran nimero de reacciones quimicas y especies,
por lo que la solucién de los correspondientes sistemas de ecuaciones diferenciales ordinarias requiere
integradores numéricos muy eficientes. WRF-Chem tiene en principio dos esquemas de fase gaseosa
que han sido codificados directamente en el modelo: RADM-2 y CBM-Z. Los pequefios cambios en estos
mecanismos quimicos, su actualizacion con ecuaciones adicionales, o la incorporaciéon de nuevos
mecanismos quimicos, suelen requerir importantes modificaciones y revisiones en el cédigo fuente, lo
gue supone una considerable dedicacién de tiempo y puede dar lugar a errores involuntarios al

actualizar el modelo (Grell et al., 2010). Por esto, surge la necesidad de incorporar la herramienta de
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generacion automadtica de cédigo Kinetic PreProcessor (KPP) (Damian et al., 2002; Sandu et al., 2003;
Sandu & Sander, 2006). Este software lee una lista de ecuaciones quimicas junto con las constantes de
reaccion definidas por el usuario a partir de un archivo .def en formato de texto plano (ASCIl), y a partir
de alli genera automaticamente el sistema de ecuaciones diferenciales ordinarias a resolver. Para ello
utiliza otros archivos de entrada como .spc para la definicién de las especies quimicas, .eqn para las
reacciones en formato KPP y .kpp para la descripcién del modelo, el lenguaje computacional y la
preconfiguracion del método de integracidon (p. ej., el solucionador Rosenbrock). A partir de estos
archivos se genera automaticamente el cédigo de célculo para la integracién numérica dentro de WRF-

Chem.

A lo largo de los afios, mecanismos como MOZART y SAPRC99 se han incluido en WRF-Chem a través
de esta herramienta y requieren que el sistema WRF-Chem-KPP esté totalmente acoplado para su
funcionamiento. El acoplamiento de KPP con WRF-Chem es opcional, ya que no todos los mecanismos
guimicos necesitan las librerias KPP compiladas, pero si se requiere, debe compilarse desde cero junto
con el modelo WRF-Chem lo cual necesita una serie de consideraciones adicionales (p. €j., nuevas
librerias, compiladores y variables de entorno) especificadas en el manual de WRF-Chem (ver también

la Seccidn 2.6.2).

Los casos de estudio presentados en esta tesis involucraron la compilacién WRF-Chem-KPP, ya que
MOZART-GOCART asi lo requiere, aunque no se implementaron modificaciones al mecanismo definido
por defecto, ya que el objetivo central de los casos de estudio no lo requeria. Sin embargo, la base
técnica para la implementacién y/o modificacion de un mecanismo de reacciéon definido por el usuario
con KPP, se adquirié a través de una pasantia de investigacidon en el Instituto de Quimica Fisica
Rocasolano del Consejo Superior de Investigaciones Cientificas (IQFR-CSIC) en Espafia, que tiene una
amplia experiencia en este campo. En esta colaboracién se estudiaron los procedimientos necesarios
para acoplar diferentes mecanismos quimicos implementados en WRF-Chem con el esquema de
halégenos de Ultima generacion del modelo global CAM-Chem a través de KPP. Ademas, se aprendieron
diferentes enfoques para incluir las emisiones de halocarbonos marinos siguiendo el desarrollo de
Badia et al. (2019). De esta interaccidn surgieron trabajos y colaboraciones que implican la compilacién
y uso de este mecanismo, tanto para Argentina (Lopez-Norefia et al., 2019b, citado en el Anexo A.3.3)
como para otras regiones del planeta (Li et al., 2021). Una descripcién mas detallada de esta y de otras

interacciones desarrolladas paralelamente a esta tesis se encuentra en el Anexo A.

A continuacion, se presenta una breve descripcién de los pasos a seguir para incluir un nuevo

mecanismo quimico en WRF-Chem con KPP.

1. Agregar el nuevo mecanismo en el archivo $WRF/Registry/registry.chem (tomando como

ejemplo un mecanismo similar ya existente) y afladiendo al final del nombre el sufijo _kpp (ej.
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6.

mecanismo_nuevo_kpp). Alli mismo, se listan las especies necesarias y se selecciona el numero
para la opciéon de namelist.input que le corresponde (chem_opt = ##).
Si el mecanismo requiere nuevas variables, estas deben ser agregadas en el archivo
$WRF/Registry/Registry.EM_COMMON, si las variables solamente estdn relacionadas con la
quimica estas se agregan en el archivo $WRF/Registry/registry.chem. En este paso también
se especifica si la especie es fotolizable y/o requiere emisiones.
Crear subdirectorios con el nombre del mecanismo definido en el primer paso, sin incluir el sufijo
_kpp (ej. /mecanismo_nuevo/) en las siguientes carpetas:

e $WRF/chem/KPP/mechanisms/

o $WRF/chem/KPP/inc/
Crear los archivos de KPP correspondientes con las nuevas reacciones, tazas de reaccion y
especies:

e mecanismo_nuevo.def (para reacciones)

® mecanismo_nuevo.eqn

e mecanismo_nuevo.kpp

® mecanismo_nuevo.spc (para especies)

e mecanismo_nuevo_wrflkkpp.equiv

e atoms_red
Modificar dentro de la carpeta $WRF/chem/ los archivos terminados en .F agregandoles la
opcion del nuevo mecanismo quimico. Por ejemplo:

e chem_driver.F

e aerosol_driver.F

e chemics_init.F

o cloudchem_driver.F

e dry_dep_driver.F

e emissions_driver.F

e module bioemi_megan2.F

o photolysis_driver.F

e convert_emiss.F
El ultimo paso es compilar de nuevo el modelo WRF-Chem-KPP y verificar que al terminar la

compilacién el mecanismo haya sido incluido correctamente.
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2.6 Implementacion del modelo

Esta subseccion incluye algunos de los principales aspectos técnicos para tener en cuenta al momento
de realizar la configuracion de WRF-Chem y WRF-Chem-KPP para los distintos tipos de estudio que se

realizaron durante esta tesis.

2.6.1 Pautas para la seleccion del dominio de simulacién

Las siguientes son algunas consideraciones para tener en cuenta en el momento de seleccionar la

configuracion del dominio de simulacion.

e Laresoluciéon de los dominios de simulacién debe seleccionarse en funcidn del drea de estudio
en cuestion y de la escala de movimiento horizontal en la que se encuentran los procesos
atmosféricos de interés para la simulacidn. El tamafio de la celda para los procesos de
microescala (que se producen principalmente dentro de la PBL), suele ser inferior a 2 km, para
los procesos de mesoescala es entre 2 y 2000 km y para los procesos de escala sindptica es
superior a 2000 km. En WRF, el uso de dominios anidados permite considerar procesos que
suceden en diferentes escalas, es decir, se selecciona un dominio exterior mas grueso (con un
tamafio de celda mayor) y dominios interiores con mayor resolucién dentro de éste (dominios
anidados). Las BC quimicas y meteorolégicas de los dominios mas finos se interpolan a partir
de los datos proporcionados por el dominio mas grueso inmediatamente anterior. Esto facilita
el acoplamiento entre los modelos globales y los dominios de mayor resoluciéon dentro del
modelo, y reduce los posibles errores asociados a las diferencias de resolucién horizontal entre
los datos de entrada y la simulacién.

e Llas fronteras del dominio no deben atravesar terrenos con topografia compleja, ya que esto
introduce un ruido numérico en la frontera que puede propagarse hacia el interior del
dominio. Asimismo, es aconsejable que los bordes del dominio no se crucen en la direccidn de
pendientes con altos gradientes o picos muy pronunciados.

e lLaregién de interés debe estar lo mas alejada posible de los limites laterales del dominio, para
evitar que el modelo introduzca ruidos no deseados cuando se requiera un calculo mas preciso
(por ejemplo, para comparar con las observaciones).

e En cada uno de los dominios se debe seleccionar el conjunto de parametrizaciones fisicas y
dindmicas que mejor se adapte a la resolucion de la celda. Es preciso prestar especial atencién
a la seleccidon de la parametrizacion de los cimulos y la microfisica de las nubes (ver Seccion
2.2).

e la estabilidad numérica de la simulacidon depende en gran medida del tamafio del paso de

tiempo (At, expresado en segundos) y de la resolucidn espacial (Ax, expresado en kildmetros).
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Para evitar inestabilidades numéricas que lleven a una solucién irreal de los céalculos del
modelo, se sigue un criterio de estabilidad que relaciona los cambios en el tiempo, el espacio
y la velocidad de propagacidn de una magnitud determinada. Este criterio (c) es un numero
adimensional conocido como nimero de Courant-Friedrich-Levy, (CFL= c(At/Ax)) que debe
permanecer menor o cercano a 1 en cada paso de integracién de la simulacién para evitar la
difusién numérica. Para seleccionar adecuadamente el tamafio del paso de tiempo para la
simulacidn y evitar infringir el criterio CFL, se recomienda que el paso de tiempo seleccionado
(en segundos) sea menor o igual a 6 veces el tamafio de la resolucién de la celda (en
kildbmetros), At < 6*A x.

e Laseleccién correcta de la proyeccidn cartografica es importante para minimizar la distorsién
dentro del drea geografica cubierta por la cuadricula del modelo. El modelo WRF dispone de
tres proyecciones: Lambert-Conformal (adecuada para latitudes medias), Mercator (adecuada
para latitudes bajas o ecuatoriales) y Polar estereografica (adecuada para dominios de alta
latitud). Asi, por ejemplo, para las simulaciones de esta tesis la proyeccién adoptada ha sido

Lambert-Conformal por ser la mas apropiada para las latitudes consideradas.

2.6.2 Configuracion y compilacién de WRF-Chem-KPP

En el marco de esta tesis, se utilizd por primera vez la version online totalmente acoplada de WRF-
Chem-KPP. Los trabajos anteriores del grupo en los que se utilizaba WRF-Chem (sin KPP) se llevaban a
cabo utilizando Unicamente computadoras/PC de escritorio o mediante asociaciones con otras
instituciones para unificar los recursos informdaticos. Durante la primera etapa de la realizacién de esta
tesis, fue necesario compilar y poner a disposicién para su uso WRF-Chem v4.0 con KPP. Esta version
se ha instalado en las maquinas propias del grupo, para pruebas de bajo coste computacional o de corta
duracidn, y también en el Centro de Computacién de Alto Rendimiento (TOKO) de la FCEN-UNCUYO
(ver Seccidn 2.6.4). A continuacion, se exponen algunos aspectos claves del proceso de configuracién

de WRF-Chem-KPP, cuya metodologia es similar a la compilacién del modelo meteorolégico WRF.

1. Antes de configurar y compilar WRF-Chem-KPP, comprobar que todas las librerias requeridas
estén correctamente instaladas en el sistema UNIX que se va a utilizar. La guia del usuario de
WRF y WRF-Chem (Peckham et al., 2010) proporciona instrucciones para la instalacién de los
paquetes o librerias adicionales que requiere el modelo. En particular, si se quiere compilar con
KPP, la maquina que se utilice debe tener al menos 6 GB de memoria RAM disponibles. Ademas,

es necesario comprobar si las librerias Flex (analizador |éxico rapido) y yacc (Yet Another

Compiler-Compiler) estan instaladas. Flex se incluye normalmente con GNU bison, puede

descargarse gratuitamente en http://www.ncl.ucar.edu/Download/files/flex.tar.gz y la versién que se
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utiliz6 fue flex2.5.3. Se debe prestar especial atencién con la libreria yacc, ya que, en algunos
ordenadores, es un alias de GNU_bison. La versién a utilizar es yacc de Berkley (byacc), y puede

descargar desde http:/invisible-island.net/byacc/byacc-20140101.tgz .

Después de instalar todas las librerias, es preciso configurar las variables de entorno
correspondientes para que el compilador del modelo pueda acceder a ellas. Esto también se
indica en la guia del modelo (Peckham et al., 2010), a continuacién, se destacan las variables

especificas para KPP con los entornos c-shell y k-shell.

Tabla 2-7. Variables de entorno para la configuracién de WRF-Chem-KPP

c-shell k-shell Descripcion
setenv WRF_CHEM 1 export WRF_CHEM=1 Indica que se usa WRF-Chem
setenv WRF_KPP 1 export WRF_KPP=1 Indica que se usa con KPP
A Indica la ruta a la libreria flex
setenv FLEX_LIB_DIR export FLEX_LIB_DIR=/usr/lib (1ibfl.a/1ibfl.sh)
(sjclatenv YACC '/usr/bin/yacc - Z)I(por‘t YACC="'/usr/bin/yacc - Indica la ruta a la librerfa yaee

Descargar y descomprimir el cédigo fuente de WRF-Chem-KPP desde la web oficial. En el archivo
$WRF/chem/KPP/compile_wkc es importante verificar que las rutas a los archivos .csh estan
correctamente configuradas. En el archivo $WRF/chem/KPP/kpp/kpp/kpp-2.1/src/scan.l se
deben sustituir las lineas indicadas en la Tabla 2-8 para poder utilizar las versiones mas
actualizadas de la libreria Flex. Estos cambios, dependen de la versién de las librerias utilizadas,
por lo que no se incluyen oficialmente en el manual de instalacién, pero pueden ser Utiles para
solucionar o evitar futuros problemas en la compilacién del modelo. La Tabla 2-8 enumera las
lineas que deben ser reemplazadas o comprobadas junto con el nombre del archivo

correspondiente.

Tabla 2-8. Lineas y archivos por modificar dentro de la carpeta de KPP

Archivo Linea original Linea nueva (cambios resaltados en rojo)
compile_wkc linker.csh ./linker.csh
compile_wkc write_decom.csh ./write_decom.csh
sean.1 yy_buffers[ yy_buf_level ] = yy_buffers[ yy_buf_level ] =
yy_current_buffer; YY_CURRENT_BUFFER;
scan.l oldb = yy_current_buffer; oldb = YY_CURRENT_BUFFER;

Ejecutar en la carpeta $WRF/chem/KPP/kpp/kpp-2.1/src/ el comando flex scan.l, que
generara el archivo lex.yy.c el cual debe ser editado copiando y pegando las siguientes lineas
al comienzo del texto. Notese que estas definiciones ya figuran dentro del archivo, pero las

versiones mas recientes de la libreria Flex no las identificaran si no estan al principio del archivo.
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#define INITIAL ©
#define CMD_STATE
#define INC_STATE
#define MOD_STATE
#define INT_STATE
#tdefine PRM_STATE
#define DSP_STATE
#define SSP_STATE
#define INI_STATE
#define EQN_STATE 9
#tdefine EQNTAG_STATE 10
#define RATE_STATE 11
#tdefine LMP_STATE 12
#define CR_IGNORE 13
#define SC_IGNORE 14
#tdefine ATM_STATE 15
#tdefine LKT_STATE 16
#define INL_STATE 17
#define MNI_STATE 18
#tdefine TPT_STATE 19
#define USE_STATE 20
#define COMMENT 21
#define COMMENT2 22
#define EQN_ID 23

0 N o U1 b W N R

Una vez hecho esto, se puede continuar con los pasos registrados en la guia del modelo. El
siguiente paso es configurar el cédigo dentro de la carpeta $WRF/ con el comando . /configure.
Aparecera una lista de opciones que permiten seleccionar el conjunto de configuraciones mas
apropiado para el compilador y la mdquina en la que se van a ejecutar las simulaciones. Este
paso es especialmente importante a la hora de seleccionar las opciones de memoria compartida
(utilizada para realizar simulaciones en multiples procesadores). Las opciones para WRF
incluyen: serial (cuando se utiliza un solo procesador), smpar (Shared Memory Parallel,
OpenMP), dmpar (Distributed Memory Parallel, MPI) o una combinacién de ambos (dmpar+smpar),
sin embargo, con WRF-Chem solo se puede utilizar serial o dmpar. La opcidn 34, que incluye
dmpar junto con el compilador GNU (gfortran/gcc), fue seleccionada para la configuracién en
las maquinas del grupo, asi como en TOKO. Detalles mas avanzados respecto a esta

configuracion se explican en la Seccién 2.6.3.
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6. Después de ejecutar el comando . /configure, verificar que las opciones de quimica y KPP estén
incluidas en el archivo $WRF/configure.wrf, que contiene la informacién de configuracion de
la compilacién del modelo. Controlar la linea que contiene las definiciones de compilacion del

entorno (ENVCOMPDEFS).

e Si el modelo se configuré con WRF-Chem y sin KPP, debe estar escrita de la siguiente manera:

ENVCOMPDEFS = -DWRF_CHEM
WRF_CHEM = 1

e Siel modelo se configuré con WRF-Chem-KPP, quedara plasmado de la siguiente manera:

ENVCOMPDEFS = -DWRF_CHEM -DBUILD_CHEM=1 -DWRF_KPP
WRF_CHEM = 1

7. Finalmente compilar el cédigo de WRF-Chem-KPP utilizando el comando estandar para casos
reales . /compile em_real >& compile.log, controlar que los ejecutables han sido construidos

correctamente y que el archivo compile.log no tiene errores.

Las diferentes pruebas realizadas en esta tesis incluyeron la compilaciéon del modelo en numerosas
ocasiones, por ejemplo, para probar diferentes versiones, para evaluar la eficiencia de realizar la opcion
de distribucién paralela, para incluir o modificar parcialmente un mecanismo quimico, entre otras
cosas. Dado que el proceso de compilacidn y las opciones de configuracidn en este caso son similares
tanto en las maquinas del grupo como en TOKO, se desarrollé un paquete de instalacién que permite
una compilacién relativamente automatica de WRF, WPS, WRF-Chem y WRF-Chem-KPP, junto con sus
respectivas librerias, facilitando asi el proceso de compilacién y reduciendo el nimero de posibles
errores humanos relacionados con este proceso. Este paquete de compilacién automdtica estd
configurado para ejecutar WRFV4 con Chem y KPP, pero también se ha comprobado su funcionamiento
con otras versiones del modelo y en las distribuciones de Ubuntu 14.04, 16.04 y 18.04. El paquete se
compone de tres archivos: compile wrf_and_deps_v1l.sh, que contiene el cddigo y ejecutables para
los diferentes pasos de compilacidn; variables.sh, es el archivo de entrada para el cédigo, en el cual
el usuario detalla la versidon del modelo a compilar, y las versiones de las librerias especificas a utilizar;
flex _modifications_kpp.txt, que incluye informacién adicional para llevar a cabo el procedimiento
particular para Flex y yacc explicado anteriormente en esta seccién. El paquete completo de

compilacién queda disponible en el repositorio de esta tesis.
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Para utilizar el paquete de instalacién, primero hay que editar el archivo ejecutable variables.sh,ya
continuacion ejecutar el siguiente comando para descargar todas las librerias, cédigo fuente y
dependencias del modelo ./compile_wrf_and_deps_vl.sh -download. Finalmente, la compilacion
de las librerias y del modelo WRF-Chem-KPP puede hacerse en un solo paso de la siguiente manera:
./compile_wrf_and_deps_vl.sh -build_deps -build_wrf. En la Tabla 2-9 se describen los

principales usos de éstos y otros comandos que estan disponibles.

Tabla 2-9. Comandos de entrada para el archivo compile_wrf_and_deps_v1.sh

Comando Descripcion
./compile_wrf_and_deps_v1l.sh -download Crea la carpeta downloads/ y alli descarga las librerias y
el cédigo fuente del modelo.
./compile_wrf_and_deps_v1.sh -build_deps Compila las librerias descargadas y ejecuta varias

operaciones de chequeo para asegurarse de que se han
instalado correctamente.

./compile_wrf_and_deps_vil.sh -build_wrf Compila el modelo WRF, WRF-Chem o WRF-Chem-KPP, en
funcidn de la configuracion seleccionada a través del
archivo variables.sh

./compile_wrf_and_deps_v1l.sh -build_wps Compila el WPS.

2.6.3  Paralelizacién de procesos en WRF

Cuanto mas compleja es una simulacién (resoluciones mas finas, dominios mas grandes o escalas de
tiempo mas largas), mayor sera la demanda de recursos y tiempos de calculo. El modelo WRF incluye
estrategias de computacion de alto rendimiento para responder eficazmente a dichas necesidades,
permitiendo la paralelizacion de los célculos. EI mismo programa computa diferentes secciones del
dominio en paralelo, distribuyendo el trabajo entre uno o mas nodos de computaciéon con multiples
nucleos de procesamiento (cada nucleo es una unidad de cdmputo independiente dentro de un nodo

o procesador).

El modelo WRF-Chem admite la paralelizacidon con herramientas de memoria distribuida a través de
MPI (interfaz de paso de mensajes) y de memoria compartida a través de OpenMP (interfaz de
programaciéon de aplicaciones para la programacion multiproceso de memoria compartida), que
pueden utilizarse por separado o conjuntamente. Esto permite descomponer en el plano horizontal el
dominio de simulacién en subdominios y asignarlos a nucleos individuales de manera paralela, lo que
busca aprovechar la maxima capacidad de cada nodo o procesador y reducir el tiempo total de la tarea
computacional. Para dominios pequefios, OpenMP o MPI pueden usarse individual e indistintamente
dentro de un solo nodo, pero cuando se necesita mds de un nodo (clUster de computadoras), es

obligatorio usar MPI para la comunicacién entre los mismos.

La descomposicion del dominio se hace de tal manera que cada trozo de este se asigna a un solo ntcleo

de procesamiento. La cantidad final de celdas que tendra cada subdivision dependera de los valores
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ajustables por el usuario en tiempo de ejecucién (variables nproc_x y nproc_y del namelist.input)

calculdndose con la siguiente expresion.

Nx,y -1 3)
NProcy

Nyy =

Donde n es igual a las celdas por lado del subdominio y N es igual al numero de celdas por lado del
dominio completo. Como restriccidén, n debe ser mayor a 10 celdas evitando asi que el célculo diverja.
Como sugerencia (y opcidn por defecto) de los desarrolladores del modelo y para lograr un calculo mas
eficiente, nproc_x y nproc_y deben ser dos niumeros cercanos entre ellos cuyo producto sea igual al
numero total de procesadores seleccionado. Por ejemplo, si se tiene un total de 64 procesadores, las
siguientes combinaciones estaran disponibles: 64x1, 32x2, 16x4 y 8x8 siendo la seleccién por defecto

8x8 procesadores.

2.6.4 Cluster TOKO

La ejecucidn de procesos de alta demanda computacional (p. ej., varias simulaciones en paralelo, con
dominios mas grandes o que implican una mayor cantidad de tiempo y recursos computacionales), se
realizd sobre el Centro de Computacién de Alto Rendimiento (Cluster TOKO) de la Facultad de Ciencias
Exactas y Naturales (FCEN), Universidad Nacional de Cuyo y el Instituto para las Tecnologias de la
Informacion y las  Comunicaciones (ITIC), que forma parte del SNCAD-MinCyT
(http://toko.uncu.edu.ar/). En la actualidad, el centro estd equipado con un nodo maestro AMD FX
6100 de 6 cores, con 4 GB de RAM y 5 TB de disco rigido; cuatro nodos supermicro, con 16 nucleos cada
uno, 64 nucleos en total por nodo; conexién gigabit ethernet con el maestro del nodo y memoria RAM
de: 64 GB (1), 256 GB (1) y 128 GB (2); tres nodos con 1 AMD FX-8350 8 nticleos a 4 GHz, 16 GB de RAM
cada uno y dos GPUs NVIDIA GeForce 620.

La elevada capacidad de procesamiento de TOKO permite tiempos de calculo mucho mas eficientes que
los de las maquinas de escritorio disponibles en el grupo. El envio de trabajos dentro del cluster TOKO
se realiza a través del sistema de gestién de colas SLURM. Este programa asigna a los usuarios el acceso
a los nodos de célculo durante un periodo de tiempo determinado para ejecutar trabajos en paralelo,
proporciona un marco para iniciar, ejecutar y supervisar el trabajo en el conjunto de nodos asignados,
y gestiona la cola de trabajos pendientes entre todos los usuarios. Una vez seleccionada la configuracion
de la simulacién, creados todos los archivos de entrada necesarios y determinados los recursos

computacionales requeridos, se ejecuta el comando sbatch de SLURM:

sbatch submit.job
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Donde submit.job es el archivo de entrada contiene toda la informacidn necesaria para la distribucién
de tareas, y lanza la simulacién para entrar en la cola de trabajos, a la espera de que se libere la cantidad
solicitada de recursos computacionales para comenzar a ejecutar el programa de integracion numérica

del modelo: wrf.exe. En el repositorio de la tesis se incluye un ejemplo de este archivo.

2.6.5 Andlisis de rendimiento de WRF-Chem-KPP en el clister TOKO

La eficiencia con la que el modelo WRF-Chem-KPP se ejecuta en el clister TOKO, se evalud a través de
una serie de simulaciones de prueba. La ejecucion de las simulaciones se efectué sobre un mismo nodo
de manera exclusiva, y durante un tiempo de simulacién de 12 horas (43200 segundos), alternando
diferentes combinaciones de nimero de procesadores, tamafio de dominio, resolucién horizontal y
numero de niveles verticales. Se midid el tiempo de ejecucién de cada simulacién, obteniendo asi un
valor medio del tiempo de simulacién en funcién del nimero de procesadores, siendo 64 el numero
maximo de procesadores posibles a ser utilizados. Teniendo en cuenta las recomendaciones descritas
en la Seccion 2.6.3, el tamafio minimo del dominio de simulaciéon para utilizar la totalidad de
procesadores debe ser de 81x81 celdas para no exceder la unidad minima de procesamiento al realizar
la descomposicién del dominio (10x10 celdas). La Tabla 2-10 recopila la informacién sobre las

sensibilidades realizadas y los resultados obtenidos para cada caso.

Para evaluar el rendimiento se realizaron pruebas de un tnico dominio con resoluciéon de 10 km y 20
km, las cuales se probaron sobre 64, 32, 16 y 8 procesadores, en busca de la cantidad 6ptima a utilizar
con el minimo tamafio de dominio posible (81x81 celdas). Estas simulaciones se probaron con 55y 26
niveles verticales. Se pudo identificar que el tiempo total de ejecucién de la simulacidn disminuye a
medida que aumenta el nimero de procesadores, siendo las simulaciones con 32 procesadores mas
rapidas que las de 8 y 16 procesadores. Sin embargo, cuando se utiliza el nimero maximo de
procesadores (64) y a medida que la descomposicién del dominio empieza a acercarse a la unidad
minima, el tiempo de ejecucién empieza a aumentar, por lo que el nimero de procesadores a utilizar
debe ser inferior al nUmero maximo de procesadores del que se puede disponer en funcién del nimero

de celdas que componen el dominio.

Para analizar la sensibilidad ante cambios en la resolucién vertical se hicieron pruebas disminuyendo
significativamente la cantidad de niveles verticales utilizados. Como el andlisis de los resultados sera
centrado en las capas del modelo mds cercanas a la superficie, se disminuyé la resolucion
principalmente en las capas superiores de la atmdsfera y manteniendo la resolucién en los niveles

inferiores. Al reducir a la mitad los niveles verticales, la velocidad de la simulacidn se duplicé.
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Tabla 2-10. Resultados de las pruebas de sensibilidad para el anélisis de rendimiento en TOKO

Resolucion horizontal | Dominios Celdas Niveles verticales | NT Trl VS VS/ NT

Dominio Unico pequefio con alta resolucién
64 742 58.22 0.90
32 436 99.08 3.09

10 km 1 81*81 55
16 | 525 | 82.28 | 5.4
8 820 | 5268 | 6.58
64 B B -
10 km 1 81*81 26 32 | 208 | 207.69 | 6.49
16 | 247 | 174.89 | 10.93
64 | 496 | 87.09 1.36
o 32 | 375 | 1152 3.6
16 | 507 | 85.20 | 5.32
20 km 1 81*81
8 789 | 54.75 6.84
6 64 | 335 | 12895 | 2.01
32 | 185 | 23351 | 7.29
64 | 611 | 70.70 1.10
20 km 1 100*100 55

32 503 85.88 2.68

Dominios anidados

36 km, 64 | 20100 | 214 | 0.03
12 km,
K 4 91*91 55
4 km, 32 | 21726 1.98 0.06
1.3 km
20 km, 64 9152 4.72 0.07
4 km, 3 91*91 55
1.3 km 32 7232 5.97 0.18
Dominio unico grande con diferentes resoluciones
64 1039 41.57 0.64
20 km (Arg) 1 111*200 55
32 1002 43.11 1.34
64 3977 10.86 0.16
10 km (Arg) 1 222*400 55

32 4363 9.90 0.30
36 km (Arg) 1 62*%111 55 32 368 117.39 3.66
* Trl = Tiempo reloj de simulacién (segundos); Velocidad de simulacién (VS) = 43200/ Trl; NT = nimero total de procesadores

Una vez realizadas las sensibilidades anteriores, se procedio a analizar las alternativas de combinacion
de tamaiio de dominio vs. procesadores aplicadas a los casos de estudio de esta tesis. En el caso de
estudio sub-regional (ver Capitulo 5) el objetivo es alcanzar un dominio de 1.3 km de resolucién.
Siguiendo las recomendaciones de la guia de usuarios de WRF, se propuso inicialmente una
configuracion de dominios anidados con una relacion telescépica de 3:1, es decir, 36 km, 12 km, 4 km,
1.3 km. Sin embargo, se considerd también la posibilidad de hacer 20 km, 4 km, 1.3 kmy, dado que los
resultados dentro del dominio de mayor resolucién para ambas simulaciones no mostraron diferencias
significativas, se decidié realizar pruebas de sensibilidad sobre esta ultima combinacién de dominios.
Las simulaciones se ejecutaron en 64 y 32 procesadores, con 55 niveles verticales y un tamafio de
dominio de 91x91 celdas, el cual permite evaluar el rendimiento de las simulaciones con las
combinaciones de dominios anidados descritas anteriormente, sin desviarse mucho del tamafno de
dominio minimo para 64 procesadores. Aumentar la resolucién del dominio mas externo (de 36 km a
20 km) y eliminar el dominio intermedio de 12 km supuso que la velocidad de simulacién se duplicara

(para 64 procesadores) y se triplicara (para 32 procesadores).
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Para el caso de estudio regional (ver Capitulo 6) se realizaron pruebas sobre un Unico dominio que
contiene toda Argentina, conservando el drea cubierta por el dominio y variando entre resoluciones
horizontales de 36km, 20km y 10km, lo que implica también una variaciéon en el numero de celdas
contenidas en el dominio. Todas las simulaciones se realizaron con 55 niveles verticales y en 32 y 64
procesadores, excepto la simulacién con 36km de resolucién cuyo nimero de celdas horizontales no
permitia descomponer el dominio con 64 procesadores. Estas simulaciones muestran que los tiempos
de ejecucion con 32 y 64 procesadores son muy similares para cada resolucion. Sin embargo, cuando
se duplica la resolucién, por lo que se cuadriplica el nimero de pixeles del dominio se observa que la

velocidad de ejecucién es 4 veces inferior.

A continuacidn, se presentan algunas conclusiones relevantes en funcién de las pruebas realizadas:

Al aumentar la relacién de resolucion entre dominios de 3:1 a 5:1 no se advierte una pérdida
de desempefio en el modelado, pero se aumenta significativamente su eficiencia
computacional.

e En caso de necesitar hacer simulaciones en paralelo conviene ejecutarlas en paralelo en un
mismo nodo (y no hacerlo de manera secuencial) ocupando el nimero maximo de
procesadores por nodo.

e Es importante definir de manera correcta los niveles verticales para no agregar costos
computacionales innecesarios.

e La velocidad de simulacién es inversamente proporcional a la cantidad de pixeles totales del

dominio.

Teniendo en cuenta las conclusiones anteriores, para el caso de estudio sub-regional (ver Capitulo 5)
se utilizd la combinacidon de dominios anidados de 20 km, 4 km y 1.3 km con el nimero total de
procesadores por nodo (64 procesadores) para un periodo de simulacién de 22 dias. Este caso incluye
3 simulaciones finales y 6 simulaciones preliminares de validacién, las cuales requirieron 8 minutos de
tiempo de ejecucién por hora de simulacion, es decir, un tiempo total de 3 dias cada una. Ademas de
las simulaciones finales se destaca que se debieron realizar incontables simulaciones de prueba hasta
obtener la configuracién optimizada. En el caso de estudio regional/estacional (ver Capitulo 6) se
decidio trabajar con una resolucion de 10 km y 26 niveles verticales, paralelizando las simulaciones en
4 ejecuciones simultaneas de 16 procesadores cada una, para aprovechar mejor la capacidad de TOKO
y reducir el tiempo total requerido para las sensibilidades realizadas. Este caso supuso un total de 32
simulaciones de un mes de duracién cada una, incluyendo 4 simulaciones para estabilizar las IC/BC
guimicas que posteriormente se utilizaron como spin up para las 28 sensibilidades finales. El tiempo de
ejecucidén en este caso es de 3-5 minutos por hora de simulacién con un tiempo total por simulacién de

aproximadamente 2.5 dias.
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3 Emisiones

El objetivo de las bases de datos o inventarios de emisién es proporcionar informacién cuantitativa
sobre los flujos de contaminantes primarios de origen antropogénico y biogénico que entran en la
atmosfera, tanto en forma de gases como de aerosoles (Figura 3-1). Estas emisiones deterioran la
calidad del aire, contribuyendo al cambio climatico y generando modificaciones en ciclos naturales
como el ciclo hidroldgico o el ciclo del carbono (Brasseur & Solomon, 2005). El conocimiento de las
emisiones es el punto de partida de cualquier problema de contaminacién, ya sea a nivel local o global.
Por ello, disponer de esta informacion es indispensable para comprender los problemas

medioambientales e investigar posibles alternativas para su mitigacion (Puliafito et al., 2011).

Los inventarios de emisiones desempefian un papel fundamental en la modelacién de la calidad del aire
y la quimica atmosférica, ya que proporcionan informacién esencial y, junto con los campos
meteoroldgicos y las IC/BC, pueden ser una fuente importante de incertidumbre en los resultados de
los modelos (Guevara et al., 2014). Dado que el desempefio de un modelo de calidad del aire esta
fuertemente ligado a la precision del conjunto de datos de entrada que lo alimenta, es de vital
importancia incluir una estimacién precisa de las emisiones biogénicas y antropogénicas, contando con
lainformacidén mas actualizada y con la mejor resolucion posible, con el fin de lograr una representacién

adecuada del estado de la atmdsfera.

La incorporacién de la informacién de emisiones a un sistema de modelado atmosférico suele implicar
una laboriosa tarea de programacion para combinar, ajustar y adaptar los inventarios originales a los
requisitos del modelo (Guevara et al., 2019). En el caso del modelo WRF-Chem el usuario debe construir
los archivos de entrada de emisiones para cada dominio de simulacién vy realizar la especiacion de
acuerdo con el mecanismo de fase gaseosa y aerosoles deseado. El modelo recibe informacién sobre
las emisiones antropogénicas, biogénicas y por quema de biomasa en archivos de entrada
independientes. En algunos casos, los archivos de entrada contienen informacion que se lee durante la
inicializacién de real.exe a partir de la cual el modelo calcula las emisiones (p. ej., emisiones biogénicas
y por quema de biomasa); mientras que en otros casos las emisiones se leen de los archivos de entrada

durante la ejecucién de la simulacién (p. ej., las emisiones antropogénicas son leidas cada hora).

Hasta la fecha, no hay una herramienta generalizada que permita construir los archivos de entrada de
las emisiones de forma unificada para cualquier dominio y cualquier mecanismo quimico que se
seleccione. Por lo tanto, la comunidad de WRF-Chem ha puesto a disposicion una serie de herramientas

de preprocesamiento (p. €]., anthro _emis, fire emis, megan bio emiss) que permiten reagrupar la

informacion de una base de datos determinada y recortarla o reordenarla segin el dominio y la

resolucion deseados para la simulacién. Aunque estas herramientas simplifican en gran medida el
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proceso de ajuste al dominio de simulacidn, varios de los inventarios de emisiones siguen requiriendo
un preprocesamiento para ajustarse al formato especifico y poder ser utilizados correctamente

utilizando las herramientas mencionadas.

3.1 Emisiones antropogénicas

Las emisiones antropogénicas son causadas por actividades asociadas a la accién humana. Entre las
principales fuentes de emisién antropogénicas se incluyen la incineracidon de combustibles fésiles para
producir energia (plantas de calefaccién y centrales térmicas), los grandes procesos industriales, el
transporte (terrestre, naval y aéreo) y los sistemas agricolas (ver Figura 3-1). Estas fuentes pueden ser

agrupadas de acuerdo con tres categorias:

e Fuentes puntuales o estacionarias: son fuentes individuales que se caracterizan por estar en
un punto fijo. Entre ellas se encuentran las plantas de energia, refinerias, fabricas e industrias.
e Fuentes de drea: son fuentes individuales que son demasiado pequefias o dispersas para ser
clasificadas como una fuente puntual pero que en general son numerosas y en conjunto
pueden representar un porcentaje significativo de las emisiones totales. Entre ellas se pueden
encontrar actividades urbanas como: los comercios, sistemas residenciales de calefaccion,
lavanderias, asfaltado de vias y otras actividades no urbanas como la agricultura y la ganaderia.
e Fuentes moviles o de linea: son fuentes de emisién que son susceptibles a desplazarse y
abarcan las emisiones de todas las formas de transporte (vehiculos automotores, trenes,
avionesy barcos), donde la emision total se distribuye sobre los trayectos o lineas que recorren
estas fuentes (por ejemplo: autopistas, vias férreas, pistas de aeropuerto, trayectorias aéreas

y maritimas).
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Figura 3-1. Fuentes de contaminacién antropogénica. Adaptado de William Green/Mr. G. Science (traducido) CC BY-SA 4.0

3.1.1 Inventarios de emisiones antropogénicas

Las emisiones antropogénicas utilizadas en los estudios de modelado de la calidad del aire a escala
global, regional, urbano y local se derivan generalmente de inventarios de emisiones atmosféricas con
diferentes resoluciones espaciales y temporales. Estos inventarios suelen elaborarse combinando las
estadisticas disponibles de poblacién, consumo de energia, produccidn de combustibles fésiles,
produccidn industrial y agricultura, entre otras, con los factores de emisién mas adecuados para cada
tipo de actividad. Las diferencias entre ellos radican en la estimacion de dichos factores de emision
ademas de las metodologias de desagregacion/distribucidn espacial, asi como en los criterios de

clasificacion de las fuentes de emision (Kuenen et al., 2014).

Entre los inventarios globales de emisiones antropogénicas mas utilizados se encuentran: EDGAR
(Crippa et al., 2018, 2020; Janssens-Maenhout et al., 2019), el cual aplica una metodologia de cdlculo
homogénea para todos los paises del mundo con el fin de proporcionar una estimacion histérica de las
emisiones de gases de efecto invernadero y contaminantes, siguiendo la metodologia propuesta por el
Panel Intergubernamental del Cambio Climatico (IPCC), tiene una resolucién espacial de 0.1°x0.1° y
resolucion temporal mensual; el inventario de Hemispheric Transport of Air Pollution Task Force
(HTAPv2, Janssens-Maenhout et al., 2015) relne la informacién disponible de diferentes inventarios de

emisiones regionales y nacionales (para Estados Unidos, Canada, Europa y China), complementada con
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el inventario EDGAR, conformando un conjunto de datos global completo, para los afios 2008 y 2010,
unificado en siete categorias de emisiones, con una resolucién espacial de 0.1°x0.1° y resolucién
temporal mensual; el inventario del proyecto Evaluating the Climate and Air Quality Impacts of Short-
Lived Pollutants (ECLIPSE, Klimont et al., 2017), generado con el modelo Greenhouse gas - Air pollution
Interactions and Synergies (GAINS, Amann et al., 2011), presenta emisiones anuales totales y perfiles
de emisién mensuales para algunos sectores, y se distingue por incluir explicitamente las caracteristicas
tecnoldgicas segun la fuente y la region, contabilizando fuentes como las ldmparas de queroseno, la
guema de gas, los generadores Diesel y la quema de residuos, con una resolucion espacial de 0.5°x0.5°;
el inventario Community Emissions Data System (CEDS, Hoesly et al., 2018), toma las emisiones de
fuentes como EDGAR, GAINS y otros inventarios de escala regional/nacional, y se basa en conjuntos de
datos de consumo de energia para calcular las tendencias de las emisiones en las ultimas décadas (de
1950 a 2019). El CEDS, se encuentra categorizado por pais, sector y combustible, con una resolucién
espacial de 0.5°x0.5° y tiene distribucién temporal mensual; CAMS (Granier et al., 2019) aplica las
tendencias de CEDS sobre las emisiones de EDGAR para obtener una estimacion de las emisiones en
periodos de tiempos mas actualizados, con una resolucidn temporal mensual y resolucién espacial de

0.1°x0.1°.

Algunos de los proyectos mencionados anteriormente proponen diferentes metodologias para integrar
los inventarios regionales en las bases de datos globales de emisiones y han incluido hasta ahora
informacion especifica para paises en Europa, Asia, Africa y América del Norte. Sin embargo, todavia
hay regiones del planeta que tienden a estar pobremente representadas en las bases de datos globales
debido a la escasez de inventarios nacionales de alta resolucién y de campaiias de medicién, como es
el caso de la gran mayoria de los paises sudamericanos (Alonso et al., 2010). Por lo general, para estos
paises, los inventarios globales se basan en la informacidn de los reportes técnicos nacionales (TCNA,
2019) preparados para cumplir con los requisitos de los organismos internacionales como la
Convencién Marco de las Naciones Unidas sobre el Cambio Climatico (UNFCCC), y utilizan bases de
datos internacionales como la informacidén de la poblacién mundial (proporcionada por el Centro para
la Red Internacional de Informacién de Ciencias de la Tierra (CIESIN) de la Universidad de Columbia),
como variable proxy para la desagregacién espacial de las emisiones. Sin embargo, estos inventarios
suelen tener una resolucion espacial gruesa, reducida a provincias o distritos, y proporcionan poco

detalle sobre las actividades de emision (Puliafito et al., 2011) .

Para permitir una mejor representacion de las caracteristicas socioecondmicas regionales, es necesario
desarrollar inventarios con alta resolucién espacio-temporal, con fuentes desagregadas y mayor detalle
acerca de la variabilidad de sectores y especies. La construccion de un inventario regional de este tipo
requiere la recopilaciéon de una gran cantidad de informacién, un trabajo minucioso a la hora de

compilarla de forma transparente y coherente, asi como una actualizacién continua. Existen varias
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iniciativas con este enfoque para Pert (Romero et al., 2020), Chile (Alamos et al., 2022; Osses et al.,
2022), Brasil (Dos Santos Lucon & Moutinho Dos Santos, 2005; Policarpo et al., 2018; Vivanco &
Andrade, 2006) y Colombia (Pachon et al., 2018), pero la informacién de estas bases de datos no cubre
todo el pais con el mismo detalle (se elabora para una ciudad/regidén concreta), su acceso no estd
abierto a la comunidad, carece de un formato estandarizado o considera un nimero reducido de
especies/fuentes contaminantes. En los Ultimos afios han surgido algunos proyectos, como Prediction
of Air Pollution in Latin America and the Caribbean (PAPILA, Castesana et al., 2022), que buscan
consolidar un inventario regional de emisiones para Sudamérica a través de la integracion de la
informacion disponible de los inventarios nacionales en una Unica base de datos con una metodologia
consistente. Sin embargo, al momento de realizar esta tesis dicho proyecto se encontraba en una etapa
temprana de desarrollo, por lo cual se centré el estudio exclusivamente en Argentina. La Tabla 3-1
reune las principales caracteristicas de los conjuntos de datos globales y regionales con informacién

disponible sobre emisiones antropogénicas para Argentina.
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Tabla 3-1 Resumen de los inventarios globales y regionales que contienen datos de emisiones antropogénicas para Argentina

Nombre

Resolucion
espacial

Escala
temporal

Sectores

Especies

Cobertura
espacial

Cobertura
temporal

Referencia

GEAA-AEIvV3.0M

0.025°
x0.025°

Mensual

15

CO,, CHy,
N,O, CO,
NOx,
NMVOCs,
NH3, SO,
PMio, PM;,
TSP, BC

Regional
(Argentina)

1995-2020

(Puliafito et
al., 2021)

TCNA

Totales
nacionales

Anual

CO,, CHy,
N,O, CO,
NOx,
NMVOCs,
SO,, HFC,
PFCs, SF6

Regional
(Argentina)

1990-2016

TCNA, 2019

PAPILA

0.1°x0.1°

Anual

12

CO, NOx,
NMVOCs,
NHs, SO,

Regional
(Sudamérica)

2014-2015

(Castesana
etal., 2022)

EDGAR-HTAPv2

0.1°x0.1°

Mensual/
Anual

CO, NOx,
NMVOCs,
NHs, SO,
PMio, PM,
ocC

Global

2008y
2010

(Janssens-
Maenhout
etal., 2015)

EDGARv4.3

0.1°x0.1°

Mensual/
Anual

26

CO,, CHa,
CO, NOx,
NMVOCs,
NHs, SO,

PMio, PMy 5

Global

1970-2012

(Crippa et
al., 2018)

EDGARvV5

0.1°x0.1°

Mensual/
Anual

38

CO,, CHa,
CO, NOx,
NMVOCs,
NHs, SO,,

PMio, PM,s,

BC, OC

Global

1970-2015

(Crippa et
al., 2020)

CAMS

0.1°x0.1°

Mensual/
Anual

20

CO,, CHy,
N,O, CO,
NOx,
NMVOCs,
NH3, SO,, BC,
ocC

Global

2000-2022

(Granier et
al., 2019)

CEDS

0.5°x0.5°

Mensual

CO,, CHa,
CO, NOx,
NMVOCs,

NHs, SO,, BC,

oc

Global

1950-2019

(Hoesly et
al., 2018;
McDuffie et
al., 2020)

ECLIPSEV6

0.5°x0.5°

Anual

11

CO, CH,,
NOx,
NMVOCs,
NH3, SO,
PMio, PM;,
BC, OC

Global

1990-2050

(Klimont et
al., 2017)
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3.1.2 Inventarios de emisiones antropogénicas utilizados en esta tesis

El Grupo GEAA-UTN, ha trabajado activamente en los Ultimos afios en el desarrollo del Inventario de
emisiones antropogénicas de alta resolucién para Argentina (GEAA-AEI), disefiado para optimizar el
rendimiento de la modelizacién de la calidad del aire, identificando fuentes, especies y sectores con
gran detalle, de manera precisa y actualizada para todo el pais (Puliafito et al., 2015, 2017, 2020). La
ultima versién de este inventario (GEAA-AEIv3.0M, Puliafito et al., 2021) contiene informacién sobre
las emisiones atmosféricas con variabilidad mensual desde 1995 hasta 2020 y con una resolucién
espacial de 0.025°x0.025°. Incluye 7 especies en fase gaseosa (CO2, CHs y N,O, NO, NO2, NMVOCs, NHs,
S0,) y 4 especies de aerosoles (PMig, PM; s, Particulas Suspendidas Totales (PST) y BC) distribuidas en
15 sectores organizados segun los cédigos IPCC 2006, que incluyen las siguientes actividades:
produccion de energia, emisiones fugitivas de la produccidn de petrdleo y gas, consumo y produccién
de combustibles industriales, transporte, agricultura, produccién ganadera, industria manufacturera,

residencial, comercial y quema de biomasa y residuos agricolas.

El inventario GEAA-AEI ha sido construido a partir de informacién especifica de diferentes organismos
e informes oficiales de la nacidn: las bases de datos publicas del Ministerio de Energia y Minas (MINEM)
que detallan informacidn sobre produccion, procesamiento, ventas y consumo de combustibles; los
informes de la Compafiia Administradora del Mercado Mayorista Eléctrico de Argentina (CAMMESA) y
el Ente Nacional Regulador de la Electricidad (ENRE) que reportan la generacion de electricidad y
consumo de combustible en las centrales eléctricas. En ellos, se dispone del consumo mensual de
electricidad y gas natural para cada provincia y para cada subsector industrial, y con esta informacion
se calcula la produccién industrial de cada empresa. También se dispone de informacion precisa sobre
la ubicacién geogréfica de las fuentes puntuales (como centrales eléctricas, fuentes industriales o
estaciones de servicio) y, por tanto, la emisién puede asociarse a un punto concreto de la cuadricula de
referencia (0.025°x0.025°). Los datos del gas natural también pueden utilizarse para estimar las

emisiones residenciales, por ser el principal combustible utilizado en dicho sector.

Una vez obtenidos los datos, dependiendo de la resolucidn espacial de la informacién original, las
fuentes de area (como el consumo residencial y la produccién agricola) contenidas en una misma celda
se suman o se desagregan espacialmente al tamafio de la celda de referencia. La desagregacion se
realiza a partir de un proxy poblacional que se basa en informaciéon de los censos de hogares, un mapa
de fracciones censales que indica el nimero de hogares, la composicion de la poblacién (a una
resolucion muy fina para las ciudades y mas amplia para las zonas rurales) y datos estadisticos sobre
las necesidades basicas insatisfechas (NBI) para incluir las diferencias de consumo de los hogares
(Puliafito et al., 2017). Esta informacién es proporcionada por el Instituto Nacional de Estadisticas y

Censos (INDEC, 2016).
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Los datos de transporte publico son brindados por la Comisidon Nacional de Regulacién del Transporte
Publico, la Navegacion y los Ferrocarriles (CNRT), y la Administracion Nacional de Aviacién Civil (ANAC),
mientras que el transporte privado se estima a partir de las ventas de combustible en las estaciones de
servicio. Esta informacién se pondera en segmentos, basdndose en las jerarquias y las longitudes de los
tramos de carretera, derivados del producto satelital DMS-OLS/Earth at Night, que detecta las fuentes
de emision visibles durante la noche. A continuacion, estos segmentos se integran en la cuadricula de
referencia, de modo que cada celda contenga una serie de pequefios segmentos de calle que en
conjunto forman las fuentes de linea con una representacion detallada. Por ultimo, la informacion
sobre eventos diarios de incendio y porcentajes de drea quemada correspondientes a diferentes usos
del suelo para la localizaciéon de las emisiones por quema de biomasa e incendios se toma de las
estadisticas nacionales de incendios del Ministerio de Medio Ambiente, la Comisidon Nacional de
Actividades Espaciales (CONAE) y los productos Terra y Aqua del sensor MODerate resolution Imaging
Spectroradiometer (MODIS, Giglio et al., 2009, 2013). Una descripcién detallada del inventario puede
encontrarse en (Puliafito et al., 2015, 2017, 2020, 2021), el conjunto de datos completo se encuentra

disponible en https://doi.org/10.17632/d6xrhpmzdp.2 (Puliafito et al., 2021).

En esta tesis se implementa el inventario regional GEAA-AEI para realizar simulaciones de la calidad del
aire a escala sub-regional y regional. Dado que GEAA-AEI no considera las emisiones fuera del territorio
argentino, se utilizd la base de datos EDGAR para las areas del dominio de simulacién que estan fuera
de la frontera argentina. En este contexto, este trabajo presenta de manera pionera la implementaciéon
integrada de un inventario regional y uno global dentro del modelo WRF-Chem para simulaciones de
alta resolucién en Argentina, incluyendo un caso de estudio urbano y un caso de estudio regional. En el
caso de estudio sub-regional presentado en detalle en el Capitulo 5 (Lopez-Norefia et al., 2022), se
utilizé la base de datos EDGAR-HTAPv2 como inventario global fuera del territorio nacional. Teniendo
en cuenta que estas simulaciones sélo abordan las emisiones totales y no una discriminacidn sectorial,
los archivos proporcionados por la mencionada base de datos ofrecen una ventaja metodoldgica
respecto a EDGARv4.3 al estar ya organizados en 7 categorias de actividades de emision, por lo que, en
una primera fase, requieren menos preprocesamiento para ser utilizados con la herramienta
anthro emis (ver Seccién 3.1.3.2). Es preciso aclarar que, para los paises de Sudamérica, EDGAR-
HTAPv2 no incluye ninguna actualizaciéon de inventarios desarrollados localmente, por lo que la

distribucion de las emisiones para estos paises se basa en el inventario EDGARv4.3.

En el Capitulo 6 se presenta un analisis mas detallado de la contribucidon espacio-temporal de las
diferentes fuentes de emisién en Argentina a escala regional utilizando el inventario GEAA-AEI en
combinacién con un inventario global. El uso de EDGARv5 como inventario global fue mas apropiado
en este caso. Esta versidn utiliza el mismo enfoque metodolégico que EDGARv4.3, en el cual las

emisiones se calculan principalmente a partir de informacién de bases de datos internacionales (p. €j.,
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International Energy Agency (IEA), Food and Agriculture Organization of the United Nations (FAO),
USGS, United Nations Statistics (UNSTATS) y UNFCCC), utilizando el conjunto de datos Gridded
Population of the World (GPWv3 de CIESIN) como proxy poblacional para la desagregacion espacial de
las emisiones, y contando con un mayor detalle en la distribucién temporal (Crippa et al., 2020;
Janssens-Maenhout et al., 2019). En EDGARvVA.3 la distribucidon mensual de las emisiones se basa en
factores estacionales regionales obtenidos de la literatura cientifica, la estacionalidad de los paises se
define dependiendo de si pertenecen a las latitudes medias norte, sur o al ecuador (definido dentro del
rango de 309S y 302N de latitud). Esto implica una variabilidad anual para el hemisferio norte, sin
diferenciar por paises; ésta se desplaza seis meses para representar la variabilidad en el hemisferio sur,
y no se ha incluido un factor estacional para los paises ecuatoriales (Janssens-Maenhout et al., 2019).
En cambio, EDGARVS calcula la variabilidad anual dividiendo el planeta en 23 regiones en funcién de la
informacion sobre la zona climatica, la temperatura media, las zonas ecoldgicas y otros parametros
socioeconémicos. Luego extrapola estos perfiles temporales para asignar la variabilidad a cada pais

(Crippa et al., 2020).

La Figura 3-2 muestra la distribucién espacial de las emisiones totales anuales de Argentina obtenidas
de GEAA-AEl y EDGARV5 para NOx y PMyo. Se seleccionaron los datos de 2015 por ser el afio con
distribucion mensual mas actualizada disponible en EDGARV5 (Crippa et al., 2020). Se observa que los
mayores valores de emisién se producen en torno a las areas urbanas del pais, principalmente en las

grandes ciudades ubicadas en la region central y pampeana, y sobre la red de carreteras.

85



104
55°S
103
102
45°s o
10!
=4
©
(=)}
100 =
35°S 10-1
10-2
25°s 10-2
70°0 65°0 60°0 55°0 70°0 65°0 60°0 55°0
104
55°S
103
102
a5°s -
10!
=
©
k)
100 =
35°S L 10—1
10-2
25°s 10~

70°0 65°0 60°0 55°0 70°0 65°0 60°0 55°0

Figura 3-2. Distribucidn espacial de las emisiones antropogénicas anuales para Argentina (afio 2015), obtenidas del inventario
EDGAR para las especies a) NOx y c) PMio; y del inventario GEAA-AEI para las especies b) NOx y d) PMio. (Elaboracién propia)

Las emisiones mostradas por EDGAR tienen una distribucidn basada en unidades administrativas
nacionales y subnacionales como datos proxy de la poblacién, lo que implica que al calcular las
emisiones y desagregarlas espacialmente, las emisiones superficiales pueden ser mayores que la
superficie real ocupada por la poblacidn (Puliafito et al., 2021). Por otro lado, el inventario GEAA-AEI,
al estar construido a partir de una base de datos proxy de mayor resolucién (a partir de fracciones
censales), es mas susceptible a captar las variaciones espaciales de las emisiones con mas detalle. Asi
mismo, EDGAR presenta en general un nivel de emisiones de fondo mas elevado que GEAA-AEI, lo que
le lleva a sobreestimar las emisiones rurales (Puliafito et al., 2021). Estas diferencias son especialmente

evidentes en las zonas rurales del pais situadas en el noreste de Argentina y en la Patagonia, que son
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zonas prdacticamente despobladas y, en consecuencia, GEAA-AEI tiene valores muy bajos o nulos

mientras que EDGAR tiene valores mucho mas altos.

La representacion de las emisiones procedentes del transporte por carretera también muestra
importantes diferencias, como puede verse al comparar el mapa de las emisiones de NOx (Figura 3-2),
que proceden principalmente de este sector. El inventario GEAA-AEI considera la jerarquia de las rutas,
de modo que las carreteras principales reciben un mayor porcentaje de emisiones, mientras que a las
rutas de menor trafico se les asignan valores mas bajos, reflejando asi el gradiente entre el transporte
urbano y el rural (incluidos los vehiculos pesados) y representando de manera mds adecuada el
volumen de trafico. Por el contrario, en EDGAR las emisiones se distribuyen mds uniformemente entre
las rutas primarias y secundarias, lo que hace que a las rutas primarias se les asignen en promedio

valores de emisidn mas bajos.

La Figura 3-3 muestra la variabilidad mensual de GEAA-AEI (media mensual para los afios 2012-2020) y
EDGAR (valores mensuales de 2015), junto con la serie temporal completa de ambos inventarios para
NOx y PMyo (totales anuales). En la serie temporal anual de NOx se observa una tendencia creciente
con valores similares para GEAA-AEl y EDGAR, principalmente en los afios mas recientes. La serie
estacional de GEAA-AEI tiene un valor maximo que coincide con los momentos de mayor demanda
energética asociados a los meses de invierno, mientras que la estimacion de EDGAR posee dos maximos
anuales en otofio y primavera. Las emisiones de NOx tienen una importante contribucién relacionada
con la demanda de energia, por lo que las discrepancias entre los patrones estacionales pueden estar
relacionadas con las diferencias en la informacion sobre el consumo de energia utilizada por cada
inventario, ya que como se explicé anteriormente, EDGAR toma la informaciéon de los Balances
Energéticos Mundiales mientras que GEAA-AEI obtiene informacidon actualizada reportada por las
instituciones nacionales. Las diferencias por incorporar la informacién regional de alta resolucién
también se evidencian en la serie temporal anual de PM,, donde se muestra una tendencia creciente
para EDGAR, mientras que para GEAA-AEI las emisiones disminuyen desde el 2003, debido a que este
inventario considera el cambio gradual que se ha dado en el pais al cambiar el uso de combustibles para
calefaccion y cocina de lefia y carbon al gas natural. En cuanto a la estacionalidad de PMj,, EDGAR
mantiene dos valores maximos, mientras que la tendencia de GEAA-AEI se muestra relativamente
constante. Este perfil con variabilidad menos pronunciada esta esencialmente determinado por el
sector de emisiones por quema de biomasa incluido en GEAA-AEI (sector no reportado por EDGAR),
qgue en Argentina es una fuente importante de aerosoles, principalmente de PMjo. La variacion
estacional de las emisiones totales de PMj sin considerar este sector muestra una tendencia similar a
la estacionalidad de NOx. Una comparacién mas detallada entre GEAA-AEI, EDGAR y otros inventarios

puede encontrarse en Puliafito et al. (2021).

87



900000 2! 900002
—— GEAA-AEI 85000 —— GEAA-AEI
800000 — EDGAR — EDGAR
80000
7 700000 7 75000
e 0
&
& £ 70000
5 600000 ot
s S 65000
500000 60000
400000 55000
oeobobofooc,esooooev<<ﬁo\oqk4o
AN DD SN PP B B W oY O S
ICARC ARG MR IS MR M R i M CENTT NV P00
Ano Mes
<) as000 %
— GEAA-AEI — GEAA-AEI
275000
— EDGAR 40000 —— EDGAR
250000 35000
1, 225000 » 30000
= )]
& 200000 5000
s
175000 50000
150000 15000
125000 10000
20 A A OD O Q& N L
SEEFTLEW NV P

Mes

Figura 3-3. Emisiones totales de NOx procedentes de GEAA-AEl y EDGAR: a) serie anual y b) estacionalidad; Emisiones totales
de PMyo procedentes de GEAA-AEI y EDGAR: c) serie anual y d) estacionalidad. (Elaboracidn propia)

3.1.3 Procesamiento de las emisiones antropogénicas

Los datos de las emisiones antropogénicas son leidos por el modelo a través de los archivos wrfchemi_*,
estos son archivos en formato NetCDF (formulario de datos comunes en red, un formato de archivo
destinado a almacenar datos cientificos multidimensionales) que contienen informacién sobre las
cantidades emitidas para cada una de las especies de gases y aerosoles, dispuestos con la misma
cuadricula y dimensiones espaciales que los dominios de simulacién del modelo WRF-Chem. Los
nombres de las especies emitidas contenidas en el archivo wrfchemi_* deben coincidir con los
requisitos del mecanismo quimico y el esquema de aerosoles seleccionados. Estos archivos, pueden ser
leidos en dos formatos temporales diferentes, indicados por la variable io_style emissions del

archivo namelist.input leido por los ejecutables real.exe y wrf.exe.

e Elformato serial (io_style_emissions=2): contiene un archivo de emisiones para cada paso

de tiempo de la simulacién (por ejemplo, cada hora), asi como para cada dominio, y se

nombran de acuerdo con el formato wrfchemi_d<dominio>_<fecha>_<hora>.
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e Elformatociclico (io_style_emissions=1): contiene las emisiones tipicas, representativas de
las 24 horas del dia divididas en dos archivos de 12 horas cada uno, que se utilizan ciclicamente
durante todos los dias de la simulacidn. Se generan dos archivos para cada dominio de

simulacién, denominados wrfchemi_00z_d<dominio> y wrfchemi_12z_d<dominio>.

3.1.3.1 Anthro_emis

El preprocesador anthro emis es una herramienta basada en FORTRAN desarrollada en el centro NCAR
para crear archivos de emisiones antropogénicas listos para ser usados por WRF-Chem (tanto en
formato serial como ciclico) a partir de inventarios globales cuyas emisiones estan originalmente
distribuidas en una cuadricula equiespaciada en latitudes/longitudes. Esta herramienta calcula las
emisiones diarias totales asociadas a cada par de coordenadas de latitud/longitud del inventario,
computando la suma de los diferentes sectores (categorias de emisién) disponibles para cada especie

emitida. A continuacidn, utiliza los archivos IC del WRF (wrfinput_d<dominio>) como base para

recortar/redimensionar la matriz de emisiones resultante hacia la misma proyeccion previamente
definida para cada dominio de simulacidn en distancias cartesianas (equiespaciada en kilémetros), con
el fin de calcular las emisiones diarias totales por unidad de area para cada una de las celdas del dominio.
Por ultimo, las emisiones totales diarias se distribuyen para cada hora del dia segin un perfil temporal
constante. Ademas de las modificaciones espacio-temporales, anthro emis permite la especiacion
guimica de compuestos (tales como NMVOCs y PM) que suelen venir agregados en un solo grupo en
los inventarios de emision y que requieren una distribucidn especifica para ser considerados dentro del
mecanismo quimico durante la simulacién (ver Seccién 2.3.4). La Figura 3-4 muestra el diagrama de
flujo de la herramienta anthro emis, especificando los archivos de entrada/salida y los diferentes

procesos internos del programa.

89



namelist.inp
(&CONTROL)

namelist.inp
(&CONTROL_GLOB)
(&CONTROL_REG)

Inventario
de

emisiones
global

/ wrfinput_do*

H '
! '
' Calculo emisi Radi " . '
' totales espacial Redimensionamiento | 1
' temporal '
1 | * Conversién de * Generar matriz salida X '
........ > unidades —=| « Reproyeccion —> | -serial i

i\ | + Sumatoria de « Calculo de emisiones - ciclico !
H categorias (sectores) por area '
i :
H '
i : '
i anthro_emis .
......... ey |

met_em_dO*

POLIT MAP

TIME_ZONE

LU_INDEX N

'\\\ Perfiles temporales
io io | N
de de v * por categoria
isi isi * urbano

global regional * rural

Calculo emisiones
totales

« Conversion de
unidades ——

* Sumatoria de
categorias (sectores)

Redimensionamiento
espacial

Redimensionamiento

* Generar matriz salida

* Reproyeccién —>

+ Célculo de emisiones
por area

Combinacién
de
inventarios
(POLIT_MAP)

anthro_emis_merge

| -serial
- ciclico

Figura 3-4. Diagrama de flujo de la herramienta anthro_emis original (en color negro) y modificaciones incluidas en la versién anthro_emis_merge (en color rojo). (Elaboracién propia)
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Las instrucciones necesarias para la ejecucién del anthro emis se obtienen del archivo de texto
namelist.inp. Este archivo contiene una seccidn general &control que define diferentes pardmetros
entre los que se encuentran: la ruta de acceso a los archivos de entrada (anthro_dir para el inventario
y wrf_dir para los wrfinput_d<dominio>), el formato ciclico o en serie de los archivos de salida
(serial_output), la lista de sectores o categorias de emisidn a considerar (sub_categories) y la lista
de especies antropogénicas a incluir (src_names) que deben ir acompafiadas de su peso molecular (g
mol™!). La variable src_names tiene una doble funcién: por una parte, se utiliza en la lectura de los
archivos de emisién del inventario, y por otra, en combinacién con la variable emis_map, se utiliza para
mapear las especies quimicas del inventario con las especies correspondientes al mecanismo quimico
seleccionado. El mapeo entre las emisiones antropogénicas de las especies del WRF-Chem vy las

emisiones de los inventarios se denota en el emis_map como sigue:

<especie en WRF> -> spc_mult * <especie en src_names>

Donde <especie en WRF> denota el nombre que tendrd la especie en los archivos de salida wrfchemi_*
(y dentro de WRF-Chem) con la notacién E_<especie en WRF>. En el caso de que la especie pertenezca
al grupo de los aerosoles, debe indicarse con (a) en el emis_map siguiendo la forma <especie en
WRF(a)>. La variable <especie en src_names> denota el nombre original de la especie dentro del
inventario de emisiones y debe coincidir con la lista de nombres proporcionada en src_names.
Finalmente, spc_mult es un nimero real que contiene el factor de especiacién correspondiente. Los
factores de especiacion utilizados para los casos de estudio de la presente tesis se describen en el
Capitulo 2. Para mas informacién sobre la configuracidn del namelist.inp, la compilacion del cédigo
fuente y los requisitos de librerias/software de la herramienta, consultar el archivo
README .anthro_emis que se proporciona junto con el cédigo fuente de la herramienta anthro emis

en el sitio web oficial del NCAR https://www2.acom.ucar.edu/wrf-chem/wrf-chem-tools-community

3.1.3.2 Preparacioén de los inventarios para anthro_emis

La herramienta anthro emis requiere que los datos de entrada estén en un formato especifico para
poder procesarlos. Los inventarios de emisiones deben ser archivos NetCDF (.nc), ordenados como un
archivo por especie. Cada archivo puede contener una o mas variables con una dimensién espacial y
una dimension temporal (latitud/longitud y tiempo). En estas variables se incluyen las emisiones

antropogénicas totales y/o las emisiones de los diferentes sectores/categorias, expresadas en kg m—2

2571 La dimensién espacial debe contener dos variables unidimensionales

s~!, o en moléculas cm™
correspondientes a la latitud y la longitud en la que se centra cada celda de la cuadricula, las cuales

deben ser mondtonamente crecientes. La dimensidn temporal puede adoptar dos formas:

91


https://www2.acom.ucar.edu/wrf-chem/wrf-chem-tools-community

e Incluir las variables date y datesec que determinan la fecha del inventario en formato aaaa-
mm-dd (afio-mes-dia) y los segundos del dia respectivamente.

e Incluir una variable time que represente el tiempo en dias transcurrido desde una fecha de
referencia determinada hasta el afio base del inventario. Esta fecha debe estar contenida en

el atributo unidades de la variable time y tener la forma aaaa-mm-dd.

Existe una gran variedad de inventarios de emisiones, tal y como se ha descrito en la Seccion 3.1.1, y si
bien muchas de estas bases de datos estan pensadas para servir de apoyo a la modelacién atmosférica,
no existe un formato unificado para presentar los datos, ni estan disefiadas especificamente para servir
como archivos de entrada a la herramienta anthro emis. Por lo tanto, a menudo se requiere un
preprocesamiento de los archivos, cuya complejidad dependerd de las caracteristicas especificas de
cada base de datos. En esta seccidn se describen los métodos aplicados para los tres inventarios de
emisiones utilizados en esta tesis (GEAA-AEIv3M, EDGAR v5 y EDGAR-HTAP), para lo cual fue necesario
desarrollar una serie de cédigos en los lenguajes Python, Bash y NCO. Los cédigos que acompafian el
preprocesamiento de los conjuntos de datos pueden encontrarse en el repositorio de esta tesis:

https://data.mendeley.com/datasets/pchm4c6369/1

La Figura 3-5 muestra el diagrama de flujo general para el preprocesamiento de los inventarios. Los
cddigos de preprocesamiento se utilizan para reorganizar los datos mensuales brutos (ordenados en un
archivo para cada mes, sector, especie y afio), y guardarlos como un archivo .nc por especie que
contiene las contribuciones mensuales de todos los sectores, adjudicando una variable por sector, y
que conserva las mismas dimensiones espaciales (latitud/longitud) que el archivo original. A estos
archivos se les incorpora la dimensién temporal (time), que servird para apilar en orden los archivos
generados para cada uno de los meses dentro de un solo archivo. El resultado final es el archivo llamado
<inventario> <especie> <afo>.nc que contiene sectores y meses completos para cada inventario

por afio, y esta listo para ser introducido en anthro _emis.
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Inventario Procesamiento Entrada para
anthro_emis

<inventario>_<especie>_<afio>.nc

Ordenar sectores _
por especie

HTAP_NO2_2010.nc

EDGAR-HTAP — /

Agrupar en la g"}

dimension temporal h
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Figura 3-5. Diagrama de flujo general de la preparacion de inventarios de emisiones para anthro_emis. (Elaboracion propia)

El inventario EDGAR-HTAP ha sido el primero en ser preprocesado, tiene un procedimiento
menos complejo puesto que sélo contiene 7 sectores/actividades de emisién que ya estan

2s71), La modificacion de esta

expresados en las unidades requeridas por anthro _emis (kg m™
base de datos se realiz6 mediante una serie de comandos del programa The NetCDF
Operators (NC0O), que ofrece un conjunto de herramientas sencillas para manipular y analizar
los datos almacenados en formato .nc. La secuencia de comandos utilizada para una sola
especie se automatizé mediante un cddigo en c-shell de Unix que ejecuta todos los
comandos NCO en orden y utiliza un bucle para que se realice el mismo procedimiento para
todas las especies del inventario. El programa completo encuentra en el archivo
htap_preprocesamiento.sh del repositorio de esta tesis.

El inventario EDGARVS5 es estructuralmente idéntico a EDGAR-HTAP, pero al tener un mayor
numero de sectores, requiere el manejo de una mayor cantidad de informacién y por lo tanto
un codigo mas complejo, por lo que se decidid desarrollar un nuevo cédigo de
preprocesamiento en el lenguaje Python. El programa sigue el mismo procedimiento general
de modificacién de archivos descrito anteriormente y también se puede encontrar en el

repositorio de la tesis en el archivo tipo IPython Notebook Ilamado

edgarv5_preprocesamiento.ipynb

El preprocesamiento del inventario GEAA-AEI se realiza con el cddigo
geaa_preprocessing.ipynb, cuyo desarrollo implicé mayor complejidad ya que los archivos
originales del inventario, a diferencia de EDGAR, contienen las emisiones expresadas en

términos de flujo de masa (Mg mes™!). Para ser aceptadas por el anthro_emis, las emisiones
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deben ser transformadas en flujo de masa por unidad de area. Para ello, es necesario dividir
la emision reportada por la superficie de la celda correspondiente. Dado que la Tierra es un
elipsoide, las distancias entre las lineas de latitud disminuyen a medida que se alejan del
ecuador y se acercan a los polos, por lo que el area de cada celda va a variar segun la ubicacion

geografica en funcion del coseno de la latitud.

3.1.3.3 Anthro_emis_merge

Los archivos de emisiones antropogénicas utilizados para las simulaciones de esta tesis se generaron

con la herramienta anthro emis merge. Se trata de una version modificada de la herramienta

anthro _emis que incluye desarrollos adicionales dentro del cédigo fuente original para permitir una
mayor flexibilidad en el redimensionamiento espacial y temporal de las emisiones y poder incluir
ajustes locales mds detallados definidos por el usuario dentro de los archivos wrfchemi_d*. Los

principales cambios en anthro emis merge se han implementado a través de una nueva subrutina

(rpf_local development.f9@) y las subrutinas ya existentes se han adaptado para funcionar

conjuntamente con ésta. Mds informacion sobre anthro emis merge, junto con los resultados

preliminares de su implementacion se puede encontrar en (Fernandez et al., 2017; Schiavone, 2018;

Schiavone et al., 2017a; Schiavone et al., 2017b) .El cédigo fuente de anthro emis merge se adjunta

en el repositorio de esta tesis. Se destaca que, durante esta tesis, se participd en las fases finales de

dichos desarrollos.

Las modificaciones introducidas en anthro emis merge requieren informacion mas detallada sobre la

distribucion politica y los husos horarios de los distintos paises. La insercién de estos datos recortados
para el dominio de la simulacidon se realizé utilizando WPS. En el Capitulo 2 se describen las
modificaciones realizadas para introducir una configuraciéon mas detallada para Sudamérica,
incluyendo la insercién de las variables POLIT_MAP y TIME_ZONE en los archivos
met_em.d<dominio>.<fecha>_ <hora> a través del paquete geogrid de WPS, que se encarga de
procesar toda la informacién geografica segin el dominio de simulacién. Posteriormente, las nuevas
variables se afiaden a los archivos wrfinput_d<dominio> a través de los comandos NCO (ver Seccidn

3.1.3.4), ya que por medio de estos archivos anthro emis merge toma la informacién geografica

necesaria para redimensionar las emisiones al dominio de simulacion.

La Figura 3-4 presenta el diagrama de flujo de anthro emis merge, resaltando en rojo las diferencias

con anthro _emis que se explican con mas detalle a continuacién:

e El redimensionamiento espacial se ha adaptado para incluir simultdneamente archivos de

entrada de diferentes bases de datos con distintas resoluciones espaciales. Esto permite al
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usuario considerar dentro del mismo dominio de simulacién, por ejemplo, un inventario
regional de alta resolucién y un inventario global para los paises en los que el inventario
regional no estd disponible. La combinacién de la informacién global y regional se realiza
mediante la variable POLIT_MAP. La Figura 3-6 muestra de forma representativa como se
aplicaria la combinacion de inventarios en el cono sur, utilizando el inventario GEAA-AEI de

alta resolucion para Argentina y EDGAR para los demas paises.

e o Mapa politico
GEAA-AEI % de referencia

5 (POLIT_MAP)

Figura 3-6. Combinacidn de un inventario de emisiones global (EDGAR) y uno regional (GEAA-AEI) realizada por
anthro_emis_merge usando como base la variable POLIT_MAP. (Elaboracién propia)

El redimensionamiento temporal se ha adaptado para incluir perfiles horarios definidos por el
usuario para las diferentes fuentes de emisién, en lugar de una emisiéon constante como la

utilizada en anthro _emis, pero conservando la cantidad total de emisién diaria. Estos perfiles

se introducen en anthro emis merge en forma de un vector que contiene 24 factores de

variacion horaria por los que se debe multiplicar la emisidn, cuya suma debe ser igual a 100
para que se cumpla la conservacion de la masa total de emisidn. Los perfiles temporales no se
asignan necesariamente por igual a todas las celdas del dominio, puede diferenciarse por
sector de emisidn, aplicandose sélo a las emisiones de esa actividad y dejando constantes los
demads sectores. O bien se puede distinguir entre emisiones urbanas y rurales, haciendo uso
de la variable LU_INDEX para identificar las celdas pertenecientes a cada uso del suelo. Ademas,
la variable TIME_ZONE se utiliza para detectar a qué zona horaria pertenece la celda y
acomodar el perfil horario para que coincida con la hora local, representando asi de forma mas
adecuada las particularidades del comportamiento socioecondmico y cultural de cada zona.
La Figura 3-7 muestra los perfiles temporales utilizados para las simulaciones de los Capitulos

5y 6, en ellos se aplicd una variacién horaria para las emisiones relacionadas con el sector del
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transporte (Figura 3-7a), donde el perfil temporal para las emisiones vehiculares urbanas
(Perfil urbano) se ha ajustado a un dia tipico de la semana en la ciudad de Buenos Aires,
mientras que el perfil de las emisiones del transporte caracteristico de las rutas nacionales y
accesos a las ciudades del pais (Perfil rural) se basa en encuestas origen-destino (Allende et al.,
2010). Asimismo, se aplicaron perfiles temporales horarios representativos de la variacion
mensual y horaria de la demanda residencial de gas natural y del consumo industrial de
combustibles (Figura 3-7b), obtenidos de las estadisticas nacionales de consumo energético
(Puliafito et al., 2021, 2017). Todos estos perfiles deben ser definidos en la subrutina

rpf_local_development.f9@.

a) ’
------- Perfil rural
—e— Perfil urbano
----- Perfil constante

o
w

w
&

w

Variacién diurna de las emisiones (%)
w P

Variacién diurna de las emisiones (%)

2{ —— Ene May Ago —— Nov
2 —— Feb Jun Sep —— Dic
—— Mar Jul —— Oct ----- Perfil constante
1 1] ™ Abr
0o 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20 22 0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20 22
Hora Local Hora Local

Figura 3-7. Perfil temporal horario normalizado aplicado para a) las emisiones vehiculares de las rutas nacionales y accesos a las
ciudades (linea punteada) y de las rutas urbanas (linea continua), b) emisiones relacionadas con el sector energético. También
se muestra la variacion constante que utiliza por defecto anthro_emis (linea discontinua). (Elaboracién propia)

e El archivo namelist.inp se adaptd para recibir informaciéon de mas de un inventario de
emisiones. La seccidn original &control de anthro emis fue sustituida por dos secciones:
&control_glob que define los pardmetros para el inventario global y &control_reg que
definird los parametros para el inventario regional. Los parametros de entrada del cdédigo
original (p. ej. emiss_map, anthro_dir, subcategories, etc.) se modificaron para cada una
de las secciones afladiendo los sufijos _glob y _reg respectivamente (p. ej. emiss_map_reg).
Por otra parte, se afiadieron nuevos parametros para indicar el nimero de inventarios que se
van a utilizar (nmerge), el nombre especifico de cada base de datos (dtbs_name), el tipo de
perfil temporal que se va a aplicar (temporal_profile type) y las nuevas variables que se
van a leer del archivo wrfinput_d<dominio> (wrf_vars = 'LANDMASK', 'LU_INDEX',

'POLIT_MAP').
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3.1.34

Pasos para ejecutar anthro_emis_merge

Descargar el cddigo fuente de anthro emis merge, que se encuentra disponible en el

repositorio de esta tesis a través del siguiente enlace:

https://data.mendeley.com/datasets/pchm4c6369/1

Modificar dentro de la subrutina rpf_local_development.9@ los perfiles temporales que se

van a utilizar, recordar que el anthro _emis merge debe ser compilado cada vez que se realice

una modificacion en dicha subrutina.

Compilar la herramienta anthro emis merge siguiendo los pasos indicados en el archivo

README .anthro_emis_merge

Utilizando el siguiente comando de NCO en una terminal Linux, proceda a copiar las variables
TIME_ZONE, POLIT_MAP, LU_INDEX que se encuentran en los archivos
met_em.d<dominio>.<fecha>_<hora> (generados con la versién modificada de WPS) hacia
los archivos wrfinput_d<dominio> (generados previamente con el ejecutable WRF

real.exe). Repetir el procedimiento para cada uno de los dominios de simulacion.

ncks -v <variable> met_em.d<dominio>.<fecha>_<hora>.nc wrfinput_d<dominio>

Configurar el archivo de texto namelist.inp indicando la informacién correspondiente a las
bases de datos a utilizar. Asegurarse de indicar la carpeta donde se encuentran los inventarios

previamente procesados y listos para ser utilizados por anthro emis merge, asi como la

ubicacién de los archivos wrfinput_d<dominio> obtenidos en el paso anterior.

Ejecutar el anthro emis merge escribiendo el siguiente comando en una terminal de Linux,

estando situado en la carpeta $anthro_emis_merge/src/

./anthro_emis < namelist.inp >& anthro.out

7.

Verificar que se hayan generado correctamente los archivos wrfchemi_* y ubicarlos en la

respectiva carpeta donde se llevara a cabo la simulaciéon de WRF-Chem

3.2 Emisiones biogénicas

Las emisiones biogénicas son todas aquellas emisiones procedentes de fuentes naturales vy

desempefian un papel importante en la calidad del aire regional y en la quimica atmosférica global,

particularmente (pero no exclusivamente) en las regiones pristinas del planeta. Estas emisiones estan

controladas por diversas variables ambientales, como la temperatura y la radiacién solar. Los modelos
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numéricos consideran principalmente las emisiones procedentes de la vegetacion y los suelos, cuyo
principal NMVOC emitido es el isopreno (Cs Hs, que tiene un gran impacto en el ciclo del ozono (EPA,
Hu, 2015). Sin embargo, existen otras fuentes relevantes como las emisiones volcanicas, oceanicas, los

rayos y la sal marina.

En la configuracion por defecto de WRF-Chem solo se tienen en cuenta las emisiones biogénicas

continentales y existen tres opciones para incluir estas emisiones en una simulacién:

e Seintroducen en el mismo archivo de entrada junto con las emisiones antropogénicas.

e Se calculan simultdneamente con la simulacién sin utilizar un archivo de entrada adicional,
mediante un modelo incorporado a WRF-Chem que incluye las emisiones basadas en el uso
del suelo, siguiendo a (Guenther et al., 1994) y (Simpson et al., 1995).

e Se calculan online al realizar la simulacién utilizando una version acoplada de WRF-Chem con

the Model of Emissions of Gases and Aerosols from Nature (MEGAN, (Guenther et al., 2006).

En los casos de estudio presentados en los Capitulos 5y 6 se ha utilizado la opcién MEGAN, que es un
modelo para estimar la emision de gases y aerosoles desde los ecosistemas terrestres a la atmdsfera
cuyos algoritmos se han integrado con WRF-Chem para generar estimaciones de emisiones en linea y
simular interacciones acopladas. MEGAN cubre las emisiones de 134 especies, incluyendo isopreno
(Figura 3-8), monoterpenos y sesquiterpenos (Guenther et al., 2006; Sakulyanontvittaya et al., 2008),

con una resolucién de 1 km x 1km.

molec cm2 st

[
108 10° 1010 10!t 10*2

Figura 3-8. Emisiones anuales globales de isopreno generadas a partir de MEGAN (Escala logaritmica) (Bates & Jacob, 2019).

Las simulaciones realizadas con MEGAN requieren archivos de entrada adicionales llamados
wrfbiochemi_d<dominio> que contienen informacion sobre factores de emisién, indice de 4rea foliar
mensual, radiacion solar, temperatura, cobertura fraccional de arboles de hoja anchay de hoja de aguja,
arbustos y hierbas. Estos archivos se generan utilizando la herramienta de preprocesamiento

megan bio emis, que de forma similar a anthro emis recorta la informacién al dominio de simulacién
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especifico basado en los archivos wrfinput_d<dominio>. Una vez generados los archivos
wrfbiochemi_d<dominio>, es necesario volver a ejecutar el programa real.exe para incluir en la
simulacién la informacién adicional requerida por los algoritmos de MEGAN, los cuales se incorporan

como variables adicionales en los archivos wrfinput_d<dominio> y wrfbdy d<dominio>.

Finalmente, si bien la configuracidn por defecto de WRF-Chem sdlo incluye las emisiones biogénicas
continentales, en los Ultimos afios se han realizado importantes avances para demostrar que las
emisiones ocednicas de especies reactivas de halégenos, que incluyen Cl, Br o I, también tienen un
impacto considerable en la quimica y la capacidad oxidativa troposférica, particularmente en regiones
costeras (Badia et al., 2019; Fernandez et al., 2014; Li et al., 2021; Saiz-Lopez & Von Glasow, 2012).
Durante la pasantia de investigacién en el IQFR-CSIC, fue posible trabajar en la inclusion de las
emisiones ocednicas en el modelo WRF-Chem-KPP, particularmente aprendiendo sobre las especies
halégenas reactivas que contienen cloro (Cl), bromo (Br) o yodo () las cuales son emitidas desde el
océano a la atmdsfera. En este sentido se trabajé con una configuracién mas avanzada del modelo WRF-
Chem-KPP (con haldgenos) y una versiéon modificada de megan bio emis desarrollada previamente en

dicho grupo. Cabe destacar que las modificaciones incorporadas a anthro emiss merge permiten

incorporar dichas emisiones ocednicas de especies halogenadas a los wrfchemi_d*, incluyendo perfiles
de emisidn horarios en funcién de la radiacién solar incidente en reemplazo de los husos horarios
descriptos en la Seccién 3.1.3.3 para las emisiones antropogénicas (Schiavone, 2018). Mas informacion
sobre los conocimientos adquiridos durante la estancia de investigacion que se realizé en el IQFR-CSIC

se documenta en el Anexo A.1.

3.3 Emisiones por quema de biomasa

Las emisiones procedentes de la quema de biomasa son aquellas generadas por la quema de vegetacién
viva o muerta, incluidos los pastizales, los bosques y los residuos agricolas. Los incendios pueden ser
naturales o inducidos por el hombre. Los incendios provocados por el hombre incluyen la quema de
vegetacion para el desmonte y el cambio de uso del suelo y la quema de lefia, mientras que los
incendios naturales incluyen los provocados por los rayos. Estas emisiones contribuyen a los problemas
de calidad del aire (p. €j., a la generacion de aerosoles degradando la visibilidad o liberando NMVOCs,
qgue en presencia de un elevado nivel de NOx reaccionan fotoquimicamente y contribuyen a la
formacion de ozono) y a los forzamientos climaticos locales, regionales y globales (p. ej., el diéxido de
carbono liberado a la atmdsfera por la quema a gran escala puede tener importantes implicaciones en
el ciclo del carbono) (Crutzen & Andreae, 1990; Wiedinmyer et al., 2011; Wiedinmyer & Neff, 2007;
Yadav & Devi, 2019). Por lo tanto, es de suma importancia que estas sean consideradas a la hora de

realizar simulaciones de la calidad del aire y la quimica atmosférica.
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El modelo WRF-Chem contiene dentro de sus opciones predeterminadas una parametrizacién para el
calculo de la liberacién de las emisiones de la quema de biomasa y el ascenso de la pluma en funcién
de la meteorologia simulada (Grell et al., 2011). Para realizar este calculo, el modelo necesita los
archivos de entrada wrffirechemi_d<dominio>, que contienen la localizacién del incendio y la
cantidad de especies emitidas. La salida del modelo FINN (Fire INventory from NCAR, Version 1.5)
(Wiedinmyer et al., 2011) puede utilizarse para proporcionar datos de emisiones de incendios para una
simulacion WRF-Chem. Este modelo utiliza estimaciones globales de emisiones de gases traza y
particulas procedentes de la quema de biomasa al aire libre, que incluye los incendios forestales, los
incendios agricolas y las quemas prescritas, pero no incluye el uso de biocombustibles ni la quema de
basura. La salida proporciona estimaciones de las emisiones de los incendios y variables relacionadas
con el tamanio del fuego y el tipo de cobertura vegetal, asi como estimaciones globales de compuestos
organicos clave como el formaldehido y el metanol con una resolucién de 0.1° x 0.1°. Esta informacion

puede descargarse en https://www.acom.ucar.edu/Data/fire/ y mapearse a un dominio WRF-Chem a

través del preprocesador de emisiones fire emis para generar archivos wrffirechemi_d<dominio>.

A diferencia de las emisiones antropogénicas, los datos de FINN no requieren un preprocesamiento
para ser utilizados en fire emis, aunque si se realizaron pequefias modificaciones en las tablas de
especiacion de la herramienta para su uso en las simulaciones de esta tesis (para una descripcién mas
detallada, ver el trabajo Lopez-Norefia et al. (2019a) citado en el Anexo A.3). El rendimiento del modelo
con esta configuracidn se probd en el marco de la colaboracién con otros proyectos del grupo GEAA-
UTN realizados paralelamente al desarrollo de esta tesis, donde se llevaron a cabo simulaciones con
activacion/desactivacidon de las emisiones por quema de biomasa para analizar su impacto sobre la
cobertura de nieve en los Andes centrales. Para mas informacidn sobre dicho trabajo ver Anexo A.2.2.

y (Bolafio-Ortiz et al., 2019).

En el caso de estudio sub-regional presentado en el Capitulo 5, se utilizé la configuracién estdndar del
WRF-Chem para las emisiones procedentes de la quema de biomasa (preprocesador fire emis junto
con la base de datos FINN). El drea de estudio y la fecha analizada tedricamente no presentan una
influencia significativa de este tipo de emisiones, sin embargo, era necesario considerarlas para tener
una representacion completa del contexto atmosférico. En el Capitulo 6, en cambio, se ha desactivado
esta configuracidn y se han utilizado las emisiones procedentes de la quema de biomasa del inventario
GEAA-AEI para poder comparar las contribuciones de los distintos sectores manteniendo la misma

resolucion espacial en los archivos de entrada.
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4 Observaciones disponibles y metodologia de

validacién

La gestidn de la calidad del aire abarca todas las actividades que se llevan a cabo para ayudar a proteger
la salud humana y el medio ambiente de los efectos nocivos de la contaminacién atmosférica. Este
proceso de gestién se compone de una serie de elementos interrelacionados, por ejemplo, el inventario
de emisiones, las herramientas de prediccidon y previsidén, las herramientas de monitoreo y las
estrategias de control (Gulia et al., 2015). Cada uno de estos componentes desempefia un papel
importante en la mejora de la eficacia de la gestién, reduciendo asi las concentraciones de
contaminantes. En particular, la simulacion numérica, como herramienta de prediccion y prevision,
representa una componente clave de la gestion de la calidad del aire, ya que el uso de los datos
generados por los sistemas de medicion y monitoreo de contaminantes por si solos resultan
insuficientes para establecer una representacién espacio-temporal detallada de los episodios de
contaminacién (Janssen et al., 2008). El uso de modelos numéricos en la gestion de la calidad del aire
también permite disefiar y probar diferentes escenarios, lo que puede utilizarse, por ejemplo, para
identificar las contribuciones de las fuentes, evaluar si se superardn las normas de calidad del aire bajo
determinadas condiciones, o predecir las futuras concentraciones de contaminantes procedentes de
multiples fuentes tras la aplicacion de un nuevo programa normativo. De este modo, se facilita la toma
de decisiones y se mejora la eficacia del programa para reducir las exposiciones nocivas para los seres

humanos y el medio ambiente.

Un modelo numérico debe pasar por varias etapas antes de ser completamente utilizado
operativamente como herramienta para el andlisis de una situacion real o para la toma de decisiones
basadas en diferentes escenarios. Estas etapas son: configuracion, calibracién, validacion y analisis de

sensibilidad (Oberkampf et al., 2004).

e Configuracién: En esta etapa se genera un modelo individualizado a partir de un modelo
configurable resolviendo cada uno de los puntos de variacion del modelo configurable, en el
caso de WRF-Chem implica la seleccién de las parametrizaciones fisicas y quimicas mas
adecuadas para el problema a estudiar.

e (Calibracidn: Es el proceso de ajustar las constantes, la resolucion espacio-temporal y otros
parametros del modelo para replicar los datos observados para una situacion especifica. Esta
etapa busca mejorar el rendimiento del modelo y producir un resultado mas razonable. En el
caso de WRF-Chem, el modelo se optimiza, por ejemplo, mediante la inclusién de bases de

datos estdticas y dinamicas con la mejor resolucion disponible para la zona de estudio.
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e Validacidn: Los resultados del modelo calibrado se comparan con los datos observados para
verificar que el modelo tiene un rango de precisién satisfactorio y una representacion del
sistema real coherente con la aplicacién elegida para el modelo. En otras palabras, se evalua
el desempefio del modelo en relacidn con las observaciones.

e Andlisis de sensibilidad: Consiste en aplicar el modelo utilizando entradas o supuestos
alternativos para determinar si los resultados del modelo siguen siendo plausibles y
razonables, o si el modelo estd sobre calibrado para un escenario concreto. De este modo, se
evalla en qué medida las variaciones de los distintos pardmetros individuales pueden afectar

a los resultados del modelo en su conjunto.

Los pasos mencionados constituyen un proceso iterativo que tiene lugar a lo largo del desarrollo del
modelo, con el propdsito final de demostrar que el modelo y sus pardmetros son razonablemente
representativos de la realidad. La evaluacién del rendimiento de un modelo suele realizarse mediante
métodos graficos y estadisticos (EPA, 1991), generalmente comparando con observaciones terrestres
(insitu) o aéreas. Sin embargo, este procedimiento suele verse limitado por el tiempo y la disponibilidad
de datos observados con los que realizar la comparacién (Jiménez Mejia, 2016; Oberkampf et al., 2004).
En muchas ocasiones, la informacién proporcionada por las redes de monitoreo de la calidad del aire
es escasa, incompleta o no estd disponible, la informacién proviene de campafias de medicion llevadas
a cabo durante periodos cortos de tiempo, con una cobertura geogréfica limitada, o no se dispone de
una red de monitoreo establecida con la que comparar. Ademas, las mediciones puntuales por si solas
no pueden proporcionar informacién acerca de la variabilidad espacial de las concentraciones y, por lo
tanto, a menudo se necesita informacion adicional para comprender adecuadamente los patrones
espaciales de la contaminacion (Garaga et al., 2018; Geng et al., 2015). En los ultimos afios, las
mediciones satelitales han demostrado ser herramientas efectivas para la gestion de la calidad del aire,
resultando de utilidad, entre otras cosas, para la evaluacion de los modelos de transporte quimico
(Duncan et al., 2014; Martin, 2008; Shahid et al., 2021), particularmente en regiones donde las
observaciones terrestres/aéreas son limitadas, como es el caso de Argentina. En este capitulo se
presenta una descripcién de las observaciones in situ y de los datos satelitales, asi como los métodos
estadisticos utilizados a lo largo de esta tesis para la evaluacion de la configuracidn especifica del

modelo WRF-Chem-KPP, que se ha descrito en los capitulos anteriores.

4.1 Monitoreo de la calidad del aire en Argentina

En los ultimos afios, el estudio de los contaminantes atmosféricos en Argentina ha ido creciendo en
importancia. Esto, ha llevado al surgimiento de iniciativas de monitoreo regional/local que permiten
conocer el comportamiento de la calidad del aire en determinados puntos criticos. Estas iniciativas

surgen generalmente en las principales ciudades del pais donde hay una gran concentracién de
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poblacién, por ejemplo, en la Ciudad Auténoma de Buenos aires (CABA) y en la ciudad de Cérdoba.
También pueden estar relacionadas con la localizacién de una actividad industrial especifica, como es
el caso de la informacién monitoreada en dos de los mayores polos petroquimicos del pais (Dock Sud y
Bahia Blanca) y en el complejo industrial de Zarate Campana, ubicados en la provincia de Buenos Aires.
Segun el informe del estado del medio ambiente en Argentina (Ministerio de Ambiente y Desarrollo
Sostenible de la Nacién, 2021), los siguientes son los lugares que cuentan con estaciones de control que
cumplen con las metodologias y procedimientos establecidos por la agencia de proteccidn ambiental

de los Estados Unidos (EPA):

e En CABA, la Agencia de Proteccién Ambiental (APRA) maneja tres estaciones de monitoreo
automatico que funcionan simultdneamente desde 2009 y reportan de manera diaria y
mensual los niveles de concentracion ambiental de CO, NO, vy PMy
(https://data.buenosaires.gob.ar/dataset/calidad-aire)

e lainformacién del polo petroquimico Avellaneda-Dock sud esta a cargo de la Autoridad de la
Cuenca Matanza Riachuelo (ACUMAR), que lleva adelante tareas de monitoreo de calidad del
aire en distintos sitios de la cuenca desde el afio 2010. ACUMAR cuenta actualmente con dos
cabinas automaticas de monitoreo continuo (EMC-l y EMC-II) de contaminantes criterio y
meteorologia, junto con dos equipos de tecnologia Open Path que miden las concentraciones
de gases atmosféricos por Espectroscopia de Absorcién Optica Diferencial (DOAS).

(https://www.acumar.gob.ar/monitoreo-ambiental/calidad-de-aire/)

e En Bahia Blanca funciona la EMCABB (Estaciéon de Monitoreo Continuo del aire de Bahia
Blanca), una cabina mévil de monitoreo automatico que mide CO, NOx, SO, Oz y PMyo. La
estacion comenzo a funcionar en febrero de 1997, y ha pasado por varias ubicaciones con el
objetivo de monitorear la calidad del aire en la zona cercana a las industrias petroquimicas y
refinerias de Ingeniero White. Sin embargo, desde 2009 hasta la actualidad ha permanecido
fija en el consorcio del parque industrial.

(https://www.bahia.gob.ar/cte/calidadaire/estacionmonitoreo/)

e En Campana-Zarate se monitorea la calidad del aire del complejo industrial de la zona, a través
del Convenio de Monitoreo de Calidad de Aire Campana - Zérate suscripto en el afio 2013,
entre el Organismo Provincial para el Desarrollo Sostenible, las Municipalidades de Campana
y Zérate, y el Comité Interindustrial para la Conservacion del Ambiente Campana Zarate
(CICACZ). El sistema de monitoreo continuo esta compuesto por una estacién central de
recoleccion y procesamiento de datos ubicada en la Subsecretaria de Medio Ambiente de la
Municipalidad de Campana, y tres estaciones remotas de monitoreo (homologadas por la EPA)
a partir de las cuales se realiza un reporte anual del indice de calidad del aire para los

contaminantes CO, PMyg, O3, SO, y NOx. (https://www.cicacz.com.ar/airecont.html)
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Adicionalmente al registro de datos en la provincia de Buenos Aires, en otras zonas del pais, como
Cérdoba, Mendoza, Bariloche y Tierra del Fuego, se han implementado también otras estaciones de

monitoreo con distintos propdsitos y alcances:

e La Municipalidad de Cérdoba y el Centro de Investigaciéon y Transferencia en Ingenieria
Quimica Ambiental - Universidad Tecnoldgica Nacional, disponen de una estacién de calidad
del aire, instalada en la zona céntrica de la ciudad que funciona desde septiembre de 2018.
Esta estacién cuenta con equipos homologados por las normas de la EPA, y mide los
contaminantes criterio PMjo, CO, NOx y Os.

(https://gobiernoabierto.cordoba.gob.ar/data/datos-abiertos/categoria/calidad-del-

aire/informes-de-calidad-del-aire/2832)

e La provincia de Mendoza, a través del Area de Contaminacién Atmosférica de la Direccién de
Proteccién Ambiental, Secretaria de Ambiente y Ordenamiento Territorial, opera una unidad
movil de monitoreo instalada en el microcentro de la ciudad de Mendoza. Esta estacién movil
cuenta con equipos de monitoreo en tiempo real y mide los contaminantes criterio PMsq, CO,
NOx y Os. Esta estacidn, sin embargo, no realiza un monitoreo continuo, sino que sélo cuenta
con mediciones horarias intermitentes para periodos especificos de los afios 2016, 2017, 2018
y 2020. Los datos registrados por esta estacion estan disponibles en
http://datosabiertos.mendoza.gov.ar/dataset/calidad-del-aire.

e El centro de monitoreo de la Municipalidad de Bariloche y la Secretaria de Ambiente y Cambio
Climatico de la Provincia de Rio Negro, mantuvieron hasta el afio 2019 una estacion de
monitoreo continuo de la calidad del aire que mide NOz, NO, NOx, SO, H,S, CO, PM1o, PM3 5y
Os. Esta estacidon se encuentra actualmente inhabilitada por trabajos de reparacion y
mantenimiento.

e Finalmente, en Tierra del Fuego, a unos 10 km de la ciudad de Ushuaia, se encuentra la
estacion de Vigilancia Atmosférica Global (GAW), que es operada desde 1994 por el Servicio
Meteoroldgico Nacional (SMN) como parte de un proyecto en colaboracién con la NOAA
(National Oceanic and Atmospheric Administration) de los Estados Unidos. Esta situada en una
region considerada libre de la influencia de los contaminantes locales debido a su entorno
natural y a los vientos dominantes, por lo que esta estacidon se utiliza para medir las

condiciones de base del planeta para los gases de efecto invernadero CO,, CHa, N,O.

Ademas de los esfuerzos de monitoreo llevados a cabo en varias ciudades importantes del pais, como
se menciond en las iniciativas anteriores, histéricamente también ha habido varios aportes para
visibilizar y controlar los crecientes problemas de contaminacién en Argentina. Estos esfuerzos
provienen de trabajos de investigacion que han abordado diversas tematicas en todo el pais

desarrollando campafias de medicién puntuales que buscan estudiar determinadas circunstancias o
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lugares especificos. Entre estos estudios, se incluyen la medicién y evaluaciéon de contaminantes
gaseosos primarios y secundarios (como el O3 y otros contaminantes provenientes de fuentes
industriales intensivas e intermedias, emisiones de trafico y fuentes residenciales) (Bogo, 1999; Bogo
et al., 2003; Fernandez et al., 2021; Olcese & Toselli, 2002; Pineda Rojas et al., 2020; Puliafito et al.,
1998, 2003; Reich et al., 2006; Venegas & Mazzeo, 2010),y la caracterizacién del comportamiento y
composicién quimica de los aerosoles (Achad et al., 2014; Diaz Resquin et al., 2018; Gass6 & Torres,
2019; Gomez et al., 2017; Jasan et al., 2009; Mateos et al., 2018; Ristori, 2003). Otros estudios sobre la
calidad del aire urbana en Argentina se han centrado en la evaluacién de las concentraciones
superficiales de las especies criticas con respecto a los umbrales reglamentarios locales e
internacionales, asi como en la determinacién del tamafio y la densidad de una red de calidad del aire
adecuada para la vigilancia (Ratto et al., 2018; Venegas & Mazzeo, 2010). Aunque los esfuerzos van en
aumento, el pais no dispone actualmente de la infraestructura necesaria para establecer una red de
vigilancia continua a escala nacional. Existe una ausencia generalizada de un sistema de gestion de la
calidad del aire operativo como recurso nacional, ya que muchas de las iniciativas registradas tienen
diversas limitaciones. Por ejemplo, corresponden a campafias de medicion durante periodos de tiempo
cortos y discontinuos, los datos medidos pertenecen a una institucién privada o no estan disponibles
en absoluto. Ademas, algunas de las estaciones han sido trasladadas a lo largo del tiempo para obtener
una mejor descripcion espacial, lo que compromete la geo-correspondencia temporal de los datos. En
este contexto, Buenos Aires se destaca como una excepcion, al contar con el registro de observaciones
continuas mas completo del pais. Esto la convierte en un lugar propicio para validar los resultados del
modelo, por lo que ha sido seleccionada para centrar el caso de estudio sub-regional que se presenta

en el Capitulo 5.

4.2 Observaciones in situ en Buenos Aires

La configuracion de alta resolucién del modelo WRF-Chem se ha comparado con distintas
observaciones meteorolégicas y de contaminantes atmosféricos provenientes de 5 estaciones de
monitoreo, cuyas ubicaciones y coordenadas geograficas se muestran con circulos numerados en la
Figura 4-1y se explicitan en la Tabla 4-1, respectivamente. Las estaciones identificadas con circulos de
colorvioleta: Cérdoba (1), Centenario (2) y La Boca (3), estdn ubicadas en el centro de CABA, pertenecen
a la red de monitoreo de la calidad del aire urbano del gobierno de Buenos Aires, y recopilan
exclusivamente datos de contaminantes atmosféricos (PMio, NO2 y CO). La estacién Cérdoba estd
ubicada en una zona residencial-comercial con alto flujo vehicular y baja incidencia de fuentes
estacionarias (ver Capitulo 3). La estacion Centenario se encuentra cerca de un gran parque urbano. La
estacion de La Boca estd situada junto a una autopista y un conjunto de centrales térmicas. La estacion

EMC-I (4), identificada con un circulo de color naranja, pertenece a la red de monitoreo de calidad de
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aire operada por ACUMAR. Esta estacion semiurbana/industrial estd ubicada dentro de un complejo
petroquimico en Avellaneda-Dock Sud, y proporciona mediciones de campos meteoroldgicos, asi como
de contaminantes atmosféricos (PMi, PM> 5, NO,, Os). Por ultimo, la estacién AEP (5), identificada con
un circulo amarillo, es una estacidn que reporta Unicamente informacidn meteoroldgica y estd ubicada
en el aeropuerto de tréfico nacional e internacional del Area Metropolitana de Buenos Aires (AMBA),
Aeroparque Metropolitano Jorge Newbery. Todas las estaciones mencionadas estdn totalmente
automatizadas, calibradas y validadas para cumplir con los requisitos establecidos por la OMS y la EPA.

Para informacion adicional sobre la ubicacion de las estaciones de monitoreo ver la Tabla 4-1.
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Figura 4-1. Ubicacion de las estaciones de monitoreo de meteorologia y calidad del aire dentro de CABA. (Elaboracion propia)

Tabla 4-1 Ubicacién de las estaciones de monitoreo <

Nombre de la estacion Coordenadas geograficas Direccién

Cérdoba (1) 34°35'24" S, 58°23'24" W Esquina de Av. Cérdoba y Rodriguez Pefia
Centenario (2) 34°36'S, 58°25'48" W Calle Ramos Mejia 800

La Boca (3) 34°37'12" S, 58°21'36" W Av. Brasil 100

EMC-I (4) 34°39'36" S, 58°19'12" W Avellaneda-Dock Sud

AEP (5) 34°33'33.05" S, 58°24'56.2" W Aeroparque Jorge Newbery

2Red de calidad del aire de CABA; https://www.buenosaires.gob.ar/agenciaambiental/controlambiental
b Red de calidad de aire ACUMAR; www.acumar.gob.ar/
¢Los nimeros entre paréntesis se refieren a los puntos indicados en la Figura 4-1
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4.2.1 Seleccion del periodo de validacion

Para el andlisis se tomé en cuenta el periodo mayo/junio de 2018, tanto por la disponibilidad de datos
observacionales/satelitales como por tratarse de una estacion del afio intermedia (otofio en el
hemisferio sur). Es importante destacar que durante este periodo no se registraron eventos
meteoroldgicos extremos que excedieran los valores tipicos observados para esos meses.
Posteriormente, se procedié a elegir una ventana temporal de simulaciéon de 20 dias, que fuera
representativa de las condiciones meteoroldgicas imperantes en CABA durante dicho periodo. Para
ello, se analizaron y clasificaron los datos de velocidad y direccién del viento observados en los sitios
de monitoreo EMC-I y AEP siguiendo la categorizacién propuesta por Pineda Rojas et al. (2020). Estas
categorias fueron obtenidas a partir de una metodologia de agrupacién que se utilizé originalmente
para estudiar la relacién entre las altas concentraciones de PMyo y la meteorologia de superficie en
Buenos Aires. El analisis de agrupacion se basa en un algoritmo de k-means para clasificar los dias con
patrones de viento en superficie similares. Utilizando este algoritmo, Pineda Rojas et al. (2020)
identificaron cinco tipos de comportamientos que tienen diferentes caracteristicas e influencia sobre

los datos de calidad del aire, en una serie temporal de 8 afios (2010-2018).

Las rosas de viento graficadas con las series de tiempo meteoroldgicas de las estaciones AEP y EMC-I
se muestran en la Figura 4-2. Particularmente, se selecciond la estacién AEP debido a la falta de
observaciones meteoroldgicas en los sitios de monitoreo de CABA, y considerando su cercania a dichas
estaciones. La Figura 4-2a indica que el periodo entre el 20 de mayo y el 8 de junio de 2018 en AEP
corresponde principalmente a los grupos 4 y 5 (como se definen en (Pineda Rojas et al., 2020)), donde
los vientos predominantes presentaron velocidades relativamente bajas y vinieron del noroeste (NW)
y sur-sureste SSE. La estacion EMC-I (Figura 4-2b) mostré principalmente caracteristicas de los grupos
1y 4, donde, ademas de los vientos del NW, también hay influencia del NE y ENE. Finalmente, es
importante sefialar que los resultados obtenidos por Pineda Rojas et al. (2020) reflejan las

caracteristicas de secuencias horarias generadas exclusivamente a partir de la estacion AEP.
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Para evaluar el rendimiento del modelo en el centro de la ciudad, se calculé el promedio de las
observaciones de PMio y NO; para las tres estaciones de monitoreo de la red CABA (Cérdoba (1), La
Boca (3) y Centenario (2)). Estas estaciones, estan ubicadas relativamente cerca entre si, sin superar
mas de dos puntos de cuadricula de distancia dentro de la resolucién de cuadricula mas fina utilizada
en esta tesis (1.3 km x 1.3 km). Ademas, las tres estaciones estan contenidas dentro de la pluma de
contaminacién del centro de Buenos Aires segun indican los dos inventarios de emisiones utilizados
(ver Figura 5-1). Por lo tanto, para compensar los datos faltantes y tener una serie de tiempo completa
para comparar con el modelo, se optd por calcular el promedio de estas tres estaciones de monitoreo,
a partir de ahora denominado CBC. Para validar esta aproximacion, se realizé la comparacién histérica
de las series temporales de NO; y PMyg para los afios 2017, 2018 y 2019, que se presenta en la Figura
4-3. También se compararon los comportamientos estacionales de estas especies durante todos los
meses de 2018 (Figura 4-4 y Figura 4-5). Se pudo observar que los promedios estadisticos de PMygo y
NO; son similares en las tres estaciones de la CABA, tanto en el analisis histérico como en el periodo de
simulacién. Adicionalmente, en la Figura 4-6 se muestran los ciclos diurnos promedio calculados
durante el periodo de simulacién para las tres estaciones y para el promedio CBC. El sombreado
representa la variabilidad de la serie promedio (media +/- desviaciéon estandar), como se puede
observar los ciclos diurnos promedio de las tres estaciones estdn contenidos dentro de esta
variabilidad. Finalmente, la estacién EMC-I de la red ACUMAR fue tratada de manera independiente
debido a que forma parte de una red de monitoreo distinta, representativa de un entorno
semiurbano/industrial y se encuentra ubicada a mayor distancia de las demds estaciones. Ademas, es

la Unica que ofrece datos sobre las concentraciones de las especies PM;s y Os.
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Figura 4-3. Diagrama de cajas de las series de tiempo diarias para las concentraciones de a) NOz (ug m—3) y b) PMzo (ug m—3) en
las tres estaciones de CABA analizadas: Centenario (rojo), Cérdoba (azul) y La Boca (amarillo), durante los afios 2017, 2018 y
2019. La media para las tres estaciones (CBC) se muestra en gris. (Elaboracién propia)
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Figura 4-4. Diagrama de cajas de las concentraciones mensuales de NOz (ug m—3) en las tres estaciones de CABA analizadas:
Centenario (rojo), Cérdoba (azul) y La Boca (amarillo), durante el afio 2018. La media para las tres estaciones (CBC) se muestra

en gris. (Elaboracién propia)
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Figura 4-5. Diagrama de cajas de las concentraciones mensuales de PM1o (ug m—3) en las tres estaciones de CABA analizadas:
Centenario (rojo), Cérdoba (azul) y La Boca (amarillo), durante el afio 2018. La media para las tres estaciones (CBC) se muestra
en gris. (Elaboracién propia)
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Figura 4-6. Ciclos diurnos promedio de NO2 y PM1o durante el periodo de simulacion en las estaciones de CABA analizadas:
Centenario (rojo), Cérdoba (azul) y La Boca (amarillo). La media para las tres estaciones (CBC) se muestra en negro

Cabe destacar que, durante el periodo de tiempo seleccionado para la simulacién, no hubo estaciones
que superaran los limites de las normas nacionales e internacionales de calidad del aire para las
especies de PMio, NO; y Os. Sin embargo, en el caso del PM; s (estacion EMC-I), se registraron 4 dias
dentro del periodo de simulacidon donde los valores diarios excedieron la norma internacional para el
promedio de 24 horas. La Tabla 4-2 muestra los umbrales de referencia para gases y aerosoles,

establecidos por la OMS (2021) a nivel internacional, y los umbrales de referencia establecidos por
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Decreto 1074 / 2018 para la proteccién a las fuentes de provisién y a los cursos y cuerpos receptores de

aguay la atmdsfera.

Tabla 4-2. Umbrales de referencia establecidos por la OMS (2021) y el Decreto 1074/2018 para los contaminantes NO2, Os,

PMioy PM2s
Tiempo Valor en OMS Valor en CABA
Especie . _3 —3
promediado (ugm™) (g m™)
Anual 10 100
NO,
1h 200
8h 100 157
0s
1h 200 235
Anual 15 50
PMyo
24h 50 150
Anual 5 12
PM;s
24h 15 35

4.3 Datos satelitales

Ademas de las observaciones superficiales, en la presente tesis se utilizaron los datos de la columna
troposférica de NO; obtenidos por el sensor TROPOspheric Monitoring Instrument (TROPOMI) a bordo
del satélite Copernicus-Sentinel-5P (S5P), con el fin de compararlos con las simulaciones obtenidas con
el modelo WRF-Chem para los casos de estudio centrado en CABA (Capitulo 5) y a escala regional

(Capitulo 6).

El S5P es un satélite lanzado en octubre de 2017 por la Agencia Espacial Europea (ESA) y el programa
Copernicus. Este satélite opera en una érbita sincrénica casi polar y vuela a una altitud de 817 km con
un ciclo de repeticién de 17 dias. La carga util principal de la misién es el instrumento TROPOMI
(Veefkind et al., 2012), dedicado a la observacion global de la composicién atmosférica y a la vigilancia
de la contaminacién del aire y del clima. Este instrumento mide compuestos atmosféricos como O3,
NO;, SO,, CO, CH4, CH,0 entre otras variables y proporciona una mejor resolucion espacial que su
predecesor, el sensor OMI a bordo del satélite Aura. TROPOMI funciona en una configuracién de escoba
de empuje sin escaneo, con un campo de visidn instantaneo de 108° y un periodo de medicién de
aproximadamente 1 segundo. De este modo, se obtiene un ancho de barrido de 2.600 km en la
superficie de la tierra, una resolucién a lo largo de la pista de 7 km y una cobertura global diaria (ver
Figura 4-7). Sus cuatro espectrémetros independientes miden las bandas espectrales ultravioleta (UV),

UV-visible (UVIS), infrarrojo cercano (NIR) e infrarrojo de longitud de onda corta (SWIR).
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Figura 4-7. Principio de medicién de TROPOMI. (Adaptada de Veefkind et al. (2012))

Los conjuntos de datos obtenidos de la teledeteccidn por satélite pueden tener distintos niveles de
posprocesamiento que van desde el nivel 0 al nivel 4. A continuacidn, se describen las definiciones del
nivel de preprocesamiento de los datos siguiendo los lineamientos proporcionados por la National
Aeronautics and Space Administration de los estados unidos (NASA,

https://www.earthdata.nasa.gov/engage/open-data-services-and-software/data-information-

policy/data-levels ).

e Elnivel 0 hace referencia a los datos brutos con la resolucién completa del instrumento, cuanto
mayor es el nivel a los datos se les agregan parametros y formatos mas utiles.

e Elnivel 1A (L1A) contiene datos instrumentales reconstruidos, sin procesar, referenciados en
el tiempo que incluyen informacién auxiliar como los coeficientes de calibracién radiométrica
y geométrica y los parametros de georreferenciacidn. Los datos L1B son datos L1A que han
sido procesados en las unidades del sensor. Los datos L1C son datos L1B que incluyen nuevas
variables que describen los espectros y permiten identificar que canales han sido copiados
directamente de los datos L1B y cudles han sido sintetizados.

e Elnivel 2 (L2) incluye los datos de las variables geofisicas derivadas con la misma resolucién y
localizacién que los datos fuente L1. Los datos L2A contienen informacidn derivada de los
datos de los sensores geolocalizados, como la elevacion del terreno, métricas de altura relativa
y otras métricas derivadas de la forma de onda que describen la superficie interceptada. Los
datos L2B son datos L2A que han sido procesados en las unidades del sensor.

e El nivel 3 (L3) incluye las variables cartografiadas en una cuadricula espacio-temporal
uniforme. Los datos L3A suelen ser resimenes periddicos (semanales, decenales, mensuales)

de los productos L2.

112


https://www.earthdata.nasa.gov/engage/open-data-services-and-software/data-information-policy/data-levels
https://www.earthdata.nasa.gov/engage/open-data-services-and-software/data-information-policy/data-levels

e Los datos nivel 4 (L4) incluyen otros productos derivados o resultados del analisis de mdltiples

productos de los niveles inferiores. Junto con las respectivas estimaciones de incertidumbre.

En este trabajo se utilizé el producto de columna troposférica de NO; nivel 2, que proporciona la
columna total de NO; atmosférico entre la superficie y la tropopausa con una resolucién espacial de 3.5
km x 7 km. Esta resolucién se mantuvo desde su fecha de lanzamiento en octubre 2017, hasta el 6 de
agosto de 2019, fecha en la cual fue corregida a 3.5 x 5.6 km. Las columnas de NO, se derivan del
espectrémetro UVIS con medidas de radiacién solar retrodispersadas en el rango de longitud de onda
de 405465 nm. Para el andlisis, se utilizé una variable de garantia de calidad recomendada (qa_value
=0.75) para eliminar los pixeles cubiertos de nubes, las escenas parcialmente cubiertas de nieve/hielo,
los errores y las recuperaciones problematicas (Veefkind et al., 2012). Para la comparacion modelo-
satélite se utilizaron archivos correspondientes a 2 drbitas por dia en promedio dentro del periodo de
simulacién. La Figura 4-8 muestra los datos obtenidos de TROPOMI para una de las pasadas del satélite
sobre Argentina. Los datos del producto TROPOMI NO; nivel 2 (moléculas cm—2) fueron remapeados en
una proyeccion cilindrica con una resolucién de 0.1°x0.1° entre las latitudes 20°S - 56°S y las longitudes
52°0 - 75°0. Se obtuvo una Unica salida de matriz 2D georreferenciada promediando todos los
conjuntos de datos satelitales. Asimismo, la columna troposférica modelada (utilizando una definicion
térmica de la tropopausa) se calculd para las simulaciones del modelo WRF-Chem en el dominio mas
grueso (d01) y se reproyectoé en la misma malla cilindrica Lat/Lon utilizada para el producto TROPOMI

NO; (ver Capitulos 5y 6).
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Figura 4-8. Columna troposférica de NO>, obtenida de con el instrumento TROPOMI para una pasada sobre Argentina para el
dia 13 de abril de 2020 entre las 17:59 y las 18:04. (Elaboracion propia)
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4.4 Evaluacion de desempefio del modelo

Un modelo de calidad del aire debe demostrar un desempefio aceptable antes de poder ser utilizado
en aplicaciones normativas, para garantizar que capta los procesos quimicos y fisicos importantes de la
atmosfera. Para ello, se evalla la exactitud y la precision del modelo seguin determinados criterios. Por
ejemplo, los estadisticos sesgo medio (MB, mean bias) y sesgo fraccionario medio (MFB, mean
fractional bias) evaltan la exactitud, pero no la precisién del modelo, mientras que el error fraccionario
medio (MFE, mean fractional error) incorpora tanto la precision como la exactitud (Tessum et al., 2015).
En particular, las métricas fraccionarias (MFE, MFB) proporcionan una estimacién mas insesgada, ya
que dan el mismo peso a las concentraciones que sobrestiman las observaciones que a las que las
subestiman, mientras que otros parametros estadisticos tienden a resaltar los casos de

sobreestimacion (Boylan & Russell, 2006).

El desempefio del modelo se evalud calculando los siguientes estadisticos: sesgo medio (MB), sesgo
fraccionario medio (MFB), error fraccionario medio (MFE), sesgo medio normalizado (NMB, normalized
mean bias) y coeficiente de correlacién de Pearson (r, Pearson correlation coefficient). Estos
parametros se seleccionaron en base a EPA (1991), Boylan & Russell (2006) y Tessum et al. (2015), y se

definen en las ecuaciones presentadas en la Tabla 4-3.

Tabla 4-3. Expresiones matematicas y rangos para los diferentes parametros estadisticos

Estadistico Expresion matematica Rango
N
Sesgo medio MB = 1/NZ S — 0y -0a+oo
i=1
S di lizad N.Si—0;
esgo medio normalizado NMB = ,_1N i i 13 +o0
i=1 0;
Sesgo fraccionario medio: MFB = 1/NZ G 10, )/ -200% a +200%
Error fraccionario medio MFE = 1/NZ TET )/ 0% a +200%
IS =50, -0)
Coeficiente de correlacién de Pearson - N - N — -la+l
Jzi=1(si —85)2%i2,(0; — 0)?

Donde, para cualquier variable dada, se toman N pares de valores O;y S;, donde O; se refiere a los datos

reales observados y S; a los datos pronosticados o simulados.
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Los criterios de desempefio de los modelos para el O; fueron publicados por primera vez en la EPA
(1991), donde se ha definido un valor de MFB < £30% y MFE < 45%, y se siguen utilizando hasta la fecha.
Por otro lado, Boylan & Russell, (2006) han resaltado la falta de este mismo tipo de criterios para otras
especies y por tanto a partir de su trabajo han sugerido valores de MFB < £60% y MFE < 75% como

criterios de rendimiento para el PM.

Ademas de los criterios de desempefio previamente mencionados, se utilizé un analisis de varianza
(ANOVA) con un valor p<0.01 y un valor alfa de 0.05 como medida estadistica para evaluar las

diferencias entre simulaciones (ver Capitulo 5).
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5 Influencia del inventario de emisiones en la
distribucion espacio-temporal de los contaminantes
atmosféricos modelados en Buenos Aires,

Argentina, utilizando WRF-Chem

Nota: Los resultados de este capitulo fueron publicados en el siguiente articulo y su correspondiente

material suplementario.

Lépez-Noreiia, A. I, Bernd, L., Tames, M. F., Millan, E. N., Puliafito, S. E., & Fernandez, R. P. (2022).
Influence of emission inventory resolution on the modeled spatio-temporal distribution of air
pollutants in Buenos Aires, Argentina, using WRF-Chem. Atmospheric Environment, 269, 118839.
https://doi.org/10.1016/j.atmosenv.2021.118839

5.1 Introduccidn

En la actualidad, mas de la mitad de la poblacién mundial vive en ciudades urbanas y se espera que
estos valores aumenten en las préximas décadas (ONU, 2014). Dada la gran densidad de poblacién y el
trafico vehicular, las personas que viven en las megaciudades estdn mas expuestas a contaminantes
potencialmente peligrosos para la salud (Vasconcellos et al., 2011). En particular, la Ciudad Auténoma
de Buenos Aires (CABA) es la ciudad mas poblada de Argentina y, al incluir la Regién Metropolitana que
la rodea (AMBA), es la segunda megaciudad mas grande del hemisferio sur. Para monitorear la calidad
del aire en CABA, la Agencia de Control Ambiental local tiene actualmente tres estaciones de monitoreo
continuo dentro del centro de la ciudad (Pineda Rojas et al., 2020) (ver Capitulo 4). La ausencia de una
red de monitoreo mas extensa y permanente hace muy dificil estimar adecuadamente la variacién
espacial de los contaminantes en toda el area urbana y suburbana considerando la amplia superficie de

la ciudad (Venegas & Mazzeo, 2010).

En CABA, los estudios de calidad del aire urbano comenzaron a finales de los afios 90 y se centraron en
la evaluacién de las mediciones de contaminantes criterio (es decir, CO, NO,, PMjo) frente a los
umbrales regulatorios locales e internacionales, asi como en determinar el tamafio y la densidad de una
red de calidad del aire adecuada para el monitoreo de esta ciudad (Bogo, 1999; Bogo et al., 2003;
Venegas & Mazzeo, 2006, 2010). De hecho, Mazzeo & Venegas (2008) han sugerido un minimo de 6
estaciones de monitoreo para abordar adecuadamente la distribuciéon espacial de las fuentes

contaminantes dentro de CABA, lo cual no se ha logrado hasta el momento. Mas recientemente, Pineda
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Rojas et al. (2020) analizaron registros de las concentraciones de CO, NO, y PMo para un periodo de
ocho afios en CABA, asociando estos resultados a variables meteoroldgicas superficiales relevantes

mediante una combinacién de técnicas estadisticas y de Inteligencia artificial.

El modelo WRF-Chem se ha aplicado en todo el mundo ya que permite utilizar una amplia gama de
parametrizaciones quimicas vy fisicas, optimizadas para las configuraciones del modelo en dominios
especificos a escala regional (incluyendo inventarios de emisiones regionales) (Grell et al., 2005).
Especificamente, para América Latina, Gonzalez et al. (2018) demostraron que el modelado de O; y
PM1o mejoran significativamente cuando se consideran los inventarios de emisiones regionales. Ying et
al. (2009) analizaron la sensibilidad de las concentraciones de Os a las variaciones diurnas dentro de
México D.F., sugiriendo que los cambios y/o desfases en los picos de emisién mejoran la calidad del aire
modelada incluso si las emisiones totales permanecen sin cambios. Del mismo modo, Hoshyaripour et
al. (2016) demostraron que el modelo WRF-Chem predice con éxito las concentraciones de CO, Os y

NOx derivadas desde satélite en Sdo-Paulo.

A pesar de los numerosos estudios existentes sobre la calidad del aire a escala urbana, aun se carece
de investigaciones a escala regional y sub-regional utilizando modelos regionales con informacién de
entrada en alta resolucién espacial desarrollada especificamente para Argentina. Este enfoque permite
incorporar en la simulacién las diversas caracteristicas de la regién con el objetivo de abordar de
manera mas integral la contaminacién atmosférica en Buenos aires y sus alrededores (AMBA). En este
capitulo se utiliza el modelo WRF-Chem en resolucion fina con una configuracién regional optimizada.
Dicha configuracion integra distintos conjuntos de datos regionales y de alta resolucién (emisiones
antropogénicas y mapas LULC) para simular la calidad del aire en el AMBA, considerando 3 dominios
anidados con un tamafio de grilla horizontal de 20 x 20 km, 4 x 4 km y 1.3 x 1.3 km y el mecanismo
quimico MOZART-GOCART. El desempeiio del modelo obtenido con dos inventarios de emisiones
conceptualmente diferentes para Argentina -a saber, el inventario nacional GEAA-AEI para Argentina
(Puliafito et al., 2021) y el inventario global EDGAR-HTAP (Janssens-Maenhout et al., 2015)(ver Capitulo
3)- es validado contra las mediciones de calidad del aire existentes y las observaciones derivadas de
satélites durante el otofio austral de 2018 (ver Capitulo 4). En este capitulo se presenta una completa
comparacion entre la distribucién espacial y temporal de los contaminantes atmosféricos simulados,
con un enfoque especial en la determinacion de las ubicaciones mas adecuadas para futuras estaciones
de calidad del aire destinadas a abordar el tamafio y la forma de la pluma principal de contaminantes

sobre Buenos Aires.
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5.2 Metodologia

5.2.1 Area de estudio y dominios de simulacién

CABA es la capital de la Republica Argentina. Estd situada en la regidn centro-oriental del pais, en la
ribera suroeste del Rio de la Plata, a 34° 36' de latitud S y 58° 26' de longitud O, dentro de la regién
biogeografica pampeana. La altitud media de la ciudad es de ~20 m sobre el nivel del mar. Segun la
informacion facilitada por el Servicio Meteoroldgico Nacional de Argentina (SMN), el clima de Buenos
Aires es templado, con una temperatura media anual de 17.9°C y una humedad relativa media del
71.4%. La precipitacion media anual alcanza los 1236.3 mm anuales, con lluvias mas frecuentes durante
el verano. La ciudad esta influenciada principalmente por dos tipos de vientos zonales: el Pampero, que
sopla desde el SO continental y se caracteriza por un aire seco, frio y contaminado; y la Sudestada,
procedente de la ribera del SE y del Océano Atlantico, cargada de aire limpio y himedo. Un drea urbana
y suburbana continua que se extiende fuera de los limites de CABA hacia el Sur, el Norte y el Oeste en
la Provincia de Buenos Aires conforma la megaciudad del AMBA (~15 millones de habitantes). En esta
zona se concentra aproximadamente un tercio de la poblacién del pais (INDEC, 2016). La alta densidad
poblacional genera una significativa concentracidon de automdviles, transporte publico y trafico de
camiones. Ademds, el AMBA alberga grandes zonas industriales y centrales eléctricas en las

inmediaciones del centro de la ciudad (Venegas & Mazzeo, 2010).

En este capitulo realizaron tres simulaciones diferentes con el modelo WRF-Chem para el periodo
comprendido entre el 17 de mayo y el 8 de junio de 2018. Sin embargo, el periodo de tiempo
considerado para la validacién del modelo comienza el 20 de mayo, ya que tras multiples pruebas de
sensibilidad con diferentes periodos de estabilizacidn (spin-up), se comprobd que las concentraciones
modeladas en el dominio mas interno se estabilizaron luego de 72h (del 17 al 19 de mayo). Cabe aclarar
que para las regiones rurales y suburbanas el acoplamiento atmdsfera-superficie podria requerir un
periodo de tiempo mas prolongado para alcanzar la estabilizacién (Sicard et al., 2021; Tuccella et al.,

2012).

Se consideraron tres dominios anidados, como se muestra en la Figura 5-1. El dominio 1 (d01) cubre
toda Argentina, parte de sus paises fronterizos (Brasil, Bolivia, Chile, Paraguay y Uruguay), asi como
porciones de los océanos Atlantico y Pacifico con una resolucion de 20 km x 20 km. El dominio 2 (d02;
Figura 5-1b) cubre el noroeste de la provincia de Buenos Aires, incluyendo las zonas agricolas, y parte
del Rio de la Plata, con una resolucién de 4 km x 4 km. El dominio 3 (d03; Figura 5-1c y Figura 5-1d) se
centra en CABA y la mayor parte del area del AMBA, con una resolucién de 1.3 km x 1.3 km. La
configuracion del modelo incluye una estructura vertical de 55 capas (que se expanden hasta ~20 km y

con 10 capas por debajo de los 2 km).
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Figura 5-1. a) Dominios del modelo WRF-Chem (d01, d02 y d03). Emisiones antropogénicas de NO (E_NO2, kg km—2? dia—!) para
b) d02 de GEAA-AEI, c) d03 de EDGAR-HTAP y d) d03 de GEAA-AEL. Los nimeros 1 a 4 representan la ubicacion de las estaciones
de calidad del aire: Sitios de monitoreo CBC (1, 2 y 3) en los que solo se miden NO2 y PMug, y el sitio EMC-I (4) que mide NO2,
PMio, PM2s, O3 y meteorologia. El nUmero 5 muestra la estacion meteorolégica del aeropuerto local Jorge Newbery (ver
Seccién 4.2). (Elaboracion propia)

5.2.2 Configuracién del modelo

Los detalles de la metodologia y la configuracién del modelo para las simulaciones presentadas en este
capitulo se tratan en los Capitulos 2 y 3, sin embargo, algunos de los aspectos principales se describen
a continuacién y se presentan de manera resumida en la Tabla 5-1. Las simulaciones se realizaron
utilizando el sistema de modelado completo WRF-Chem-KPP tal cual se describe en el Capitulo 2. Las
IC/BC meteoroldgicas se tomaron de la base de datos GDAS/FNL, con una resolucion horizontal de 0.25°
x 0.25° y resolucién temporal de 6 horas (ver Seccidon 2.1.2 ). Las IC/BC quimicas para gases y aerosoles
se extrajeron utilizando como entrada simulaciones globales realizadas con el modelo CAM-Chem (ver
Seccion 2.4). La configuracion quimica incluye el esquema de fase gaseosa MOZART (Emmons et al.,
2010), el esquema de aerosoles GOCART (Chin et al., 2000), y el célculo de tasas de fotdlisis basado en
el esquema Fast-J (Fast et al., 2006). Los factores de especiacion de NMVOCs, utilizados se describen

en la Seccidn 2.3.4.1. Las emisiones por quema de biomasa para el afio 2018 fueron obtenidas a partir

119



de la base de datos de incendios FINN (Wiedinmyer et al., 2011) (ver Seccién 3.3). Ademas, se utilizé la
configuracion regional optimizada de WPS para Argentina (Seccién 2.1.3), que incluye mapas en alta
resolucion para mejorar la representacién de los campos de elevacion del terreno y LULC (Cremades,
2017; Fernandez et al., 2010; Mulena et al., 2016; Puliafito et al., 2015). Finalmente, dado que la
resolucion mas fina en el dominio d03 es superior a 1 km, la configuracién actual no incluye ninguna

parametrizacion de dosel urbano.

Tabla 5-1. Resumen de la configuraciéon de WRF-Chem
Parametrizaciones Fisicas y Quimicas de WRF-Chem

Esquema Utilizado

Elevacidon del terreno

LULC

Parametrizacién de microfisica de nubes
Parametrizacién de radiacidn

Parametrizacion de superficie

Parametrizacién de PBL

Parametrizacién de cimulos

Mecanismo de fase gaseosa

Esquema de aerosoles

Inventario global de emisiones antropogénicas
Inventario regional de emisiones antropogénicas
Especiacion de NMVOCs

Deposicion seca

Emisiones por quema de biomasa

IC/BC meteoroldgicas

IC/BC quimicas

Resolucién horizontal de los dominios

Esquema de fotdlisis

SRTM3 (Rodriguez et al., 2005)

USGS/GEAA (Puliafito, et al., 2015)

Eta (Ferrier, 1994)

RRTM (Mlawer et al., 1997)

Noah Land Surface Model (Chen & Dudhia, 2001)
YSU (Hong & Lim, 2006)

Grell 3D (Grell & Dévényi, 2002)

MOZART — KPP (Emmons et al., 2010)

GOCART (Chin et al., 2000)

EDGAR-HTAP 2010 (Janssens-Maenhout et al., 2015)
GEAA-AEI 2021 (Puliafito et al., 2021)

Siguiendo a Emmons et al. (2010) y Lopez-Norefia et al. (2019)
Acoplada al suelo y la vegetacion (Wesely, 1989)
FINN (Wiedinmyer et al., 2011)

NCEP-FNL 0.25 2 (NCEP, 2015)

CAM-Chem (Fernandez et al., 2017)

20Km (d01), 4km (d02), 1.3km (d03)

Fast-J (Fast et al., 2006)

5.2.3 Inventarios de emisidn y casos de simulacion de WRF-Chem

En este capitulo se utilizaron dos inventarios de emisiones antropogénicas: la base de datos global
EDGAR-HTAP vy el inventario argentino de alta resolucion GEAA-AEI. Las principales caracteristicas y
diferencias entre estos dos inventarios de emisiones fueron descritas previamente en el Capitulo 3
(Seccidn 3.2). Una descripcién mas detallada de dichas bases de datos puede encontrarse en Janssens-
Maenhout et al. (2015) y Puliafito et al. (2021), respectivamente. La generacion de los archivos de
entrada de las emisiones antropogénicas de WRF-Chem se realizé utilizando la herramienta

anthro emis merge (ver Seccién 3.1.3.3). La herramienta fue previamente adaptada para fusionar

archivos de entrada de varias bases de datos simultdneamente, permitiendo al usuario realizar un
redimensionamiento espacial y temporal en los inventarios de emisiones que incluyen perfiles

temporales estacionales, diarios y horarios para las diferentes fuentes de emisidn.
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Con el fin de evaluar la influencia del inventario de emisiones en la distribucidn espacio-temporal de
los contaminantes atmosféricos modelados, se llevaron a cabo diversos casos de simulacidn.
Inicialmente se realizé una simulacion base de WRF-Chem utilizando el inventario global de emisiones
EDGAR-HTAP (EDGARnp, donde np significa sin perfil temporal) y se comparé con una segunda
simulacién basada en el inventario GEAA-AEI. Como GEAA-AEI no considera las emisiones fuera del
territorio argentino, para las zonas fuera de la frontera del pais, en el dominio mas externo (d01), se
utilizé la base de datos EDGAR-HTAP. En adelante se denominard GEAAnp a la simulacién realizada con
esta combinacion de inventarios. Notese que no se aplicé ninguna variacién diurna a las emisiones de
EDGARnp ni de GEAAnp. Adicionalmente, investigaciones previas (Tie et al., 2007; Ying et al., 2009)
(Ying et al., Tie et al.) han sefialado que no solo la cantidad de emisiones ejerce una influencia
significativa en las concentraciones simuladas y en la formaciéon de compuestos como el Os, sino
también el momento en el que se emiten diversas especies, el cual se caracteriza por variaciones
diurnas. Este factor desempeiia un papel crucial en la determinaciéon de los niveles maximos y minimos
diarios de concentracion, asi como en sus fluctuaciones diurnas. En consecuencia, se optd por llevar a
cabo una tercera simulacidn, en la cual se aplicé un perfil temporal diurno a las emisiones de GEAA-AEI
(GEAAprf, donde prf indica perfil temporal) basado en la variacién horaria de las actividades de emision,
y la categoria de uso del suelo rural o urbano, de cada punto de la cuadricula del modelo (ver Seccidn
3.1.3.3). El perfil temporal utilizado se muestra en la Figura 3-7. Por ultimo, las fuentes puntuales, como
las emisiones de las centrales eléctricas y las chimeneas, requieren una alta resolucién espacial y la
modelacion del ascenso de la pluma (Crippa et al., 2018) para poder ser correctamente representadas
en el modelo. Sin embargo, como el conjunto de datos EDGAR-HTAP solo proporciona emisiones de
diferentes sectores y actividades a nivel de superficie (Janssens-Maenhout et al., 2015), dentro de
GEAA-AEI se distribuyd la emision total de las fuentes puntuales sobre la superficie de la cuadricula del

modelo que contiene cada fuente.

Las emisiones antropogénicas diarias superficiales utilizadas para las diferentes simulaciones dentro de
d01, d02 y d03 se presentan en la Tabla 5-2. Notese que las emisiones totales de EDGARnp dentro del
territorio argentino (dominio d01) son menores que las de GEAAnp, con diferencias totales que
alcanzan -30% y -33% para NO,y PMo, respectivamente. Sin embargo, las emisiones totales dentro del
dominio mas interno (d03) centrado en el AMBA son ~4% (NO,) y casi 250% (PM1o) mayores para
EDGAR-HTAP. Aunque la distribucidon espacial observada en ambos inventarios muestra patrones
similares y se maximiza dentro de los grandes centros urbanos y las megaciudades, las estimaciones de
las emisiones de GEAA-AEI en dreas remotas permiten distinguir las emisiones vehiculares provenientes
de autopistas y rutas troncales (ver Figura 5-1d y Figura 3-2 (b y d)). En cambio, el inventario EDGAR-
HTAP (basado en los valores totales notificados por las provincias) presenta una distribucién media y
homogénea para las mismas zonas (ver Figura 5-1cy Figura 3-2 (a y c)). Las diferentes distribuciones en

espacio e intensidad (p. ej. emisiones maximas vs. minimas) entre los inventarios EDGAR-HTAP y GEAA-
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AEl dentro de las areas suburbanas y rurales de Argentina han sido previamente reportadas (Puliafito
etal., 2015; Schiavone, 2018), pero el impacto de considerar estas emisiones diferenciadas en la calidad

del aire dentro de los modelos regionales no ha sido evaluado hasta el momento.

Tabla 5-2. Emisiones antropogénicas diarias para contaminantes atmosféricos primarios en los tres dominios considerados ?

Especie d01 (20 km) d02 (4 km) do3 (1.3km)
EDGAR GEAA EDGAR GEAA EDGAR GEAA

Max. 29.3 225 72.3 119.2 81.1 346.6

NO: Total 188.3 268.8 73.7 78.4 55.0 53.0
Max. 32306.5 16217.4 54956.7 80356.0 59536.8 87729.2

PMio Total 200.4 298.3 72.0 49.3 52.6 15.3
Max. 14828.2 8795.7 25309.7 51988.4 27338.9 52831.6

PMas Total 106.8 185.6 36.3 30.9 25.7 11.6
Max. 2144.9 504.6 4592.4 2084.9 4050.2 3723.2

«© Total 9258.2 6242.8 4449.8 1564.9 2960.7 1111.5
Max. 559.6 244.7 2073.1 4349.6 23234 719.1

502 Total 808.3 191.9 346.7 134.7 285.3 17.5
Max. 171.8 132.2 424.6 699.9 475.8 2034.6

NO Total 1105.2 1578.1 432.9 460.6 322.6 311.1
Max. 7.3 25.4 12.4 67.2 13.4 113.1

NHs Total 1338.7 1983.4 110.6 181.1 17.7 25.4

a Los valores maximos (Max) se expresan en kg km=2 dia=!para NO», CO, SO, NO y NHz y se expresan en ug m—2dia~?! para
PMioy PM2ss. Los valores totales (Total) se reportan en Ton dia=!y para el caso del d01 fueron calculados Unicamente dentro
del territorio argentino (Area superficial: 2.8 millones de km2).

5.2.4 Metodologia para la evaluacion del rendimiento del modelo

De acuerdo con EPA (1991), la evaluacion del rendimiento del modelo debe llevarse a cabo utilizando
tanto métodos graficos como estadisticos. La evaluacion del rendimiento meteoroldgico del modelo se
proporciona en la Seccién 5.3.1, los resultados de la calidad del aire se analizan en las Secciones 5.3.2
y 5.3.3. Finalmente, en la Seccién 5.3.4 realizamos un analisis de correlacién y ANOVA elemento por
elemento para evaluar la distribucion espacial de las columnas troposféricas de NO, modeladas con

respecto a los datos satelitales TROPOMI regrillados.

Para evaluar las concentraciones superficiales de NO,, PMio, PM25 y O3 en el dominio interior (d03) se
aplicaron criterios graficos, utilizando comparaciones temporales como el ciclo diurno promedio (Figura
5-3), la estimacidn de la distribucidon de densidad de frecuencias (Figura 5-4) y las series temporales
horarias (Figura 5-5 y Figura 5-6) para el periodo seleccionado. Cada simulacién se comparé en el punto
de la cuadricula mas cercano a las coordenadas geograficas de la estacién de monitoreo. Ademas, se
utilizaron mapas para comparar la distribucién media de las concentraciones superficiales simuladas
entre los diversos escenarios de simulacién. Asimismo, se utilizaron mapas para llevar a cabo la

comparacion entre la columna de NO; simulada y la columna correspondiente proporcionada por el
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producto satelital. Por otra parte, la evaluacidn estadistica de los resultados de la simulacién
meteoroldgica y de la calidad del aire se realizé con las siguientes métricas: r, MB, MFB y MFE. Dichas

métricas y sus respectivos valores de referencia se definieron previamente en la Seccién 4.4.

5.3 Resultados y discusion

5.3.1 Evaluacion meteoroldgica

La temperatura media horaria (T), la velocidad del viento (VV) y la humedad relativa (HR) superficiales
obtenidas a partir de todas las simulaciones con WRF-Chem se compararon con las observaciones en
superficie en AEP y EMC-I. En la Tabla 5-3 se recopilan los resultados estadisticos promedio de r y MB.
WRF-Chem mostré una buena capacidad para reproducir la T y la HR para todas las estaciones en
comparacion con las observaciones (r > 0.6). Las T y HR simuladas coincidieron mejor con las
observaciones en AEP, presentando un coeficiente de correlacién medio r > 0.7, mientras que la
estacion EMC-I presenté los valores de error mas bajos para VV. Las diferencias meteoroldgicas entre
EDGARnp, GEAAnp y GEAAprf, no fueron significativas. La Tabla 5-3 sugiere que el modelo en todas las
estaciones de medicién subestimé ligeramente los valores observados para T y HR, mientras que el

desempefio de la VV simulada depende de la estacidn considerada (ver Figura 5-2).

Tabla 5-3. Resultados estadisticos de las variables meteoroldgicas simuladas para el dominio d03 @

Estacion| Variable | Promedio Observado | Promedio Modelado r MB
T 133 12.4 0.8 —0.9
EMC-I HR 77.9 72.1 0.6 —5.7
Vv 11.9 12.3 0.6 0.4
T 13.6 12.5 0.9 —1.1
AEP HR 71.7 71.8 0.7 0.1
Vv 10.0 12.9 0.4 2.8

2 La temperatura (T), la humedad relativa (HR) y la velocidad del viento (VV) se expresan en °C, % y km h~" respectivamente. El
MB tiene las mismas unidades que su correspondiente variable meteoroldgica
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Figura 5-2. Series de tiempo horarias de la velocidad del viento en superficie (VV, km h=1), la direcciéon del viento (DV, °) y la
precipitacion (mm h~") en cada sitio de monitoreo: a) VV, b) DV, c) precipitacion en EMC-I, d) VV y e) DV en AEP, para las
observaciones (negro) y todas las simulaciones: EDGARnp (verde), GEAAnp (azul) y GEAAprf (rojo). (Elaboracidn propia)

5.3.2 Variacién temporal de los contaminantes y evaluacién de la calidad del aire
modelada

En esta seccidn, la variabilidad temporal de las concentraciones simuladas de PMig, PMs5s, NO2 y O3 se
compard con las observaciones en superficie. Los estadisticos descriptivos y de rendimiento, calculados
sobre una base horaria, se resumen en la Tabla 5-4. El ciclo diurno promedio para todas las especies se
resume en la Figura 5-3, las distribuciones de densidad de frecuencia se muestran en la Figura 5-4, y las
series de tiempo completas para cada estacion se muestran en la Figura 5-5 y Figura 5-6. Una

descripcion detallada de cada especie se discute en las siguientes subsecciones.
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Tabla 5-4. Comparacidn estadistica de las series de tiempo horarias de PMio, PM2.s5, O3 y NO; simuladas en superficie y

observadas para el periodo de simulacion @

Observacion Modelacion
Estacion Simulacién r MB MFB MFE
Prom. (std) Prom. (std)
GEAAprf 43.5 (25.7) 0.423 7.6 16.2 53.8
EMC-1 35.9 (18.5) GEAAnp 48.2 (23.3) 0.509 12.4 33.0 46.0
EDGARnp 48.2 (20.8) 0.489 12.4 34.7 45.5
NO:
GEAAprf 47.3 (14.5) 0.335 7.3 17.3 34.7
CBC 40.0 (14.3) GEAAnp 54.8 (16.6) 0.302 14.8 31.6 38.9
EDGARnp 52.0(17.1) 0.378 12.0 25.6 36.8
GEAAprf 15.0(7.7) 0.005 —2.5 —7.7 58.3
EMC-I 17.4(10.2)  GEAAnp 17.6 (9.7) 0.006 0.1 4.7 57.7
EDGARnp 30.5 (15.5) 0.231 13.0 52.7 68.3
PMuo
GEAAprf 14.5 (6.8) —0.055 —15.8 —54.0 72.7
CBC 30.3(13.8)  GEAAnp 18.0 (8.4) — 0.049 —12.4 —46.1 617
EDGARnp 30.5 (14.7) — 0.069 0.1 —0.9 53.5
GEAAprf 8.0 (4.0) 0.044 —3.9 —29.3 63.2
PM_s EMC-I 12.0(7.3)  GEAAnp 9.6 (5.2) 0.059 —24 —151 592
EDGARnp 15.2 (7.6) 0.301 3.2 26.4 55.6
GEAAprf 15.2 (16.6) 0.479 1.3 —42.1 106.1
(o5} EMC-1 14.0 (10.4) GEAAnp 12.0(13.9) 0.580 —1.9 —65.2 107.6
EDGARnp 11.6 (13.4) 0.520 —2.3 —70.4 112.8

2 Promedio (Prom.) y desviacion estdndar (std) de NO2, PMio, PM25y Os se expresan en ug m—3. El MB tiene las mismas

unidades que su especie correspondiente. El MFB y MFE se expresan en porcentaje (%). El r es una variable adimensional.
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Figura 5-3. Ciclos diurnos promedio en cada sitio de medicion para las concentraciones superficiales de: a) NO2, b) PMo, c)
PM2sy d) Os en EMC-I, y e) NO, f) PM10 en CBC (eje izquierdo, ug m—3), para todas las simulaciones: EDGARnp (verde),
GEAAnNp (azul) y GEAAprf (rojo). Las observaciones se muestran en linea negra y las areas sombreadas representan la
variabilidad de la serie temporal, definida como 1 desviacion estédndar. La linea negra con tridngulos hacia abajo indica la altura
de la PBL simulada (eje derecho) en metros (m). (Elaboracién propia)
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Figura 5-4. Distribucién de la densidad de frecuencias en cada sitio de medicion para a) NO, b) PMao, c) PM25s y d) O3 en EMC-I,
y €) NO, f) PM1o en CBC, para todas las simulaciones: EDGARnp (verde), GEAAnp (azul) y GEAAprf (rojo). Las observaciones se
muestran en linea negra. La estimacidn de la densidad se realizé asumiendo en una distribucién de frecuencias gaussiana.
(Elaboracién propia)

5.3.2.1 Didxido de nitrégeno (NO;) y Ozono (Os)

Las concentraciones medias observadas de NO, para las estaciones CBC y EMC-I mostraron valores en
el rango de 35 a 40 ug m 3 (ver Tabla 5-4), con valores méximos durante la noche y concentraciones
minimas de NO; durante el dia (ver Figura 5-3ay e). En todas las simulaciones de WRF-Chem se observé
el mismo ciclo diurno bimodal que en las observaciones y se reprodujo correctamente el minimo diurno

de NO; (entre las 10:00 y las 17:00 horas, Hora Local). Por el contrario, la reduccién nocturna de NO,

126



de los datos observados no fue captada por el modelo, aunque se consiguié una reduccién significativa
de la sobreestimacion cuando se considerd el perfil temporal horario (GEAAprf). Este hecho se explica
por las menores emisiones nocturnas de NOx en el caso GEAAprf, que disminuyen la acumulacién de
NO; sobreestimado por el modelo antes de la puesta del Sol. La discrepancia entre las simulaciones y
las observaciones revela una menor capacidad del modelo para representar los valores nocturnos

cuando no se considera el perfil temporal de las emisiones.

Al cambiar los inventarios de emisiones en WRF-Chem se introdujeron diferencias notables en la
distribucion de la densidad de frecuencia de NO, modelada, sobre todo para los valores intermedios
mas frecuentemente observados (ver Figura 5-4 a y e). En EMC-I, GEAAnp presentd distribuciones
maximas que se acercan mas a las observaciones, mientras que EDGARnp presentd una frecuencia
méaxima > 60 pg m 3 que casi duplica el mdximo observado (Figura 5-4a). En CBC, tanto EDGARNnp como
GEAANp presentaron una distribucién centrada en aprox. 60 ug m—3, mientras que la densidad maxima
observada se situd en torno a los 30 ug m~3 (Figura 5-4e). La inclusién del perfil horario (GEAAprf)
desplazoé la distribucidn de frecuencias hacia concentraciones mas bajas, aunque la distribucion
observada de NO; no fue captada completamente por ninguna de las simulaciones. Las Figura 5-5ay b
muestran las concentraciones horarias de NO, simuladas en superficie, que de forma general
concuerdan con las observaciones, especialmente durante la primera y la Ultima semana del periodo
de simulacién. Sin embargo, se pueden encontrar algunas discrepancias durante los dias 28 a 30 de
mayo, cuando todas las simulaciones de WRF-Chem presentaron inestabilidades numéricas que
provocaron cambios bruscos en la velocidad y direccién del viento que llegaba del Norte (ver Figura
5-2) y generaron las maximas concentraciones horarias simuladas de toda la serie temporal. Los
coeficientes de correlacion fueron similares para todos los casos de simulacién (r = 0.4-0.5 para EMC-I
fue ligeramente mayor que para CBC, r =0.3). El sesgo medio del modelo fue siempre positivo y oscild
entre MB = 7.3y 14.8 ug m 3 (MFB = 16.2 y 34.7 %), pero disminuyé en ambas estaciones cuando se

utilizé GEAAprf (ver Tabla 5-5 y la discusidn a continuacidn).
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Figura 5-5. Series temporales horarias de los contaminantes superficiales en fase gaseosa (ug m—3) en cada sitio de medicién: a)
NO2 en EMC-I, b) NO2 en CBC y c) Os en EMC-I, para las observaciones (negro) y todas las simulaciones: EDGARnp (verde),
GEAAnNp (azul) y GEAAprf (rojo). (Elaboracién propia)

La evaluacién del O; simulado se limitd a la comparacién con la estacion de calidad del aire EMC-I
debido a la poca disponibilidad de datos. En general, el modelo presentd una buena reproduccion del
ciclo diurno del Os, especialmente durante el dia y el anochecer (Figura 5-3d y Figura 5-5c). Notese que
los valores medios nocturnos de Os fueron subestimados, dando lugar a una mayor frecuencia
modelada de niveles bajos de Oz en todas las simulaciones (<10 pg m—3), mientras que la mayor
densidad observada se situd entre 10y 20 ug m—3. Se observé una clara mejora cuando se considerd el
perfil horario de las emisiones de contaminantes primarios: GEAAprf presenté una marcada
disminucidn en la frecuencia de distribucidn para las concentraciones bajas, pero un aumento en la
ocurrencia de valores altos (Figura 5-4d). Esta mejora es atribuible a las menores emisiones de NOx
durante la noche (ver perfil temporal de emisiones en la Figura 3.7), que en consecuencia redujeron la
perdida nocturna del Os; inducida por el NO, (Wang et al., 2006), lo que dio lugar a un menor sesgo
modelado (MB = 1.3 pg m—3) para GEAAprf en comparacién con GEAAnp (—1.9 ug m—3) y EDGARnp (—
2.3 ug m—3). La sensibilidad del perfil nocturno de Os a las variaciones del ciclo diurno de las emisiones

de NOx coincide con estudios anteriores (Wang et al., 2010; Ying et al., 2009).

El ciclo diurno de NO; y O3 en el modelo se vio fuertemente influenciado por la radiacién y la evolucién
ciclica de la PBL. De hecho, la adecuada representaciéon de la PBL en el modelo de calidad del aire puede
ser un factor determinante y una posible razén para la sobreestimacion de los valores nocturnos (Ying
etal., 2009). En particular, los resultados de WRF-Chem mostraron que el mejor desempefio del modelo

se logra bajo condiciones de luz solar, cuando la altura de la PBL estd bien resuelta (ver la linea negra
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con tridngulo hacia abajo en la Figura 5-3), mientras que el peor desempefio ocurre durante la noche,
cuando la PBL alcanza su minimo. Estudios anteriores sugieren que las parametrizaciones actuales
utilizadas en WRF-Chem para modelar la evolucién de la PBL deben mejorarse para reproducir los
resultados nocturnos (Kuik et al., 2016). Ademds, se ha demostrado que el esquema de capa limite YSU
utilizado en este estudio produce una PBL menos profunda y mas estable por la noche, lo que conduce
a una mayor acumulacién de NOx (Hoshyaripour et al., 2016). Por lo tanto, un desarrollo nocturno poco
profundo de la PBL, asi como la menor eficiencia de la deposicidn seca de 6xidos de nitrégeno en la
superficie del modelo (que a su vez depende de los campos LULC), son las causas mds probables de la
sobreestimacion nocturna de NO; y la subestimacién de Os; en CABA. Lamentablemente, no se dispone
de datos de radiosondeo para comparar con la altura de la PBL simulada durante la noche. Otra posible
causa de los altos niveles nocturnos de NO, simulados podria ser que los procesos relacionados con la
guimica nocturna de NOx no estén correctamente representados en el esquema quimico estdndar
MOZART incluido en WRF-Chem (p. €j., la quimica heterogénea de N,Os o la quimica activa del yodo
nocturno; (Brown & Stutz, 2012; Saiz-Lopez et al., 2016)). Por ultimo, estudios anteriores sugieren que
los métodos estandar para las mediciones de NO, (es decir, la quimioluminiscencia) se ven
potencialmente afectados por las interferencias, cuando los instrumentos también detectan otros
compuestos que contienen nitrégeno, lo que conduce a una posible sobreestimacién de los niveles de

NO, observados (Dunlea et al., 2007).

5.3.2.2 Material Particulado (PM1oy PM>s)

En general, el modelo demostré un desempefio razonable para el PM simulado en ambos sitios de
monitoreo (ver Tabla 5-4). De hecho, los valores criterio de referencia de Boylan & Russell (2006)
(2006), MFB < £60% y MFE < 75%, se cumplieron para todas las simulaciones. En particular, los valores
medios de PMio en EMC-I para GEAAnp se aproximaron mas a las observaciones que los de EDGARnp,
los cuales mostraron una mayor sobreestimacion (Figura 5-5b). Incluso cuando EDGARnp presenté la
mayor correlacion para PMyg (r=0.23), el MFB (52.7%) fue ~11 veces mayor que el de GEAAnp (4.7%)
(ver Tabla 5-4). Por el contrario, GEAAnp y GEAAprf mostraron una clara subestimacién en CBC (Figura

5-3f) y el menor MB y MFB se observé en el caso de EDGARnp.

La distribucién de frecuencias para el PMip modelado en el caso de GEAAnp sigue el patrén de las
observaciones en la estacion EMC-I (Figura 5-4 b), aunque el pico modelado es mas pronunciado y se
desplaza a concentraciones mas bajas que en las observaciones. A pesar de tener una subestimacién
general de PM, GEAAprf y GEAAnp sobreestiman los valores de EMC-I en las primeras horas de la
mafiana (entre la 1:00 a.m. y las 7:00 a.m. Hora Local) (Figura 5-6). Esta sobreestimacion nocturna
coincide con la incapacidad del modelo para representar la evolucién diurna de la PBL, que reduce la
mezcla del aire y aumenta los niveles de NO,, como se describe en la Seccién 5.3.2.1. Sin embargo, la

inclusién de un perfil temporal dentro de GEAAprf disminuye la sobreestimacién de las concentraciones
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mas pequefias de PMio y PM; s a primera hora de la mafiana, lo que pone de manifiesto la importancia
de considerar la variacion horaria de las emisiones contaminantes a lo largo del dia (Puliafito et al.,
2021, 2017, 2015). La distribucién de frecuencias de EDGARnp se ajusta bien a las observaciones en
CBC (Figura 5-4f), pero tiene un bajo coeficiente de correlacidon porque su ciclo diurno es inverso
respecto a las mediciones (Figura 5-3). De hecho, EDGARnp presenta una marcada sobreestimacion a
primera hora de la mafiana y una subestimacién durante el dia, lo que también es coherente con la

evolucién temporal de la PBL simulada.
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Figura 5-6. Series temporales horarias de material particulado superficial (ug m—3) en cada sitio de monitoreo: a) PM1o en EMC-
I, b) PM1oen CBC, y c) PMasen EMC-I, para las observaciones (negro) y todas las simulaciones: EDGARnp (verde), GEAAnp (azul)
y GEAAprf (rojo). (Elaboracion propia)

Es importante destacar que las estaciones de monitoreo utilizadas se encuentran en una ciudad con
una morfologia urbana caracterizada por la presencia de edificios de gran altura, lo que crea cafiones
urbanos. Esto implica que las observaciones probablemente reflejen principalmente las condiciones
urbanas a nivel del suelo. De hecho, estudios previos compararon las mediciones de PM1o en Buenos
Aires en diferentes lugares, y mostraron que es dificil obtener una alta correlacién incluso para dos
estaciones de medicidon muy cercanas a diferentes alturas (P1 a 2my P4 a 15m), ya que las condiciones
meteoroldgicas y de dispersion (ventilacién) a escala local eran diferentes (Arkouli et al., 2010). Por lo
tanto, es de esperar que los modelos regionales, como el WRF-Chem, no reproduzcan de manera
completamente precisa la evolucidon temporal de los contaminantes en un entorno urbano donde
predominan las dindmicas de microescala. En este caso, y a pesar de que el MFB y el MFE cumplen los
criterios de validacion, la variabilidad horaria de los aerosoles en ambos lugares de monitoreo no es

captada completamente por el modelo, en parte debido a que los cafiones urbanos no estan
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representados en la versiéon de WRF-Chem utilizada, y/o a un cémputo erréneo del modelo tanto en la
altura de la capa de mezcla nocturna como en los procesos de deposicidon correspondientes (Borrego

et al., 2003; Solazzo et al., 2012; Vardoulakis et al., 2003).

5.3.3 Evaluacion espacial

La sensibilidad del modelo a los cambios en la distribucion espacial y la resolucion de las emisiones
antropogénicas se analizé comparando los mapas de concentracion superficial simulados con GEAAnp
y EDGARnp dentro del dominio con mayor resolucién (d03, Figura 5-7). Las mayores concentraciones
para ambas simulaciones se situaron en el centro de CABA, alcanzando niveles méximos > 54 uygm—3y
>23 ug m—3 para NO, y PMyg respectivamente. En general, EDGARNp presentd una mayor concentracién
de contaminantes en el centro urbano y una pluma contaminante mds extensa sobre el drea suburbana
circundante, mientras que las simulaciones con el inventario GEAA-AEI presentaron valores mas bajos
dentro de la ciudad (excepto algunos puntos criticos locales) y una mayor concentracién sobre todo en
las pequefias ciudades satélites y las carreteras intermunicipales que las conectan (Figura 5-7a). En el
caso de PMo, EDGARNnp mostrd concentraciones significativamente mas altas y homogéneamente
aglomeradas en la zona urbana que se dispersan hacia la zona suburbana del sureste de la ciudad
(Figura 5-7d). De hecho, la extension de la pluma contaminante con concentraciones de PMjo > 20 ug
m—3 para EDGARnp fue de ~1200 km?, mientras que para GEAAnp dicha area fue casi 30 veces menor
(~40 km?). Esto es consistente con las diferencias en las emisiones totales de PM dentro de los grandes
centros urbanos identificadas entre los inventarios EDGAR-HTAP (5.64 Ton dia—!) y GEAA-AEI (15.3 Ton
dia—") (ver Seccién 5.2.3 y Puliafito et al. (2015)). Para NO,, se encontraron diferencias similares, pero
menos pronunciadas entre GEAAnp y EDGARNp: la extensidn de la pluma contaminante que superaba
los 40 pg m—3 de NO, para GEAAnp fue 1.7 veces menor (~1000 km? para EDGARnp frente a ~590 km?
para GEAAnp). Ademas, GEAAnp, que representa fuentes puntuales locales en una cuadricula de alta
resolucidn (con un valor promedio de 45.9 ug m—3, y un méaximo de 71.9 ug m—3), mostré valores de
puntos criticos ligeramente mayores que los de EDGARnp (con un valor promedio de 47.6 pg m—3, y un

méaximo de 57.04 ug m—3) dentro de CABA.

131



a) NO, 70 )

35
34.25°S 4.25°S
60 — |
o
c 30
5 34.5°s 34.5°S [t - EE—
w = =
o 50 )
34.75°S 4.75°S|
25
40
m m
! |
b) g d) £
=)
3 g
30
20
34.25°S | 4.25°s
= 20
c
E 34.5°S - 34.5°S
o
a 15
w
10
34.75°S | 4.75°S
7
o 10

Figura 5-7. Concentraciones superficiales promedio (ug m—3) de NO2 para: a) GEAAnp b) EDGARnp y de PMyo para: c) GEAAnp d)
EDGARnp para el periodo de simulacién en el dominio mds interno (d03). Las lineas horizontales representan las secciones
transversales utilizadas para analizar los puntos de medicion sugeridos A, By C (ver la seccidon 5.4.5). (Elaboracion propia)

Cabe destacar que las diferencias entre las simulaciones fueron menores dentro del centro de la ciudad
de Buenos Aires (es decir, donde se encuentran las estaciones de calidad del aire; ver la Seccién 5.3.2).
Sin embargo, en otros sitios dentro del drea suburbana (ver Seccién 5.3.5), GEAAnp y EDGARnp
mostraron diferencias significativas en la concentracidn superficial, estrechamente relacionadas con
los cambios en la distribucién de las emisiones antropogénicas (Figura 5-1). En particular, la alta
resolucion de GEAA-AEI proporciona una estructura bien resuelta de carreteras y autopistas que se
reflejé en las concentraciones medias simuladas de NO,. En el caso de PM;g se encontraron el mismo
tipo de diferencias, aunque asociadas a los sectores industrial y energético. Por ejemplo, se observaron
con mas detalle los puntos criticos de concentracidon de PM;o para GEAAnp (Figura 5-7c), situados en

las proximidades del Complejo Petroquimico de Dock Sud.

5.3.4 Comparacion con datos satelitales

La distribucién espacial de NO; para los diferentes inventarios de emisiones antropogénicas se evalué
comparando la columna de NO; troposférica simulada con las observaciones satelitales de TROPOMI
(Figura 5-8). Para llevar a cabo la comparacion, se remapearon los datos del producto TROPOMI NO;
de nivel 2 (en moléculas cm™) en una proyeccion cilindrica con una resolucién de 0.1° x 0.1°. Se obtuvo

una Unica matriz 2D georreferenciada promediando todos los conjuntos de datos satelitales. Del mismo
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modo, se calculé la columna troposférica modelada (utilizando una definicién térmica de la tropopausa)
para las simulaciones del modelo WRF-Chem en el dominio principal de resolucién mas baja (d01) y se
reproyectd en la misma cuadricula cilindrica de Latitud/Longitud utilizada para el producto TROPOMI
NO;. Se encontraron distribuciones espaciales y niveles de concentraciones de fondo similares entre
ambas simulaciones y TROPOMI, aunque la extensién espacial de la pluma de NO; sobre el AMBA es

considerablemente mayor para las salidas de WRF-Chem.

EDGARNnp <
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Figura 5-8. Columna troposférica de NO2 (moléculas cm~2) promediada para el periodo modelado a partir de las simulaciones a)
GEAAnNp, b) EDGARNp y c) producto S5P-TROPOMI. Secciones transversales de la columna troposférica de NO, (moléculas cm—2)
para el Area Metropolitana de Buenos Aires en d) 34.6° Sy e) 58.4° O. La informacién de todos los paneles en esta figura
corresponde a los datos obtenidos a partir de TROPOMI en una cuadricula de resolucién de 0.1° (negro) y los datos de NO>
integrados verticalmente hasta la tropopausa dentro del d01 para los casos de simulacion: EDGARnp (verde) y GEAAnp (azul).
(Elaboracién propia)

El analisis de la varianza (ANOVA) para las columnas troposféricas de ambas simulaciones (GEAAnp y
EDGARnNp) mostré diferencias significativas entre sus valores medios (valor p < 0.01). Esta diferencia se
atribuye a la respuesta del modelo ante las variaciones de las emisiones antropogénicas, ya que ambas
simulaciones se rigen por campos meteorolégicos idénticos. La columna troposférica de NO, se
sobrestimo tanto en el caso de GEAAnp como en el de EDGARnp principalmente en las proximidades
de las fuentes de emisiones elevadas y mostrd valores de error significativos de NMB >30% para
EDGARnp y NMB >50% para GEAAnp. El mayor sesgo para GEAAnp se debe a los niveles de fondo
ligeramente mas altos sobre las zonas rurales (Tabla 5-2, d02). Independientemente de esto, ambas
simulaciones alcanzaron una correlacién positiva media-alta con TROPOMI (r > 0.75; Tabla 5-5). De
acuerdo con estudios anteriores (Schaub et al., 2006), la informacién obtenida por satélite considera

toda la columna vertical troposférica sobre una regién determinada, la troposfera superior representa
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una contribucién menory mas del 80% de la columna de NO; procede de los primeros 500 m del modelo
(es decir, las 5 capas mas bajas del modelo). Por consiguiente, el efecto de mayor resolucion superficial
observado en los alrededores del AMBA cuando se considera el inventario GEAA-AEI (Figura 5-7) se

diluye cuando se comparan las columnas troposféricas de NO, de GEAAnp y EDGARnp.

Tabla 5-5. Comparacion estadistica de la columna troposférica de NO2 entre las simulaciones EDGARnp y GEAAnp, y el producto
satelital deTROPOMI para la misma regién representada en la Figura 5-82

TROPOMI Simulacién Modelacién , NMB
Prom. (std) (10%%) Prom. (std) (10%%)
GEAAnp 2.25(1.74) 0.77 58.2
1.419 (1.17)
EDGARnp 1.91 (1.86) 0.76 34.6

2 Promedio (Prom) y desviacion estdndar (std) del NO2 se expresan en moléculas cm~2. EI NMB se expresa en porcentaje (%).

La Figura 5-8, también muestra las secciones latitudinales y longitudinales realizadas a través del centro
de CABA (34° 36'S, 58°24' O) cerca de la costa este de Argentina, donde la columna troposférica de
TROPOMI presenta un pico secundario sobre la costa uruguaya del Rio De La Plata a 57°48' O. Este
doble pico no fue capturado por ninguna de las simulaciones y es muy probable que esté relacionado
con la falta de una fuente de emisién en el inventario global, ya que para las dreas geograficas fuera de

Argentina (e.g., Uruguay) la entrada de emisiones de todas las simulaciones proviene de EDGAR-HTAP.

La mayor extensién de las plumas de NO, simuladas con respecto a TROPOMI sugiere que: i) el
transporte de los contaminantes simulados desde la ciudad hacia las dreas circundantes es demasiado
eficiente; ii) los procesos de remocién de NO, (ya sea particién quimica o deposicion seca/himeda)
estan subestimados; y/o iii) el inventario de emisiones sobrestima la magnitud de las fuentes de
emision de NO, dentro del AMBA. Esto se puede observar en la distribucion espacial y en los tramos
latitudinales/longitudinales promediados de la Figura 5-8, asi como en otros centros urbanos del
territorio argentino (ver Capitulo 6). Los resultados obtenidos en la Seccién 5.3.2.1 muestran que el
desempefio de las concentraciones superficiales de NO, durante el dia en el centro de la ciudad fue
bueno en términos generales. Sin embargo, las diferencias entre las simulaciones y los datos satelitales
sugieren que dentro de la configuracidn base del esquema quimico MOZART en WRF-Chem podria
haber una falta de reacciones nocturnas y procesos de deposicién o bajas eficiencias en el lavado de las
especies de nitrégeno. La falta de mediciones de NO, en el drea suburbana del AMBA y la escasa
disponibilidad de redes de calidad del aire en otras ciudades de Argentina dificultan la realizacién de
analisis adicionales. También cabe sefialar que, debido a la gran variabilidad de los datos de nivel 2 de
TROPOMI y al umbral de calidad recomendado, la realizacién de un gran promedio espacial y/o
temporal de los datos satelitales podria dar lugar a puntos criticos de NO, mds suavizados y menos
pronunciados sobre las grandes ciudades (De Ruyter de Wildt et al., 2012; Folkert Boersma et al., 2015;

Georgoulias et al., 2020).
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5.3.5 Ubicacidon recomendada para futuras estaciones de calidad del aire

En la Seccién 5.3.2 se mostré que, independientemente del inventario de emisiones antropogénicas
considerado, todas las simulaciones de WRF-Chem obtuvieron un desempefio aceptable en
comparacion con las mediciones superficiales disponibles en el centro de CABA. Sin embargo, la
distribucion espacial modelada presentada en la Seccién 5.3.3 mostré fuertes gradientes en las areas
suburbanas, donde los cambios en la resolucidon del inventario de emisiones utilizado tuvieron una
mayor influencia (ver Figura 5-7). Por lo tanto, la ubicacion actual de las estaciones de monitoreo no
permite una evaluacion adecuada de: i) cuan grande y variable es la pluma de contaminantes sobre el
AMBA; vy ii) cual inventario de emisiones reproduce mejor los niveles de contaminantes en el area
circundante. En esta seccidn se analizaron las diferencias espaciales entre EDGARnp y GEAAnp para NO,
y PMy,. El objetivo fue proponer ubicaciones pertinentes para llevar a cabo campafias de monitoreo en
areas donde se han identificado las mayores discrepancias entre los resultados simulados utilizando
distintos inventarios. Asimismo, se buscé identificar puntos en la zona suburbana que presenten

comportamientos distintos y que resulten de interés para una evaluacién detallada.

La Figura 5-9 muestra las secciones transversales de concentraciones simuladas este-oeste a través de
Buenos Aires, a partir de las cuales se proponen tres nuevos sitios de medicion (puntos A, By Cen la
Figura 5-7). En la seccidn transversal para el punto A (Figura 5-9a y d), las concentraciones de NO; para
ambas simulaciones se comportan de manera similar dentro del centro de CABA. En efecto, la diferencia
en el valor maximo modelado entre GEAAnp y EDGARnp es menor al ~5% en las cercanias del sitio de
medicion CBC. Sin embargo, hacia el oeste, GEAAnp muestra zonas locales donde las concentraciones
mdximas de NO, son hasta ~40% mayores que las de EDGARnp. Las concentraciones de PMjo en este
mismo lugar son un ~20% mas altas para EDGARnp en comparacion con GEAAnp, aunque para la
primera se observa un suave descenso longitudinal a medida que se avanza fuera de la ciudad. En la
seccion transversal correspondiente al punto B (Figura 5-9b y e), las concentraciones de NO; para
EDGARnp muestran solo dos picos principales, mientras que para GEAAnp la misma seccién transversal
distingue cinco zonas independientes de alta concentracién. La ubicacion de estas zonas coincide con
las principales vias de acceso que atraviesan el sur de la ciudad. Los puntos A y B se seleccionaron con
la intencion de comparar el rendimiento de EDGAR-HTAP y GEAA-AEl, ya que muestran
simultdaneamente una mayor concentracién de NO; y una menor concentracion de PMyo para la
simulacion de GEAAnp. Asi, realizar campafias de medicién en estos puntos permitirian una mejor
estimacion de la distribucion de los contaminantes en el drea suburbana del AMBA. Finalmente, la
seccion transversal en la parte norte de la ciudad (Figura 5-9c y f) fue seleccionada ya que cruza una
pequefia drea industrial (punto C) donde los valores maximos locales de NO; y PMsg fueron predichos
por GEAAnp pero no fueron simulados cuando se considera el inventario EDGAR-HTAP de menor

resolucion.
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Figura 5-9. Secciones transversales de las concentraciones medias simuladas para GEAAnp (azul) y EDGARnp (verde) en el Area
Metropolitana de Buenos Aires situadas en: 34° 36' 10" S (punto A) para a) NO2, d) PM1o; 34° 48' 22" S (punto B) para b) NOz y
e) PMio; 34° 27' 22" S (punto C) para c) NO2 y f) PM1o. La ubicacién en el dominio de simulacién de los puntos A, By C se
muestra en la Figura 5-7. (Elaboracion propia)

Como se pudo observar en la Figura 5-9, los cambios en la resolucidn y distribucién espacial entre
ambos inventarios derivan en importantes diferencias de concentraciones simuladas. Por lo tanto,
agregar sitios de medicion en los puntos seleccionados puede permitirnos evaluar si la mayor resolucion
del inventario GEAA-AEI representaria una mejora de la variabilidad espacio-temporal de las
concentraciones en Buenos Aires. Ademas, al verificar el desempefio del modelo en estos sitios, la
presente implementacion del WRF-Chem de alta resolucidn basado en el inventario GEAA-AEI podria
significar una importante herramienta de apoyo al disefio de redes de monitoreo de la calidad del aire
o la planeacion de campanias de medicidon. Ademas, dado que el inventario GEAA-AEI es un desarrollo
a nivel nacional basado en conjuntos de datos de alta resolucién referenciados geo-temporalmente, la
validacién espacio-temporal dentro de la ciudad mas importante del pais proporcionaria confianza en

la aplicabilidad de enfoques equivalentes en otras ciudades y regiones de Argentina.

5.4 Conclusiones parciales

El desempefio del modelo para las concentraciones de NO,, PMig, PM; s y Os fue validado respecto a
las mediciones de las estaciones de monitoreo de calidad del aire existentes en el Area Metropolitana

de Buenos Aires (AMBA) durante el otofio austral de 2018. Los resultados muestran que las
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concentraciones diurnas de contaminantes atmosféricos estan influenciadas por la formay distribucion
del perfil temporal de emisiones horarias, especialmente para el NO,, donde la reduccién de las
emisiones nocturnas disminuyd el sesgo medio del modelo en ~50%. PMio y PM,s cumplieron en
general los criterios de rendimiento del modelo, pero se produjo una subestimacién en las simulaciones
con GEAA-AEI y una sobreestimacion en el caso de las simulaciones con EDGAR-HTAP. La comparacién
con las columnas de NO; troposférico derivadas de TROPOMI mostré una alta correlacién positiva
(r>0.75) y un sesgo positivo. Se encontraron grandes discrepancias entre los patrones de distribucién
espacial de las simulaciones dentro del dominio mas interno centrado en el AMBA (d03), sobre todo en
zonas suburbanas donde no se dispone de observaciones. Finalmente, se proponen nuevas ubicaciones
para sitios de monitoreo adicionales que permitan abordar tales diferencias y monitorear el tamafio y

la forma de la pluma principal de contaminantes de la ciudad.
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6 Modelado regional de la calidad del aire en alta
resolucidn y sensibilidad estacional a los sectores

de emisién antropogénicos

6.1 Introduccion

Argentina, como muchos otros paises de América Latina, se enfrenta a una serie de retos relacionados
con la contaminacion atmosférica. Debido al tamafio y la diversidad de su territorio, factores como las
distintas actividades humanas, la geografia y las condiciones climaticas pueden variar
significativamente de una zona a otra. Por ejemplo, en las zonas urbanas, el trafico de vehiculos, las
actividades industriales como la produccién de acero, petrdleo y gas, la fabricacién de productos
quimicos, asi como la produccién de energia eléctrica, son las principales fuentes de emisiones
(Puliafito et al., 2021). En cambio, las zonas rurales sufren contaminacién atmosférica debido a la
guema de residuos agricolas, la aplicacidn de fertilizantes y pesticidas y los incendios forestales, que
pueden generar grandes cantidades de humo y particulas finas, contribuyendo asi a la carga de
aerosoles regional y mundial (Puliafito et al., 2020). Todas estas emisiones de gases contaminantes y
particulas finas pueden tener graves consecuencias sobre la salud de la poblacién y el medio ambiente
en general, por lo que es imprescindible conocer las fuentes y los patrones de emision en las distintas
zonas para obtener una distribucidon espacio-temporal amplia y actualizada de los contaminantes

atmosféricos.

Como se ha mencionado en el Capitulo 4, la escasez de medidas hace muy dificil obtener una
caracterizacién espacio-temporal completa del comportamiento y distribucién de las diferentes
especies contaminantes, por lo que se recurre a los modelos atmosféricos. En este contexto, la
disponibilidad de inventarios de emisiones fiables que alimenten dichos modelos es un requisito
indispensable para comprender estos problemas ambientales y, por tanto, para alcanzar un
conocimiento adecuado de los niveles de contaminacién que permitan desarrollar las estrategias de
control y mitigacion pertinentes. Ademas, la realizacidn de este tipo de estudios tanto a nivel local como
regional también puede ayudar a identificar a las poblaciones mas vulnerables y facilitar el desarrollo
de planes de accién para mejorar la calidad de vida de la poblacién, proteger la salud publica y el

ambiente, y promover el desarrollo sostenible.

En este marco, estudios previos han aplicado el modelo WRF-Chem para simular la calidad del aire
sobre varias regiones de Argentina, mostrando que el modelo es capaz de reproducir los patrones

espacio-temporales observados de los contaminantes atmosféricos en esta region (Carrasco et al.,
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2018; Castesana et al., 2022; Cremades et al., 2017; Fernandez et al., 2010; Lépez-Norefia et al., 2022).
Sin embargo, estos estudios se han limitado a evaluar las ciudades capitales y zonas fuertemente
urbanizadas, donde hay datos de observaciones disponibles para comparar. Por otro lado, existen otros
estudios aplicados con cobertura nacional, por ejemplo, Garcia-Ferreyra et al. (2016) que realizaron
simulaciones con WRF-Chimere para toda la Argentina en una resolucién de celda de 36km, donde se
validé el desempefio del modelo contra datos observacionales obtenidos para 3 ciudades capitales
(Buenos Aries, Cérdoba y Bahia Blanca) y recuperaciones satelitales del sensor OMI. Pero la validacién
del modelo con datos observados sigue estando limitada a las capitales y a un corto periodo de tiempo,
y la validacién con datos de satélite también tiene las limitaciones tanto de la resolucién del sensor OMI

como de la resolucién del propio modelo.

La configuracién regional implementada en los Capitulos 2 y 3, junto con los datos de reanalisis
meteoroldgicos y los inventarios de emisién en alta resolucion espacial recientemente disponibles,
ofrecen una oportunidad Unica para ejecutar WRF-Chem sobre un dominio regional nacional en alta
resolucion (<12km para escalas regionales). Ademds, en el Capitulo 5 se comprobd que las
concentraciones simuladas de NO,, PMio y PM,s responden ante los cambios en las caracteristicas
espaciotemporales de las emisiones. De esta forma se demostrd la importancia de utilizar como
informacion de entrada para el modelo un inventario regional de emisiones antropogénicas, donde la
distribucion de la pluma contaminante distingue entre puntos criticos locales (hotspots) y
caracteristicas espaciales que se correlacionan con fuentes puntuales y autopistas, asi como el efecto

que tienen diferentes perfiles horarios de emision sobre las concentraciones simuladas.

En funcidon de lo anteriormente mencionado, y considerando la disponibilidad del inventario GEAA-AEI
con alta resolucidn espacial, resolucién temporal mensual y su desagregacion detallada por actividades
emisoras, resulta posible plantear una evaluacién regional del impacto de los diferentes sectores
emisores a lo largo del afio sobre las concentraciones simuladas a diferentes escalas espaciales. De esta
manera, el presente capitulo tiene como objetivo general proporcionar informacién detallada sobre las
caracteristicas de la contaminacién atmosférica ligada a PM1o, PM25 y NO; en diferentes regiones de
Argentina, identificar los sectores econdmicos que generan las mayores emisiones, y evaluar el impacto
de dichas emisiones en la calidad del aire a nivel nacional y estacional. Sobre la base de los capitulos
anteriores, se aplica lo aprendido en diferentes casos de estudio en el pais con el fin de demostrar la
potencialidad de la metodologia expuesta. Para ello, se abordan los siguientes objetivos particulares:
en primer lugar, se examinan las caracteristicas espacio-temporales de las concentraciones
atmosféricas simuladas y se evalla el desempefio general del modelo, comparando los resultados
obtenidos con la columna troposférica de TROPOMI. Posteriormente, se analiza el comportamiento
estacional de las concentraciones simuladas en todo el pais, incluyendo tanto ciudades capitales como

zonas mds remotas. Ademas, se investiga la relacidn entre las concentraciones de contaminantes y los
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cambios en las emisiones antropogénicas con el propdsito de identificar los sectores econémicos que
generan las mayores contribuciones en cuanto a emisiones atmosféricas en cada una de las zonas de
estudio. Se utilizan diversas simulaciones de sensibilidad con el modelo WRF-Chem para conocer el
impacto de dichos sectores en la calidad del aire y se evalua su variacidn a nivel estacional. Esto, por un
lado, actualiza el estado del arte en estudios regionales de calidad del aire, y por otro aporta nueva
informacion que amplia el conocimiento al respecto en un pais con imperiosa necesidad de iniciativas
vinculadas a la caracterizacion de fuentes de contaminacidon atmosférica. Asimismo, se detalla una

metodologia que puede ser replicada donde resulte necesario.

6.2 Metodologia

6.2.1 Area de estudio, dominio de simulacién y definicién de regiones

Las simulaciones se realizaron en un Unico dominio regional de alta resolucién (Figura 6-1, d01), que
abarca todo el territorio argentino, incluyendo parte de sus paises vecinos (Brasil, Bolivia, Chile,
Paraguay y Uruguay), asi como porciones de los océanos Atlantico y Pacifico. Se seleccioné una
resolucion de celda de 10 km x 10 km y 26 niveles verticales, suficientemente fina como para permitir
que el modelo reproduzca correctamente la variabilidad de los parametros climaticos y quimicos, asi
como su distribucién en las capas mas bajas de la atmdsfera. Lograr tal detalle dentro de un dominio
de escala regional fue posible gracias a los avances descritos en los Capitulos 2 y 3, que proporcionaron
una representacion adecuada de las caracteristicas a pequefia escala inducidas por la compleja

topografia de la regidn.

Argentina tiene aproximadamente 47 millones de habitantes y una superficie de 2.800.000 km? de
territorio continental e insular. Su poblacién estd desigualmente distribuida, concentrandose
principalmente en areas densamente pobladas (> 7500 hab/km?) que se distribuyen en el 0.06% (<
190.000 ha) del territorio y en dreas urbanas de tamafio medio (entre 2500y 7500 hab/km?) que ocupan
el 0.68% del territorio (Puliafito et al., 2017). El pais estd dividido en 23 provincias y una ciudad
autonoma. En términos socioecondmicos, existen diferencias evidentes entre las distintas areas
administrativas. El 60% de la poblacién argentina se concentra en las provincias de Buenos Aires,
Cérdoba, Santa Fe y la Ciudad Auténoma de Buenos Aires, que representan el 22% de la superficie total
de Argentina. Por lo tanto, como primera aproximacion para investigar la heterogeneidad espacial de
los factores que influyen en la calidad del aire se ha elegido una regionalizacién de la Argentina a partir
de un criterio politico-administrativo (INDEC, 2016; Puliafito et al., 2017), es decir, se han considerado
las provincias como unidades de andlisis y se las ha integrado en 6 regiones, tal cual se muestra en la

Figura 6-1: Central, Noreste, Noroeste, Pampa, Patagonia y Oeste.
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Figura 6-1. Dominio de simulacidn, regiones de Argentina delimitadas para este estudio (areas en colores) y dreas de referencia
seleccionadas (recuadros negros).

6.2.2 Configuracién del modelo

En este caso de estudio, se realizaron cuatro simulaciones de un mes de duracion cada una, para el afio
2019. Con el fin de representar las condiciones meteoroldgicas y atmosféricas tipicas de las cuatro
estaciones del afio, se han seleccionado los meses centrales de cada periodo: enero, abril, julio y
octubre. Ademads, para cada uno de los 4 meses, se realizaron diferentes experimentos de sensibilidad,
resultando en un total de 28 simulaciones (ver Seccién 6.2.3). Todas las simulaciones se ejecutaron
utilizando el sistema de modelado completo WRF-Chem-KPP descrito en el Capitulo 2, incluyendo la
configuracion regional optimizada de WPS para Argentina (Seccién 2.1.2), con mapas de alta resolucion
para mejorar la representacion de los campos de elevacion del terreno y LULC (Cremades, 2017;
Cremades et al., 2011; Fernandez et al., 2010; Mulena et al., 2016; Puliafito et al., 2015). En la Tabla 6-1
se resumen las parametrizaciones y datos de entrada utilizados. La metodologia y la configuracién del
modelo para las simulaciones se describen en detalle en los Capitulos 2 y 3. Dicha configuracién incluye
el mecanismo quimico MOZART-GOCART (Chin et al., 2000; Emmons et al., 2010), y el esquema Fast-J
(Fast et al., 2006) para el calculo de las tasas de fotdlisis. Las IC/BC meteoroldgicas fueron tomadas de
la base de datos GDAS/FNL, con una resolucion horizontal de 0.25° x 0.25° y resolucidn temporal de 6
horas (ver Seccién 2.1.2). Finalmente, para garantizar una atmdsfera inicial lo mds realista posible, se
utilizé la opcidn de quimica ciclica del modelo, que permite establecer las condiciones iniciales quimicas

(IC) a partir de una simulacién anterior, en este caso se utilizd una simulacién previa de un mes.
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Adicionalmente, se utilizé un periodo de spin-up de 48h para permitir la estabilizacion de las IC/BC
meteoroldgicas en la simulacion. Las BC quimicas para gases y aerosoles se extrajeron utilizando como

entrada simulaciones globales realizadas con el modelo CAM-Chem (ver Seccién 2.4).

Tabla 6-1. Resumen de la configuracion de WRF-Chem para el caso de estudio regional 2

Parametrizaciones Fisicas y Quimicas de WRF-Chem

Esquema Utilizado

Elevacion del terreno

LULC

Parametrizacion de microfisica de nubes
Parametrizacion de radiacién

Parametrizacion de superficie

Parametrizacién de PBL

Parametrizacién de cimulos

Mecanismo de fase gaseosa

Esquema de aerosoles

Inventario global de emisiones antropogénicas
Inventario regional de emisiones antropogénicas
Especiacion de NMVOCs

Deposicion seca

Emisiones por quema de biomasa

IC/BC meteoroldgicas

IC/BC quimicas

Resolucion horizontal del dominio

Esquema de fotdlisis

SRTM3 (Rodriguez et al., 2005)

USGS/GEAA (Puliafito et al., 2015)

Eta (Ferrier, 1994)

RRTMG (Mlawer et al., 1997)

Noah Land Surface Model (Chen & Dudhia, 2001)
YSU (Hong & Lim, 2006)

Grell 3D (Grell & Dévényi, 2002)

MOZART - KPP (Emmons et al., 2010)

GOCART (Chin et al., 2000)

EDGAR v5 2015 (Crippa et al., 2020)

GEAA-AEI v3.0M (Puliafito et al., 2021)

Siguiendo a Emmons et al. (2010) y Lopez-Norefia et al. (2019)
Acoplada al suelo y la vegetacion (Wesely, 1989)
GEAA-AEI v3.0M (Puliafito et al., 2021)

NCEP-FNL 0.25 grados (NCEP, 2015)

CAM-Chem (Fernandez et al., 2017)

10Km (d01)

Fast-J (Fast et al., 2006)

2 los cambios en la configuracién con respecto al Capitulo 5 se destacan en negrita.

6.2.3 Inventarios de emision y casos de simulacién

En este capitulo se utilizaron las emisiones antropogénicas provenientes del inventario regional GEAA-
AEI cuyas principales caracteristicas fueron descritas previamente en el Capitulo 3 (ver Seccién 3.1.2).
Dado que GEAA-AEI no considera las emisiones fuera del territorio argentino, para las zonas del dominio
ubicadas fuera de la frontera del pais se combind con la base de datos global EDGARV5 a través de la

herramienta anthro _emis merge (ver Seccion 3.1.3.3). Una descripcidon mas detallada de las bases de

datos puede encontrarse en Puliafito et al. (2021) y Janssens-Maenhout et al. (2019) respectivamente.
Ademas, las diferencias entre EDGARvV5 y EDGAR-HTAP (utilizado en el Capitulo 5) se describieron
previamente en el Capitulo 3. La adaptacidn de las emisiones para este capitulo incluye la aplicacion de
perfiles temporales que consideran la variacién horaria para las emisiones relacionadas con el sector
del transporte, asi como perfiles horarios obtenidos a partir de estadisticas nacionales de consumo
energético representativas de la variacion mensual y horaria de la demanda residencial de gas natural

y del consumo industrial de combustible (ver Figura 3-7).
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Tabla 6-2. Conjunto de sensibilidades realizadas por cada mes

Simulacion Descripcion
Total (referencia) Simulacién con todos los sectores de emisidn incluidos
Transporte Simulacién considerando sélo la categoria Transporte
Residencial Simulacién considerando sélo la categoria Residencial
Industrial Simulacion considerando sélo la categoria Industrial
Energia Simulacion considerando sélo la categoria Energia
Agricultura + quema de biomasa (Ag_bb) Simulacion considerando sélo la categoria Ag_bb
ICBC Simulacién sin emisiones antropogénicas

Utilizando la configuracién descrita anteriormente se realizdé una simulacién de referencia (Total) para
el mes central de cada una de las estaciones del afio 2019 (enero, abril, julio y octubre). Estas
simulaciones consideran todos los sectores de emisién disponibles en el inventario GEAA-AEI.
Adicionalmente para cuantificar las contribuciones de las fuentes individuales a las concentraciones
simuladas y su variacién estacional, se realizaron simulaciones de sensibilidad para cada mes,
conservando la misma configuracién de la simulacién de referencia, pero habilitando Unicamente las
emisiones de cada uno de los distintos sectores por turnos (ver Tabla 6-2). Para garantizar la coherencia
a la hora de combinar el inventario de emisiones global con el regional, los sectores de emision de
ambos se clasificaron y agruparon en cinco categorias (energia, industrial, residencial, transporte y
Ag_bb (agricultura + quema de biomasa)) segiin su cédigo correspondiente del IPCC 2006, como se
muestra en la Tabla 6-3. Cada una de las cinco sensibilidades de cada mes tiene en cuenta Unicamente
los sectores pertenecientes a la categoria correspondiente. Finalmente, para identificar la influencia de
las IC/BC sobre las distintas especies, se realizé una simulacién adicional para cada mes con las

emisiones antropogénicas desactivadas.

Teniendo en cuenta los resultados de la comparacidn de inventarios de emisiones, obtenidos en el
Capitulo 5, y dado el elevado costo computacional de las simulaciones, la separacion por categorias de
emision se realizé solamente para la combinacién del inventario regional (GEAA-AEI, en Argentina) con
el global (EDGARVS5, fuera de Argentina). El estudio equivalente utilizando exclusivamente el inventario
EDGARV5 no se llevé a cabo, pues por cada combinacién de inventarios era necesario realizar 24
simulaciones, sumado a las 4 simulaciones sin emisiones antropogénicas para cada mes. Sin embargo,
en la Tabla 6-3 se muestra la distribucién completa para ambos inventarios y queda a disponibilidad

para futuros estudios de comparacién.
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Tabla 6-3. Coherencia entre sectores de emisidn para los inventarios GEAA-AEl y EDGAR ?

Categoria

Transporte

Industrial

Sector GEAA-AEI

Cédigo IPCC 2006

Sector EDGAR

Cédigo IPCC 2006

Suelos agricolas 3C2+3C3+3C4+3C7 Suelos agricolas 3C2+3C3+3C4+3C7
Ganaderia 3A Gestion del estiércol 3A2
uema de
Q_ 5B Quema de residuos agricolas 3C1b
biomasa
Venteo de pozos . ., N 1B1la+1B2aiii2+1B2aiii
) 1B2ai Explotacién de combustible . .
de petrdleo 3+1B2bi+1B2bii
Industria de la . ,
, 1Ala Industria de la energia 1Ala
energia
L , 1A1b+1Al1ci+1Alcii+1A
. Refinerias de petréleo e
Refinerias 1A1b+1B2 . X L, Sbiii+1B1b+1B2aiii6+1
industria de la transformacién
B2biii3+1B1c
Transporte por Transporte por carretera sin
portep 1A3b porte p : 1A3b_noRES
carretera resuspension
Transporte en
1A3d+1C2 Transporte en barco 1A3d
barco
Transporte Ferrocarriles, oleoductos,
. 1A3c 1A3c+1A3e
ferroviario transporte fuera de la carretera
Ascenso y descenso de la
o 1A3a_CDS
aviacién
Vuelo de crucero 1A3a_CRS
Aviacion 1A3a —
Aterrizaje y despegue de la
o 1A3a_LTO
aviacién
Aviacion supersonica 1A3a_SPS
Edificios
. 1A4+1A5
comerciales
Edificios . e
1A4+1A5 Energia para edificios 1A4+1A5
gubernamentales
Edificios
. . 1A4+1A5
residenciales
Combustién para L -
. 1A2 Combustion para fabricas 1A2
fabricas
Produccion de minerales no A
metalicos
Procesos quimicos 2B
Produccién de metales no 2C3+2C4+2C5+2C6+2C
Procesos 2 ferrosos 7
industriales Uso no energético de los
. 2D1+2D2+2D4
combustibles
Uso de disolventes y productos 2D3+2E+2F+2G
Alimentacion y papel 2H

2La escala de colores utilizada para resaltar los diferentes sectores es la misma que la utilizada en la Figura 6-7 y la Figura 6-8
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Las emisiones totales mensuales de PMio, PM2s y NO; dentro de Argentina y para cada region, se
muestran en las Tablas 6.4, 6.5 y 6.6. Se destaca que el sector Ag_bb es el principal contribuyente a las
emisiones de PM;o y PM,s, responsable de aproximadamente 49-57% y 33-41% de las emisiones
nacionales, respectivamente, dependiendo del mes. Las emisiones de NO; se deben principalmente a
las actividades relacionadas con el sector del transporte (58-65%). Las emisiones totales mas altas de
PM1o, PM2.5 y NO; ocurren a nivel nacional en julio, pero esta tendencia puede variar dependiendo de
la regién. Las regiones Central y Pampeana tienen emisiones mensuales relativamente mas altas en
comparacidon con otras regiones, lo que estd estrechamente relacionado con los patrones de
distribucion poblacional en el pais, ya que algunas provincias de estas regiones (Buenos Aires, Cérdoba,
Santa Fe y la Ciudad Auténoma de Buenos Aires) concentran aproximadamente el 60% de la poblacién
argentina. La regién Central tiene las emisiones mds altas de PM,s y PMyg, representando alrededor del
30-35% de las emisiones totales. En esta regién, el sector industrial (30-44%) es el principal
contribuyente a las emisiones totales de PM,s, mientras que el sector Ag_bb (44-49%) es el mas
importante para PMjo. Cabe destacar que en particular para Ag_bb, la region Noreste también tiene
una contribucién relevante en las especies de PM, principalmente en los meses de abril (PM.s: 29%,
PMag: 25%) y julio (PM,.s: 28%, PM1o: 32%). La regién Pampeana aporta la mayor parte de las emisiones
de NO,, en torno al 38-40%, siendo el transporte el principal contribuyente. Cabe destacar que, las
fluctuaciones mensuales en las emisiones de varios sectores estan condicionadas por la disponibilidad
de gas natural, el principal combustible consumido por la industria en Argentina. Por ejemplo, el
consumo de gas natural por parte del sector residencial aumenta en los meses de invierno, lo que
resulta en un aumento en las emisiones relacionadas, mientras que, en el sector industrial, las
emisiones disminuyen debido a menor disponibilidad de gas natural en esos meses. Del mismo modo,
en el sector energético, las centrales térmicas funcionan principalmente con gas natural y necesitan
utilizar gaséleo o carbén durante las horas pico y en los meses de invierno (Puliafito et al., 2021). En
cambio, el sector transporte mantiene unos valores de emisidn relativamente constantes a lo largo del

afio, registrando valores ligeramente superiores en los meses de julio y octubre.
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Tabla 6-4. Emisiones mensuales totales de PM2.s (Mg mes—1) 2

Sector Mes Argentina Central Noreste Noroeste Pampa Patagonia Oeste
1637.44 448.43 218.05 545.45 241.23 121.86
Ene. 62.41 (3.8)
(41.1) (27.3) (13.3) (33.3) (14.7) (7.4)
1676.41 429.77 493.68 527.43 105.04
Abr. 68.15 (4.1) 52.33(3.1)
Ag bb (40.4) (25.6) (29.4) (31.4) (6.2)
8- 1919.45 496.14 619.06 155.71 502.32
Jul. 58.57(3.1) | 87.62(4.5)
(35.7) (25.8) (32.2) (8.1) (26.1)
1573.73 428.95 341.98 582.36
Oct. 70.77 (4.5) 53.67(3.4) | 95.98 (6.1)
(33.8) (27.26) (21.7) (37)
106.49 14.80 17.37 13.25 14.83
Ene. 40.47 (38) 5.76 (5.4)
(2.6) (13.9) (16.3) (12.4) (13.9)
24.12 16.61
Abr. 58.06 (1.4) | 6.70(11.5) 2.16 (3.7) 5.18 (8.9) 3.29 (5.6)
, (41.5) (28.6)
Energia
Jul 97.29 (1.8) 27.21 1.18(1.2) 9.34(9.6) 38.91 17.08 3.58 (3.6)
(27.9) (39.9) (17.5)
Oct 83.31(1.7) 13.47 6.56 (7.9) 9.52 (11.4) 32.64 15.70 5.41(6.5)
’ ’ ’ (16.1) ’ ’ ’ ' (39.1) (18.8) ’ '
856.35 270.74 289.83 96.49
Ene. 66.54 (7.8) | 58.81(6.8) 73.93 (8.6)
(21.4) (31.6) (33.8) (11.2)
843.11 266.31 285.21 94.71
Abr. 65.67 (7.8) | 58.13(6.8) 73.08 (8.6)
(20.3) (31.5) (33.8) (11.2)
Transporte
919.74 289.38 310.72 102.45
Jul. 72.20(7.8) | 64.23(6.9) 80.75 (8.7)
(17.1) (31.4) (33.7) (11.1)
950.76 298.47 320.94 105.38
Oct. 74.97 (7.9) | 66.89(7.1) 84.10 (8.8)
(20.4) (31.3) (33.7) (11.1)
258.90 48.30 88.94 37.04 57.79
Ene. 14.25(5.5) | 12.56 (4.8)
(6.4) (18.6) (34.3) (14.3) (22.3)
499.18 93.34 172.70 71.83 110.33
Abr. 26.84 (5.3) | 24.14 (4.8)
. . (12.1) (18.7) (34.6) (14.3) (22.1)
Residencial
1483.46 277.64 514.69 213.94 326.56
Jul. 78.94 (5.3) | 71.65 (4.8)
(27.6) (18.7) (34.7) (14.4) (22.1)
703.64 131.60 243.63 101.31 155.34
Oct. 37.72(5.3) | 34.02(4.8)
(15.1) (18.7) (34.6) (14.4) (22.1)
1129.38 629.21 276.18
Ene. 0.29(0.03) | 91.82(8.1) 79.82(7.1) | 52.06 (4.6)
(28.3) (55.7) (24.4)
1064.71 595.75 264.48
Abr. 0.26 (0.02) | 86.05(8.1) 77.62(7.2) | 40.55(3.8)
. (25.7) (55.9) (24.8)
Industrial
953.91 524.91 274.03
Jul. 0.00 (0) 60.38 (6.3) 67.19(7.1) | 27.41(2.8)
(17.7) (55.1) (28.7)
1344.89 703.72 371.98
Oct. 65.24 (4.8) | 90.53 (6.7) 72.50(5.3) | 40.64(3.1)
(28.8) (52.3) (27.6)
1411.49 391.20 263.33 1209.71 446.61 266.17
Ene. 3988.55
(35.3) (9.8) (6.6) (30.3) (11.2) (6.6)
1391.88 734.47 289.33 1211.57 268.10 246.10
Abr. 4141.47
Total (33.6) (17.7) (6.9) (29.2) (6.4) (5.9)
ota
1615.28 1207.13 503.60 1452.54 324.23 271.01
Jul. 5373.85
(30.1) (22.4) (9.3) (27.1) (6.1) (5.1)
1576.21 732.38 339.02 1463.26 284.98 260.15
Oct. 4656.33
(33.8) (15.7) (7.2) (31.4) (6.1) (5.5)

2los valores entre paréntesis (en negrita) en la columna de Argentina indican la contribucién porcentual mensual de cada sector
al total nacional. Los valores entre paréntesis en las columnas de las regiones indican la contribucion porcentual mensual de
cada region al sector correspondiente.
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Tabla 6-5. Emisiones mensuales totales de PMio (Mg mes—?) 2

Sector Mes Argentina Central Noreste Noroeste Pampa Patagonia Oeste
3623.06 1063.11 387.07 118.81 1227.18 564.83 262.05
Ene.
(57) (29.3) (10.6) (3.2) (33.8) (15.5) (7.2)
3645.05 1025.16 944.62 130.75 1190.76 133.41 220.34
Abr.
A bb (56.2) (28.1) (25.9) (3.5) (32.6) (3.6) (6.1)
8- 1l 4151.39 1164.50 1198.92 307.96 1146.12 146.99 186.88
ul.
(51.7) (28.1) (28.8) (7.4) (27.6) (3.5) (4.5)
3448.99 1027.15 638.59 135.82 1307.51 136.63 203.26
Oct.
(49.5) (29.7) (18.5) (3.9) (37.9) (3.9) (5.8)
121.50 16.65 19.90 14.73 46.68 16.95
Ene. 6.60 (5.4)
(1.9) (13.7) (16.3) (12.1) (38.4) (13.9)
28.48 19.02
Abr. 67.08 (1.1) | 7.42(11.1) 2.82(4.2) 5.69 (8.4) 3.65 (5.4)
, (42.4) (28.3)
Energia
132.60 50.15 45.72 19.87
Jul. 2.07 (1.56) | 10.38(7.8) 4.41(3.3)
(1.6) (37.8) (34.4) (14.9)
Oct 99.47 (1.4) 18.41 7.86(7.9) 10.53 38.36 18.19 6.12 (6.1)
’ ’ ’ (18.5) ’ ’ (10.5) (38.5) (18.2) ’ '
937.66 296.75 317.80 105.60
Ene. 72.47 (7.7) | 64.24(6.8) 80.80 (8.6)
(14.7) (31.6) (33.8) (11.26)
923.19 291.90 312.74 103.65
Abr. 71.52(7.7) | 63.50(6.8) 79.88 (8.6)
(14.2) (31.6) (33.8) (11.23)
Transporte
1006.97 317.13 340.68 112.10
Jul. 78.62(7.8) | 70.17 (6.9) 88.27 (8.7)
(12.5) (31.4) (33.8) (11.1)
1040.72 327.02 351.80 115.29
Oct. 81.64 (7.8) | 73.06(7.1) 91.90 (8.8)
(14.9) (31.4) (33.8) (11.1)
266.70 49.82 91.86 38.24 59.27
Ene. 14.59 (5.4) | 12.92 (4.8)
(4.2) (18.6) (34.4) (14.3) (22.2)
513.33 96.10 178.02 74.00 113.01
Abr. 27.40(5.3) | 24.79 (4.8)
. . (7.9) (18.7) (34.6) (14.4) (22.1)
Residencial
1522.16 285.22 529.35 219.93 333.85
Jul. 80.33(5.2) | 73.41(4.8)
(18.9) (18.7) (34.7) (14.4) (21.9)
721.98 135.19 250.57 104.15 158.78
Oct. 38.42(5.3) | 34.85(4.8)
(10.3) (18.7) (34.7) (14.4) (21.9)
1407.72 703.09 110.44 355.92 151.67
Ene. 0.39 (0.03) 86.21 (6.1)
(22.1) (49.9) (7.8) (25.2) (10.7)
1329.43 666.66 103.90 338.20 147.39
Abr. 0.35 (0.03) 72.93 (5.4)
. (20.5) (50.1) (7.8) (25.4) (11.1)
Industrial
1203.03 605.39 347.02 138.33
Jul. 0.00 (0) 68.00 (5.6) 44.28 (3.6)
(15.1) (50.32) (28.8) (11.5)
1652.02 810.02 100.72 463.64 141.48
Oct. 70.60 (4.2) 65.27 (3.9)
(23.7) (49.0) (6.1) (28.1) (8.5)
2129.42 571.67 346.46 2006.85 853.63 448.57
Ene. 6356.65
(33.5) (8.9) (5.4) (31.5) (13.4) (7.1)
2087.23 1197.32 377.84 1983.20 430.87 401.59
Abr. 6478.08
Total (32.2) (18.4) (5.8) (30.6) (6.6) (6.2)
ota
2422.39 1808.97 676.45 2213.39 497.62 397.25
Jul. 8016.15
(30.2) (22.5) (8.4) (27.6) (6.2) (4.9)
2317.79 1049.25 424.28 2320.10 450.01 401.40
Oct. 6963.18
(33.29) (15.1) (6.1) (33.3) (6.4) (5.7)

2los valores entre paréntesis (en negrita) en la columna de Argentina indican la contribucién porcentual mensual de cada sector
al total nacional. Los valores entre paréntesis en las columnas de las regiones indican la contribucion porcentual mensual de
cada region al sector correspondiente.
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Tabla 6-6. Emisiones mensuales totales de NO2 (Mg mes —1) 2

Sector Mes Argentina Central Noreste Noroeste Pampa Patagonia Oeste
880.69 352.07 367.71
Ene. 58.20 (6.6) | 60.58 (6.9) 6.95 (0.8) 35.16 (4)
(11.2) (40) (41.8)
855.08 340.88 356.29
Abr. 60.72(7.1) | 58.76 (6.9) 3.66 (0.4) 34.77 (4.1)
Ag bb (11.8) (39.9) (41.7)
8- 885.77 353.01 367.42
Jul. 64.57 (7.3) 62.10 (7) 3.89(0.4) 34.77 (3.9)
(9.9) (39.9) (41.5)
881.04 351.97 369.20
Oct. 60.10 (6.8) | 60.73 (6.9) 3.78 (0.4) 35.25 (4)
(10.3) (39.9) (41.9)
1003.21 133.51 127.44 425.42 168.92
Ene. 92.96 (9.3) 54.97 (5.5)
(12.8) (13.3) (12.7) (42.4) (16.8)
639.56 75.18 263.52 193.29
Abr. 13.19 (2.1) | 60.87(9.5) 33.50(5.2)
£ , (8.8) (11.8) (41.2) (30.2)
nergia
& 997.94 205.18 104.36 442.79 198.73
Jul. 9.74 (1) 37.14(3.7)
(11.2) (20.6) (10.5) (44.4) (19.9)
Oct 892.97 139.97 36.30 (4.1) 97.59 383.72 183.06 5233 (5.9)
' (10.5) (15.7) ’ ’ (10.9) (43) (20.5) ’ ’
5086.42 1254.41 423.59 469.15 1806.48 548.24 584.49
Ene.
(64.9) (24.7) (8.3) (9.2) (35.5) (10.8) (11.5)
4728.06 1171.09 389.80 434.97 1685.14 504.29 542.69
Abr.
(65.3) (24.8) (8.2) (9.2) (35.6) (10.7) (11.5)
Transporte
1l 5163.13 1280.07 425.47 475.32 1839.61 549.59 593.01
ul.
(58.1) (24.8) (8.2) (9.2) (35.6) (10.6) (11.5)
5270.21 1307.64 435.56 485.14 1875.01 561.66 605.12
Oct.
(62.1) (24.8) (8.3) (9.2) (35.6) (10.7) (11.5)
300.74 43.94 157.66 62.12
Ene. 5.14(1.7) 10.99 (3.7) 20.89 (6.9)
(3.8) (14.6) (52.4) (20.7)
450.33 66.17 235.69 92.54
Abr. 8.10(1.8) 16.60 (3.7) 31.22 (6.9)
. R (6.2) (14.7) (52.3) (20.5)
Residencial
1396.91 206.47 729.81 285.52
Jul. 26.42(1.9) | 52.00(3.7) 96.67 (6.9)
(15.7) (14.8) (52.2) (20.4)
681.34 100.37 356.32 139.69
Oct. 12.52 (1.8) | 25.22(3.7) 47.20 (6.9)
(8.1) (14.7) (52.3) (20.5)
556.97 240.87 198.59 74.15
Ene. 0.09 (0) 30.43 (5.5) 12.83(2.3)
(7.1) (43.2) (35.7) (13.3)
564.53 243.94 201.81 75.25
Abr. 0.09 (0) 30.31(5.4) 13.13 (2.3)
. (7.8) (43.2) (35.7) (13.3)
Industrial
188.95 159.31 61.02
Jul. 444.04 (5) 0.02 (9) 23.75(5.3) 10.98 (2.5)
(42.6) (35.9) (13.7)
751.61 333.99 218.51 98.38
Oct. 44.14 (5.9) | 38.76(5.2) 17.76 (2.4)
(8.8) (44.4) (29.1) (13.1)
2024.81 579.97 698.59 2955.86 860.37
Ene. 7828.02 708.35 (9)
(25.9) (7.4) (8.9) (37.8) (12)
1897.27 471.89 601.51 2742.45 869.03 655.32
Abr. 7237.55
Total (26.2) (6.5) (8.3) (37.9) (12) (9.1)
ota
2233.69 526.22 717.53 3538.93 1098.74 772.57
Jul. 8887.78
(25.1) (5.9) (8.1) (39.8) (12.4) (8.7)
2233.94 588.62 707.45 3202.77 986.56 757.66
Oct. 8477.17
(26.4) (6.9) (8.3) (37.8) (11.6) (8.9)

2los valores entre paréntesis (en negrita) en la columna de Argentina indican la contribucién porcentual mensual de cada sector
al total nacional. Los valores entre paréntesis en las columnas de las regiones indican la contribucion porcentual mensual de
cada region al sector correspondiente.
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6.2.4 Seleccidn de areas de referencia

En el caso de estudio sub-regional (Capitulo 5) se evalud el rendimiento de la configuracién del modelo
en relacidon con las observaciones in-situ y los datos obtenidos por satélite. A pesar de que las
observaciones in-situ son uno de los conjuntos de datos mas precisos y confiables para la evaluacién de
un modelo regional (Sicard et al., 2021), la escasa disponibilidad de estaciones de medicidon de
contaminantes en todo el pais (ver Capitulo 4) hace que este tipo de evaluacidn para el caso de estudio
regional se vea muy limitada. Con el fin de superar esta falta de datos para comparar en términos de
heterogeneidad espacial, la evaluacién del rendimiento del modelo se realizé comparando la columna
troposférica simulada de NO, con datos obtenidos del satélite TROPOMI (Georgoulias et al., 2020;
Veefkind et al., 2012). Para obtener informacién detallada sobre la obtencién y procesamiento de los
datos satelitales ver Capitulo 4. No se realiza una comparacién equivalente para PM porque al
momento no se cuenta con informacion satelital disponible para realizar este tipo de validacién en el

periodo de tiempo simulado.

Los resultados obtenidos para NO; en la simulacién de referencia (Total) se compararon con el producto
satelital para los cuatro meses sobre todo el dominio de simulacién. Del mismo modo, para analizar el
rendimiento del modelo en funcion de los distintos sectores de emision, se utilizd el inventario de
emisiones para identificar grupos de celdas o areas de referencia (ARF) dentro de Argentina, en las que
predominaban las emisiones procedentes de un tipo especifico de fuente (fuentes de drea en zonas
urbanas y rurales, fuentes lineales y fuentes puntuales). En estas zonas, los resultados de la columna
troposférica simulada también se compararon con los datos TROPOMI. La Tabla 6-7 presenta una lista

de las ARF seleccionadas, asi como sus principales caracteristicas.

Tabla 6-7. Descripcidn de las areas de referencia para la evaluacion del modelo

. ) ., Numero de Tipo de
Areas de referencia (ARF) Region
celdas fuentes
1 AMBA Pampa 156 Area - urbana
2 Cérdoba Central 25 Area - urbana
3 Rosario Central 15 Area - urbana
4 Bahia Blanca Pampa 12 Area - urbana
5Ruta 9 Central 18 Lineal
6 Fuentes puntuales
(Centrales térmicas y Patagonia 72 Puntual
refinerias)
7 Cultivos Pampa 56 Area - rural
8 Condiciones de fondo Patagonia 49 Area - rural

Para las fuentes de drea-urbanas se tomaron grupos de celdas correspondientes a cuatro ciudades del

pais (ARF1: AMBA, ARF2: Cérdoba, ARF3: Rosario y ARF4: Bahia Blanca). Estas ciudades presentan
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caracteristicas diferentes en cuanto al aporte porcentual que reciben de los distintos sectores respecto
del total de emisiones de cada area (Tabla 6-8). Si bien en las cuatro ciudades se observa un mayor
aporte de los sectores transporte y residencial, también hay otros sectores que se destacan. Por
ejemplo, en el caso de AMBA (ARF1) y Bahia Blanca (ARF4) se encuentran altas emisiones en el sector
energia, relacionadas con la presencia dos importantes polos petroquimicos del pais, mientras que la
ciudad de Rosario (ARF3) muestra una contribucion significativa del sector industrial. Para delimitar
estas dreas se tuvo en cuenta que el recuadro seleccionado incluya todas las celdas con uso de suelo

urbano.

Se delimité como fuente de drea-rural (ARF7) una zona ubicada en la region de la Pampa, en la que se
identificaron celdas con emisiones predominantemente vinculadas a la produccion agricola y ganadera.
En esta area las emisiones del sector Ag_bb representan entre 55-62% de las emisiones totales. Para la
fuente lineal (ARF5) se seleccionaron celdas pertenecientes al tramo Rosario-Cérdoba de la ruta
nacional nimero 9 (Ruta 9), identificado como uno de los tramos mas transitados de dicha ruta y del
pais. Se selecciond un tramo en el medio de la ruta de manera que estuviese suficientemente alejado
de los dos grandes centros urbanos que comunica. Como se puede observar en la Tabla 6-8, en esta
zona las emisiones del sector transporte representan alrededor de un (73-82%) de las emisiones totales,
mientras que las contribuciones promedio de los demds sectores son menores al 7%. El ARF6,
correspondiente a las fuentes puntuales se ubica en un segmento de la regidn de la Patagonia donde
se identificaron celdas con un 70-96% de contribucidn proveniente del sector energético. Dichas celdas
coinciden con la ubicacidon de centrales termoeléctricas y refinerias. Finalmente, para evaluar el
comportamiento de las concentraciones de las condiciones de fondo, se selecciond un area al sur del
dominio (ARF8), en la regién Patagdnica, cuyas celdas no estaban sujetas a fuentes puntuales, ciudades
o carreteras rurales muy transitadas. Como puede observarse en la Tabla 6-8, las emisiones totales

mensuales en esta area son muy bajas o nulas al igual que el aporte de cada uno de los sectores.
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Tabla 6-8. Emisiones totales mensuales para NOzen las dreas de referencia (Mg mes—?) para diferentes sectores ?

ARF Mes Total Transporte Residencial Industrial Energia Ag_bb
Ene | 1779.38 | 1199.87 (67.4) | 123.78 (7) 66.11(3.7) | 382.61(21.5) | 7.02 (0.4)
Abr | 1666.60 | 1122.04 (67.3) | 184.99 (11.1) | 67.96 (4.1) | 284.47 (17.1) | 7.14(0.4)
1 AMBA
Jul 2339.93 | 1222.60(52.2) | 572.83 (24.5) | 56.83(2.4) 480.75 (20.5) | 6.92 (0.3)
Oct 1967.74 | 1243.58 (63.2) | 279.71(14.2) | 65.46(3.3) 371.78 (18.9) | 7.22(0.4)
Ene | 196.18 | 180.78(92.2) | 11.37(5.8) 2.72 (1.4) 0.44 (0.2) 0.86 (0.4)
Abr | 190.90 | 170.04(89.1) | 17.02(8.9) 2.78 (1.5) 0.23(0.1) 0.84 (0.4)
2 Cérdoba
Jul 242.29 186.02 (76.8) 52.77 (21.8) 2.49 (1) 0.14 (0.1) 0.86 (0.4)
Oct 219.64 188.84 (86) 25.74 (11.7) 4.00 (1.8) 0.21(0.1) 0.86 (0.4)
Ene | 123.01 | 91.64 (74.5) 5.96 (4.8) 23.51(19.1) | 1.26 (1) 0.65 (0.5)
Abr | 121.18 | 85.87(70.9) 8.92(7.4) 24.88(20.5) | 0.87(0.7) 0.63 (0.5)
3 Rosario
Jul 142.72 93.67 (65.6) 27.69 (19.4) 18.03 (12.6) | 2.68(1.9) 0.65 (0.5)
Oct 141.02 95.21 (67.5) 13.50 (9.6) 28.82 (20.4) | 2.84(2) 0.65 (0.5)
Ene | 33.94 15.06 (44.4) 3.61(10.6) 3.07 (9) 11.42 (33.6) | 0.77 (2.3)
Abr | 29.82 14.18 (47.6) 5.39 (18.1) 3.10(10.4) | 6.39 (21.4) 0.75 (2.5)
4 Bahia Blanca
Jul | 47.27 15.31 (32.4) 16.64 (35.2) | 2.34(5) 12.20 (25.8) | 0.78 (1.7)
Oct | 48.52 15.57 (32.1) 8.14 (16.8) 6.26 (12.9) 17.59 (36.3) 0.96 (2)
Ene | 12.79 10.22 (79.9) 0.48 (3.8) 0.00 1.09 (8.5) 1.00 (7.8)
Abr | 11.22 9.44 (84.1) 0.72 (6.4) 0.00 0.09 (0.8) 0.97 (8.6)
5 Ruta 9
Jul | 14.50 10.31 (71.1) 2.25 (15.5) 0.00 0.94 (6.5) 1.00 (6.9)
Oct | 14.37 10.56 (73.5) 1.10(7.7) 1.23(8.6) 0.49 (3.4) 1.00 (7)
Ene | 85.14 22.62 (26.6) 2.45(2.8) 0.04 (0.1) 59.97 (70.4) | 0.05(0.1)
Abr | 98.36 20.96 (21.3) 3.66 (3.6) 0.04 (0.1) 73.64 (74.9) | 0.05(0.1)
6 Fuentes puntuales
Jul | 116.68 | 22.92(19.6) 11.30 (9.6) 0.03 (0.1) 82.38(70.5) | 0.05(0.1)
Oct | 89.33 23.40 (26.2) 5.53 (6.1) 0.05 (0.1) 60.29 (67.5) | 0.05(0.1)
Ene | 10.53 3.66 (34.8) 0.35(3.3) 0.00 0.00 6.52 (61.9)
Abr | 10.41 3.38(32.5) 0.53 (5.1) 0.00 0.00 6.50 (62.4)
7 Cultivos
Jul | 11.84 3.69 (31.2) 1.62 (13.7) 0.00 0.00 6.53 (55.2)
Oct | 11.27 3.78 (33.5) 0.79 (7) 0.00 0.00 6.69 (59.4)
Ene | 0.04 0.03 (75) 0.00 0.00 0.00 0.01 (25)
3 Condiciones Abr | 0.04 0.03 (75) 0.00 0.00 0.00 0.01 (25)
de Fondo Jul | 0.05 0.03 (60) 0.00 0.00 0.00 0.01 (20)
Oct | 0.05 0.03 (60) 0.00 0.00 0.00 0.01 (20)

2]os valores entre paréntesis indican la contribucion porcentual mensual de cada sector al total mensual de cada érea de
referencia.

6.3 Resultados y discusion

El andlisis de los resultados de este capitulo se centra en las concentraciones medias mensuales. En la
Seccion 6.3.1, se presenta una comparacion entre la columna troposférica de NO, obtenida a partir del

satélite TROPOMI y la columna troposférica calculada a partir de las simulaciones de referencia (Total)
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para las cuatro estaciones del afio 2019. En las Secciones 6.3.2, 6.3.3 y 6.3.4 se examina la variabilidad
estacional de las concentraciones simuladas de PMio, NO; y PM, s y la respectiva contribucién de los
distintos sectores de emision a la calidad del aire simulada tanto a nivel nacional como para las

diferentes regiones y ARF consideradas dentro del dominio.

6.3.1 Evaluacion del modelo

En la Figura 6-2 se comparan las distribuciones espaciales de la columna de NO, troposférico de
TROPOMI y WRF-Chem sobre el dominio de simulacion. Para minimizar las perturbaciones y reducir el
ruido, ambos conjuntos de datos se redimensionaron a una resolucidn de 0.1¢ x 0.1° y se promediaron
mensualmente. Tanto el modelo como el satélite mostraron, durante todos los meses, mayor contenido
de NO; troposférico sobre las regiones Pampa, Norte y Central, con puntos de alta concentracion
situados en correspondencia con grandes zonas urbanizadas como las ciudades de Buenos Aires,
Cérdoba, Mendoza, y Santiago de Chile (Chile). Los valores mas bajos se registraron en la zona sur sobre
la Patagonia. La Tabla 6-9 muestra las comparaciones estadisticas mensuales dentro del territorio
argentino. La correlacidon espacial promedio oscilé entre 0.71 (octubre) y 0.84 (julio). El NMB (ver
definicion en Seccion 4.4) entre la columna troposférica modelada y satelital mostré una ligera
subestimacion del modelo durante los periodos de enero (—2%) y octubre (—6%), mientras que las
concentraciones promedio fueron significativamente sobreestimadas por WRF-Chem los meses de abril
(51%) vy julio (81%), principalmente sobre las regiones mas contaminadas. El patrén estacional de la
columna de NO; simulada se desvia del de TROPOMI, presentando concentraciones medias mas
elevadas en abril y julio (Tabla 6-9), en contraste con el satélite, donde se observan las concentraciones
medias mas elevadas en enero y octubre. A pesar de esta discrepancia, tanto el modelo como el satélite
mostraron los valores maximos mas elevados en abril y julio. EIl modelo simula correctamente la
afluencia de NO; troposférico desde el noreste del dominio de simulacién hacia el norte de Argentina,
a pesar de la sobreestimacion en abril y julio. Los datos del satélite y del modelo también coinciden en
mostrar valores bajos de NO; en el oeste de Argentina por encima de la cordillera. Por otra parte, la
distribucion espacial de los puntos de mayores concentraciones al oeste de la cordillera a lo largo de
Chile se simula correctamente, pero se sobrestima la extension de la pluma que se extiende hacia el
norte y hacia el Océano Pacifico desde Santiago de Chile y otras ciudades importantes de Chile. Lo
anterior se debe probablemente a su ubicacidn en una zona costera y montafiosa con un terreno
complejo, lo que da lugar a una mayor incertidumbre en la simulacidn de parametros meteoroldgicos

como el viento y, por tanto, repercute en las tasas de transporte y dispersién de NO,.
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Tabla 6-9.

Comparacion estadistica de la columna troposférica de NO: entre las simulaciones de WRF-Chem, y el producto
satelital deTROPOMI para los meses de enero, abril, julio y octubre 2

TROPOMI Simulacién
Mes Prom (std) Max (10%) Prom (std) Max r MB NMB RMSE
(10%) (10%) (10%) (10%) (10%)
Ene 0.438(0.280) 5.28 0.429(0.23) 7.16 0.76 -0.009 —2 0.182
Abr 0.367 (0.235) 8.23 0.557 (0.60) 25.5 0.81 0.189 51 0.476
Jul 0.403 (0.364) 10.7 0.730(0.74) 22.1 0.84 0.327 81 0.582
Oct 0.566 (0.299) 5.15 0.533(0.51) 18.7 0.71 -0.032 —6 0.367

2 Promedio (Prom), maximo (max), desviacion estandar (std), RMSEy MB del NO; se expresan en moléculas cm~2, El NMB se
expresa en porcentaje (%).
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Figura 6-2. Comparacion de la columna troposférica de NO, (moléculas cm—2) para TROPOMI en a) enero b) abril, c) julio y d)

octubre, y para WRF-Chem en e) enero, f) abril, g) julio y h) octubre. (Elaboracién propia)

La Figura 6-2 muestra que tanto las columnas de NO, del modelo como las del satélite aumentan sobre

las zonas urbanas y las dreas del dominio relacionadas con fuentes puntuales (como centrales eléctricas

y refinerias), lo cual concuerda bien con los patrones de emisién. Sin embargo, también se observan

discrepancias en las concentraciones sobre algunas regiones. Con el fin de realizar una evaluaciéon mas

detallada, se seleccionaron varias ARF en funcién del tipo de emisiones predominantes, asi como zonas

de condiciones de fondo en las que no predomina ningln sector en particular (ver seccién 6.2.4). La

Tabla 6-10 muestra la comparacidén estadistica modelo-satélite de las columnas de NO; en cada uno de

los 4 meses de simulacidn para las ARF seleccionadas. Se encontraron coeficientes de correlaciéon mas

elevados (en promedio 0.7) para las zonas urbanas (ARF1, ARF2, ARF3 y ARF4) y para las zonas de
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fuentes puntuales (ARF6), lo que demuestra la correspondencia de las distribuciones espaciales de
emisiones con las columnas simuladas y satelitales. Las areas con menores emisiones, como las
carreteras (ARF5), los cultivos (ARF7) y las condiciones de fondo (ARF8) mostraron correlaciones mas
bajas. La separacidon por meses muestra una clara dependencia estacional de las concentraciones de
NO, simuladas, siendo en general mayores durante el invierno (julio). Este comportamiento es
especialmente relevante cerca de los nucleos urbanos, como puede observarse en AMBA y Cérdoba
donde los valores medios simulados para julio son entre 3 y 4 veces superiores a los de enero. A
diferencia de ello, el gradiente entre meses es mucho menor en las areas rurales (ARF7) y de fondo

(ARFS).

Tabla 6-10. Comparacion estadistica de la columna troposférica de NO: entre las simulaciones de WRF-Chem, y el producto
satelital de TROPOMI para las areas de referencia en los meses de enero, abril, julio y octubre 2

TROPOMI Simulacién
ARF Mes Prom (std) Max Prom (std) Max r NMB
(10%°) (10%°) (10%) (10%)
1 AMBA Ene 1.42 (0.85) 5.28 1.98 (1.21) 7.16 0.74 39
Abr 2.09 (1.47) 8.23 6.57 (4.98) 25.5 0.88 214
Jul 3.55 (1.90) 10.7 8.14 (4.46) 22.1 0.90 129
Oct 2.52(1.22) 5.83 4.44 (3.81) 17.5 0.76 76
2 Cérdoba Ene 0.72 (0.13) 1.16 1.03 (0.17) 1.33 0.48 41
Abr 0.77 (0.17) 1.27 1.92 (0.61) 3.78 0.77 148
Jul 1.29 (0.44) 2.44 3.30(0.97) 5.58 0.75 157
Oct 1.02 (0.19) 1.57 1.81(0.67) 3.20 0.48 78
3 Rosario Ene 0.92 (0.18) 1.43 0.98 (0.09) 1.22 0.75 7
Abr 0.96 (0.22) 1.38 2.28(0.47) 3.34 0.58 135
Jul 1.76 (0.25) 2.27 3.07 (0.62) 4.79 0.55 75
Oct 1.14 (0.12) 1.44 1.93 (0.30) 2.62 0.73 69
4 Bahia Blanca Ene 0.68 (0.13) 0.90 0.53 (0.05) 0.65 0.70 —23
Abr 0.74(0.27) 1.17 0.68 (0.13) 0.92 0.57 —8
Jul 0.92 (0.27) 1.33 1.03 (0.18) 1.31 0.82 12
Oct 0.84 (0.12) 1.11 0.59 (0.14) 0.916 0.83 _29
5Ruta 9 Ene 0.67 (0.08) 0.84 0.78 (0.02) 0.84 _033 | 15
Abr 0.61(0.08) 0.77 0.93 (0.05) 1.00 _033 | 53
Jul 0.62 (0.12) 0.86 1.26 (0.06) 1.38 _003 | 102
Oct 0.86 (0.10) 1.16 0.93 (0.02) 0.96 0.31 _3
6 Fuentes puntuales Ene 0.46 (0.11) 0.79 0.51 (0.15) 1.16 0.67 12
Abr 0.77 (0.16) 1.24 1.03 (0.48) 3.24 0.51 34
Jul 1.36 (0.37) 2.65 1.68 (0.87) 438 0.67 23
Oct 0.63 (0.12) 1.07 0.58 (0.21) 1.28 0.54 _3
7 Cultivos Ene 0.40 (0.07) 0.56 0.56 (0.04) 0.63 0.42 40
Abr 0.43 (0.10) 0.66 0.74 (0.04) 0.82 —_0.15 | 69
Jul 0.39(0.12) 0.64 0.91 (0.04) 1.04 0.21 132
Oct 0.64 (0.09) 0.90 0.63 (0.07) 0.82 0.34 1
8 Condiciones de Ene 0.12 (0.04) 0.22 0.22 (0.01) 0.25 0.45 87
fondo Abr 0.24 (0.09) 0.43 0.22 (0.02) 0.26 0.44 —3
Jul 0.19 (0.08) 0.44 0.29 (0.05) 0.40 0.39 52
Oct 0.23 (0.05) 0.41 0.20 (0.01) 0.23 0.16 15

a Promedio (Prom), maximo (max) y desviacién estandar (std) de NO2 se expresan en moléculas cm=2 El NMB se expresa en
porcentaje (%).
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Por otro lado, trabajos previos de validacién con redes de monitoreo global tales como Pandonia Global
Network (PGN) y The Network for the Detection of Atmospheric Composition Change (NDACC)
(Verhoelst et al., 2021; Wang et al., 2022), han informado que las columnas troposféricas de NO, de
TROPOMI presentan un sesgo negativo en comparacién con otras herramientas de medicién como
MAX-DOAS y OMI, alcanzando hasta un —51% en dreas contaminadas y hasta un —37% en condiciones
relativamente limpias (Verhoelst et al., 2021). En concordancia con estos estudios, los resultados
obtenidos en este capitulo también muestran que las zonas mdas contaminadas (ARF1, ARF2 y ARF3)
correspondientes a las 3 ciudades mas pobladas de Argentina mostraron una mayor sobreestimacion
en las columnas de NO; simuladas (en promedio 97%) mientras que para las zonas menos contaminadas
(ARF7 y ARF8) el sesgo promedio fue del 44%. Finalmente, las diferencias mencionadas no pueden
atribuirse Unicamente a los datos de TROPOMI, ya que, ademas del sesgo propio del satélite existen
otros factores. Por ejemplo, la quimica no lineal del NO, puede contribuir a los errores del modelo, ya
que es especialmente importante cuando se considera la diluciéon y el transporte las plumas
procedentes de focos de altas concentraciones (p. ej. las centrales térmicas). Ademas, la relacién
NO,/NOx puede verse influenciada por factores proporcionados por las IC/BC especificas de cada lugar
y momento del afio, tales como los gradientes espaciales, las concentraciones de fondo O; y la relacidn

NO,/NOx de las mismas concentraciones de fondo (Wang et al., 2011).

6.3.2 Influencia de las condiciones iniciales y de contorno

En los Capitulos 2 y 3 se discutid la importancia que tiene la informacién proporcionada en los archivos
de entrada sobre el resultado de una simulacidn. El uso de diferentes IC/BC, al igual que los inventarios
de emisiones antropogénicas, tiene un efecto significativo en la precisiéon de las predicciones del
modelo, ya que su objetivo es reflejar las concentraciones de fondo de una forma mas realista

(Cifuentes et al., 2021).

En esta tesis, las IC/BC se tomaron del modelo global CAM-Chem, dichas IC/BC tienen un
comportamiento estacional y una distribucién espacial especifica. Esto permite una mejor
representacién de la variabilidad espacio-temporal de las concentraciones de fondo en la simulacién, a

diferencia de los perfiles constantes que vienen por defecto en el modelo WRF-Chem.

La Figura 6-3 muestra las concentraciones medias mensuales simuladas de NO,, PMio y PM, s para
Argentina comparando la simulacién de referencia (Total) con la simulacién de sensibilidad que no
contiene emisiones antropogénicas (ICBC). En el caso de NO;, las concentraciones obtenidas a partir de
la simulaciéon ICBC son bajas en comparacién con la simulacién Total, lo que sugiere que las variaciones

de NO; simuladas estan asociadas principalmente a los patrones de emisidn en el area de estudio y, en
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menor medida, al transporte de NO, desde fuera del dominio de simulacidn. Los resultados obtenidos
para NO; son coherentes con investigaciones previas que analizaron el impacto de diferentes IC/BC
guimicas y meteorolégicas en los resultados de la simulacién (Ritter et al., 2013), dichos estudios
sefialan un efecto minimo, con variaciones generalmente menores a 0.8 ug m~3 entre las distintas

pruebas de sensibilidad.

Por el contrario, en el caso de PM, se observaron valores elevados en la simulacion ICBC en relacidon
con la simulacion Total. Las variaciones estacionales en las concentraciones superficiales de ambas
simulaciones coincidieron en algunos meses. Por ejemplo, en enero, cuando las concentraciones
simuladas en ICBC fueron mas bajas, la concentracion media mensual en la simulacidn Total también
mostré un valor mds bajo. En cambio, en octubre, cuando las concentraciones en la simulacién ICBC
fueron mas altas, las concentraciones medias mensuales en la simulacién Total fueron
correspondientemente elevadas. Sin embargo, en otros meses, las concentraciones de ambas
simulaciones no siguieron el mismo comportamiento estacional. Por ejemplo, en abril, la concentracion
de PMy, en la simulacién ICBC (6.21 pg m~3) fue muy similar a la de enero (6.15 ug m—3) pero las
concentraciones mensuales en la simulacién Total mostraron una diferencia mayor con valores de 6.8
pug m~3 en enero y 8.1 ug m~2 en abril. Por Gltimo, cabe aclarar que la influencia de las IC tiene un
mayor impacto al inicio de la simulacién y desaparece después de un periodo de tiempo determinado,
por lo que el efecto de las IC/BC sobre las concentraciones promedio mensuales esta principalmente
determinado por las BC que son actualizadas en cada paso de tiempo de la simulacién. Las BC, es decir,
los aerosoles transportados por circulaciéon de mesoescala hacia el interior del dominio desempefian
un papel importante en la dinamica espacio-temporal del PM a nivel regional. No obstante, la
estacionalidad en la simulacién Total surge de la influencia combinada de las IC/BC y las emisiones, por
tanto, al eliminar el efecto de las IC/BC se podrian observar mejor las influencias estacionales

impulsadas principalmente por las emisiones y sus transformaciones quimicas y meteoroldgicas.

a) PMlo b) PMz.s C)N°2
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8 EEE Total 8 I Total I Total
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Figura 6-3. Concentraciones promedio mensuales para la simulacién de referencia (Total) y la simulacién con las emisiones
antropogénicas apagadas (ICBC) para las especies: a) PM1o, b) PM2s y ¢) NO.. (Elaboracién propia)
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Una vez identificadas estas diferencias, tanto a la simulacion total como a cada una de las sensibilidades
obtenidas para los distintos sectores, mostradas en las Secciones 6.3.3 y 6.3.4, se le restaron las
correspondientes concentraciones obtenidas para la simulacién ICBC. Esto se hizo con el objetivo de
garantizar el discernimiento entre los patrones espaciales y estacionales atribuidos a las emisiones

antropogénicas y aquellos patrones que podrian deberse a la implementacion de las IC/BC.

6.3.3 Variabilidad espacio-temporal de las concentraciones superficiales
simuladas

A continuacion, se presentan los resultados de las concentraciones superficiales simuladas con WRF-
Chem, con el objetivo de analizar los patrones de contaminacién espaciales y estacionales para NO,
(Figura 6-4), PMy s (Figura 6-5) y PMyg (Figura 6-6). En las figuras se muestra el mapa promedio anual
para toda Argentina y los diagramas de barras con el promedio mensual en las diferentes regiones y

areas de referencia.

6.3.3.1  Dioxido de nitrégeno (NO3)

Los valores de referencia internacional (ver Secciéon 4.2) establecen que la concentracién anual
promedio de NO, no debe exceder los 10 ug m—3. Estos limites se establecen considerando los efectos
negativos que el NO, puede tener en la salud humana y el medio ambiente. El andlisis de las
concentraciones superficiales simuladas para Argentina (Figura 6-4) revela que los limites establecidos
no son sobrepasados. Sin embargo, estos si son sobrepasados en las ARF correspondientes a las
ciudades mas densamente pobladas, como Buenos Aires (ARF1), Cérdoba (ARF2) y Rosario (ARF3)
(Figura 6-4 — Panel derecho), donde la elevada densidad de trafico vehicular y la actividad industrial en
estas zonas, da lugar a concentraciones mas elevadas de NO, en comparacién con areas rurales o
menos urbanizadas (como ARF6, ARF7 y ARF8, Figura 6-4 — Panel izquierdo), donde los valores se

mantienen dentro de los limites establecidos.

En cuanto a la variacién estacional, al analizar las concentraciones promedio mensuales para NO; a
nivel nacional, se observa un patrén donde las concentraciones aumentan de enero a julio, alcanzando
su punto maximo en este Ultimo mes, y posteriormente presentan una disminucién en octubre. Este
comportamiento estacional se refleja también en las regiones Central, Pampa, Patagonia y Oeste
(Figura 6-4 - Paneles superior e inferior). Sin embargo, en las regiones Noreste y Noroeste se evidencia
un comportamiento bimodal, con picos de concentracidn en abril y julio, y minimos en enero y octubre.
Este patrdn distinto puede estar influenciado por factores geograficos, climaticos y patrones de emisién

especificos de esas regiones (Figura 6-4 - Panel superior).

Es importante destacar que las regiones Central y Pampa son las principales contribuyentes a las

emisiones nacionales totales de NO,, representando aproximadamente el 26% y el 38%,
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respectivamente (ver Tabla 6-6). Por tanto, lo que ocurre en estas regiones desempefia un papel
fundamental en la determinacidon de la estacionalidad de las concentraciones promedio del pals.
Adicionalmente, las ARF con las concentraciones simuladas mas altas (Figura 6-4 - Panel derecho),
correspondientes a los principales centros urbanos, se encuentran ubicadas en estas regiones (ARF1
(Pampa), ARF2 (Central) y ARF3 (Central)). Esto es particularmente relevante en el mes de julio donde
se observa un incremento significativo en el porcentaje de contribucién de las emisiones residenciales
en estas ARF y que tiene repercusién en el total nacional (ver Figura 6-7e y Seccién 6.3.4). Por otro lado,
el ARF6 ubicada en la region Patagonia muestra las concentraciones promedio simuladas mas elevadas
entre las ARF no urbanas (Figura 6-4 - Panel izquierdo). En invierno, esta regién experimenta un
aumento de emisiones debido a las actividades de calefaccion y un mayor consumo de electricidad, lo

cual se refleja en concentraciones promedio mas altas durante ese periodo.
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Figura 6-4. Distribucion espacial de concentraciones medias anuales de NO; (ug m—3) en superficie para la simulacién de
referencia (Total) restando la simulacidn ICBC. Los diagramas de barras representan las concentraciones medias mensuales
para toda la Argentina (delineado negro), para las 6 regiones definidas en la Figura 6-1 (Central, Noreste, Noroeste, Oeste,

Patagonia, f: Pampa) (color azul solido) y para las dreas de referencia definidas en la seccion 6.2.4 (ARF1: AMBA, ARF2:
Cordoba, ARF3: Rosario, ARF4: Bahia Blanca, ARF5: Ruta 9, ARF6: Fuentes puntuales, ARF7: Cultivos, ARF8: Condiciones de
Fondo) (delineado azul). (Elaboracién propia)

6.3.3.2  Material Particulado (PM1oy PM>s)

En base a las normas internacionales expuestas en el Capitulo 4, el valor limite medio anual de PMyg es
de 15 ug m—3, mientras que el de PM,ses de 5 ug m—3. En el mapa de concentraciones presentado en
la Figura 6-5 y la Figura 6-6 se puede observar que, dentro de los limites territoriales de Argentina, las
concentraciones medias anuales en superficie de PMyy y PM,s se mantienen por debajo de las

directrices internacionales establecidas. A escala nacional, las concentraciones medias mensuales
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simuladas muestran un pico en abril, seguido de un descenso gradual hasta enero, que representa el

periodo de concentraciones mas bajas (Figura 6-5 y Figura 6-6 — Panel superior).

Las zonas del mapa con mayores concentraciones superficiales de PM coinciden con las regiones
Noreste, Central y Pampeana. En particular, la regidn Noreste exhibe los valores medios mensuales
méaximos en abril (PMys: 4 ug m—3y PMyo: 5.8 pg m—3), superando al menos en un factor de dos los
promedios mensuales de las otras regiones. En las regiones Central, Noreste y Noroeste, las
concentraciones simuladas siguen un patrén estacional similar a la media nacional, observandose un
descenso desde abril hasta enero. Por el contrario, las regiones Pampeana y Patagdnica (Figura 6-5 y
Figura 6-6 — Panel inferior) muestran una tendencia creciente de enero a julio, alcanzando su maximo
en julio para volver a descender gradualmente hasta octubre. Cabe mencionar que la Patagonia
presenta consistentemente las concentraciones mas bajas entre las regiones analizadas. Por ultimo, la

region Oeste presenta dos picos estacionales en abril y en octubre.

En las ARF urbanas (ARF1, ARF2, ARF3 y ARF4, Figura 6-5 y Figura 6-6 — Panel derecho), asi como en las
regiones caracterizadas por una alta densidad de fuentes de emisién como el trafico de vehiculos, las
actividades industriales y la calefaccién residencial, se obtuvieron niveles mds altos en las
concentraciones simuladas de PMyo y PM;s. Los valores medios mensuales mas elevados de PM se
observaron en el ARF1, con concentraciones de PM,s de 0.9 ug m—3 en enero, 2.7 uyg m—3 en abril, 3.3
pug m—3 en julioy 2.7 ug m—3 en octubre, asi como concentraciones de PMio de 1.3 pg m~3 en enero,
4.2 uygm~3enabril, 5.6 ug m—3 en julio y 4.4 ug m—3 en octubre. Es relevante destacar que esta misma
area fue seleccionada como objeto de estudio en el Capitulo 5, donde se pudo comprobar que, incluso
al evaluar las concentraciones simuladas en un dominio de mayor resolucién, no se excedieron los
valores internacionales establecidos tanto para las medias anuales como para las de 24 horas. Sin
embargo, es importante tener en cuenta que se pueden presentar ocasionalmente superaciones en las
medias de una hora, especialmente durante los meses de invierno. Por otro lado, se observaron los
valores més bajos en ARF8 (<0.4 pg m~—3 PMyp y <0.3 pg m—3 PMys) y ARF6 (<1.1 pg m—3 PMyo y <0.8 pg

m~3 PM,s), ubicadas en la regién Patagénica.

Por ultimo, cabe sefialar que el ARF5, que corresponde a la ruta, presentd concentraciones
relativamente bajas de NO; (Figura 6-4 — Panel izquierdo). Sin embargo, los valores medios mensuales
en superficie de PM para esta zona (Figura 6-5 y Figura 6-6 — Panel izquierdo) son comparables a los
observados en las ARF urbanas, siendo particularmente similares a los valores registrados en ARF2
(ubicada dentro de la misma regién) y exhiben un comportamiento estacional similar con un pico en
abril. Este fenédmeno sugiere que las particulas estan siendo transportadas desde los centros urbanos y
otras partes de la regidn hasta el ARF5. En particular, las particulas PM, s tienden a ser transportadas a
mayores distancias por las corrientes de aire en comparacién con el NO, y las PM;o debido a su menor

tamafio y a su capacidad para permanecer suspendidas en el aire durante largos periodos. En cambio,
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el NO,, al ser un gas, no se transporta a distancias tan largas como las particulas en suspensién

(Atkinson, 2000; Seinfeld & Pandis, 2006) .
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Figura 6-5. Distribucién espacial para las concentraciones medias anuales de PM.s (ug m—3) en superficie para la simulacion de
referencia (Total) restando la simulacidn ICBC. Los diagramas de barras representan las concentraciones medias mensuales
para toda la Argentina (delineado negro), para las 6 regiones definidas en la Figura 6-1 (Central, Noreste, Noroeste, Oeste,

Patagonia, f: Pampa) (color azul solido) y para las dreas de referencia definidas en la Seccién 6.2.4 (ARF1: AMBA, ARF2:
Cordoba, ARF3: Rosario, ARF4: Bahia Blanca, ARF5: Ruta 9, ARF6: Fuentes puntuales, ARF7: Cultivos, ARF8: Condiciones de
Fondo) (delineado azul). (Elaboracién propia)
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Figura 6-6. Distribucion espacial para las concentraciones medias anuales de PMzo (ug m—3) en superficie para la simulacion de
referencia (Total) restando la simulacidn ICBC. Los diagramas de barras representan las concentraciones medias mensuales
para toda la Argentina (delineado negro), para las 6 regiones definidas en la Figura 6-1 (Central, Noreste, Noroeste, Oeste,

Patagonia, f: Pampa) (color azul solido) y para las dreas de referencia definidas en la seccion 6.2.4 (ARF1: AMBA, ARF2:
Cordoba, ARF3: Rosario, ARF4: Bahia Blanca, ARF5: Ruta 9, ARF6: Fuentes puntuales, ARF7: Cultivos, ARF8: Condiciones de
Fondo) (delineado azul). (Elaboracién propia)

6.3.4 Contribucién estacional de los sectores de emisidn

Los resultados obtenidos con las simulaciones de sensibilidad sectorial se utilizaron para cuantificar la
contribucién de las distintas fuentes de emisidn a las concentraciones de PM;s, PM1o y NO>. La Figura
6-7 muestra la contribucién sectorial a las emisiones mensuales totales (Panel izquierdo), asi como las
contribuciones porcentuales de cada sector (5 sectores) a las concentraciones medias mensuales

simuladas (Panel derecho) en Argentina y en las diferentes regiones (6 regiones) para las cuatro
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estaciones. La misma contribucién sectorial se calculé para las emisiones y las concentraciones

superficiales dentro de cada una de las areas de referencia (Figura 6-8).
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Figura 6-7. Porcentajes de contribucion de los diferentes sectores a las emisiones totales mensuales (Panel izquierdo) y a las
concentraciones promedio mensuales (Panel derecho) para PMzs (ay b), PM1o (cy d) y NO2 (e y f). Las barras de colores
muestran la contribucion sectorial para toda la Argentina (Arg) y para las 6 regiones definidas en la Figura 6-1 (CEN: Central, NE:
Noreste, NOE: Noroeste, PMP: Pampa, PAT: Patagonia, OE: Oeste). (Elaboracion propia)
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Figura 6-8. Porcentajes de contribucion de los diferentes sectores a las emisiones totales mensuales (Panel izquierdo) y a las
concentraciones promedio mensuales (Panel derecho) para PMzs (ay b), PM1o (cy d) y NO2 (e y f). Las barras de colores
muestran la contribucion sectorial para las areas de referencia definidas en la seccién 6.2.4 (ARF1: AMBA, ARF2: Cérdoba,
ARF3: Rosario, ARF4: Bahia Blanca, ARF5: Ruta 9, ARF6: Fuentes puntuales, ARF7: Cultivos, ARF8: Condiciones de Fondo).
(Elaboracién propia)

6.3.4.1 Didxido de nitrégeno (NO;)

Anualmente, el mayor contribuyente a las concentraciones de NO; fue el sector del transporte (33%),
seguido de Ag_bb (20%) y energia (18%). La contribucidn del transporte a las concentraciones simuladas
a nivel nacional es mayor durante el invierno (julio, 40%) y menor durante el verano (enero, 26%). El
transporte es también el sector predominante en todas las regiones, y es relevante incluso en regiones
con concentraciones mensuales promedio bajas como la Patagonia (<1 ug m—3), donde su contribucidn
relativa a las concentraciones simuladas en todos los meses fue superior al 41%. En la Figura 6-7e puede

observarse que la contribucidn porcentual del sector transporte a las emisiones totales nacionales es
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mucho mayor que la contribucion de dicho sector en las concentraciones Figura 6-7f, pues al ser el
transporte una fuente distribuida a lo largo de las rutas, el contaminante llega a dispersarse mas, lo que
resulta en una concentracién media mds baja. En el caso de los sectores Ag_bb y energia sucede el
efecto contrario: pequefios cambios en las emisiones derivan en un porcentaje de contribucién mayor

en las concentraciones.

El segundo mayor contribuyente a las concentraciones varia en funcién de la regién. En las regiones
Central, Noreste y Pampeana, Ag_bb es responsable de mds del 20% de las concentraciones, mientras
que, en la Patagonia, el sector energético representa aproximadamente el 21%. En las regiones
Noroeste y Oeste, tanto el Ag_bb como la energia contribuyen de forma similar a las concentraciones

simuladas.

Un andlisis espacial mas detallado (Figura 6-8) muestra que, ademas de las diferencias regionales, el
alto nivel de resolucién del modelo y de los datos de entrada permiten simular la heterogeneidad
espacial de las concentraciones, evidenciando variaciones significativas en las contribuciones de los
sectores en diferentes areas de referencia dentro de una misma region. Por ejemplo, dos de los centros
urbanos analizados, Cérdoba y Rosario, se ubican en la region Central. En Cérdoba (ARF2), el sector
residencial emerge como el segundo mayor contribuyente a las concentraciones, representando hasta
un 23% (en julio). El aumento de las emisiones residenciales en julio se refleja fielmente en un aumento
de las concentraciones medias. Sin embargo, en la regién Central, la contribucion porcentual del sector
residencial a las emisiones varia entre 2 y 9%, con un maximo en julio, pero dicho sector apenas alcanza
una contribucién de 13% a las concentraciones en ese mes. La contribucién es importante pero los
cambios en las concentraciones son mucho menos significativos. En este caso, la variacion estacional
de las emisiones se ve compensada por los procesos de transporte regional. Por otro lado, en las
concentraciones de Rosario (ARF3) resalta el sector industrial, con contribuciones mayores a 19%
durante todo el afio, excepto en julio donde el protagonismo lo toma de nuevo el sector residencial.
Una tercera area de referencia se ubica también en esta region: Ruta 9 (ARF5). Esta area, al estar alejada
de los centros urbanos, permite observar un comportamiento estacional y valores de concentracion

similares al del promedio de la regidn, siendo los sectores transporte y Ag_bb, los mas importantes.

Las tres ARF seleccionadas dentro de la regién Pampeana (ARF1, ARF4 y ARF7) también presentan
patrones de concentracién distintos entre ellas. Los centros urbanos AMBA (ARF1) y Bahia Blanca
(ARF4) siguen un patrén estacional similar al del resto de la regién. El sector del transporte es el
principal contribuyente a las concentraciones en ambas localidades. El segundo lugar es ocupado por
el sector energético en enero y octubre (ARF1: 25-28%, ARF4: 24-26%), mientras que en julio resalta el
sector residencial con contribuciones de hasta 30%. Por otra parte, en el ARF7 (cultivos), que representa
las fuentes de area rurales, se registran solamente emisiones provenientes de los sectores Ag_bb,

transporte y residencial (Figura 6-8a). Estos sectores son importantes en la distribucidn porcentual de
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las concentraciones, siendo Ag_bb el que contribuye en mayor proporcién con un 25-38%, seguido del
transporte con un 21-30%. Sin embargo, es evidente que la zona estd influenciada por las emisiones de
otros sectores, que se transportan desde fuentes cercanas. Por ejemplo, en enero, la contribucion
porcentual de Ag_bb a las concentraciones disminuye entre un 7% y un 13% en comparacién con otros
meses, a pesar de que las emisiones de este sector no disminuyen ni aumentan las emisiones de otros
sectores en la misma ARF7. Como se muestra en la Tabla 6-8, las emisiones de los sectores industrial y
energético son nulas, y las emisiones del sector residencial (0.35-1.62 Mg mes™!) son bajas en
comparacién con las de Ag_bb (aproximadamente 6 Mg mes™1), por lo que un porcentaje de las
concentraciones simuladas en la zona de cultivos estda siendo transportado desde las regiones

circundantes.

Finalmente, en la regién patagdnica, dos zonas rurales, ARF6 y ARF8, presentan caracteristicas
contrastantes a pesar de su proximidad (Figura 6-1). La influencia local de las emisiones en las
concentraciones de estas zonas varia considerablemente en comparaciéon con el comportamiento
general de la regién. La ARF6, caracterizada por fuentes puntuales, exhibe aportes significativos del
sector energético, representando mds del 65% de las concentraciones a lo largo del afio, seguido por el
sector transporte (aprox. 20%), lo cual es consistente con el comportamiento de las emisiones. En
contraste, ARF8 exhibe condiciones de fondo, con concentraciones mucho mas bajas comparadas con
otras zonas. Las contribuciones de las emisiones en esta zona provienen principalmente del transporte
(67%) y Ag_bb (23%). Si bien en las concentraciones, el sector transporte sigue teniendo el mayor
aporte, con una contribucion media del 50%, los otros sectores, como el residencial (13%), el industrial
(13%), el energético (14%), presentan contribuciones medias similares a las del sector Ag_bb (10%). Es
importante sefialar que esta zona no tiene emisiones de dichos sectores (residencial, industrial,
energético), y el aumento observado en las concentraciones estd influenciado por las emisiones de las

regiones circundantes, principalmente en julio.

6.3.4.2 Material Particulado (PM1oy PMys)

A diferencia de NO,, las especies de aerosoles mostraron mayores variaciones en las contribuciones de
los distintos sectores, entre regiones y meses. Ademas, como se demostrd en la Seccion 6.3.2, las ICBC
desempefian un papel crucial en la simulacién de PM1o y PMys las IC/BC, con el fin de evitar introducir
una influencia estacional por parte de las IC/BC en el analisis presentado (tanto para PM como para

NO.), se realizd la resta descrita en la Seccién 6.3.2.

A escala anual, Ag_bb es la principal fuente de PMys y PM;o, con una contribucién del 34 y 38% a la
concentracién media nacional respectivamente, seguida de las actividades industriales (24 y 23%) y

energia (15y 14%). En general, tanto en las emisiones como en las concentraciones de PMy, el principal
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sector contribuyente es Ag_bb para todos los meses, excepto en julio, donde la contribucién del sector
residencial a las emisiones es entre 2 y 4 veces superior al resto de los meses, lo que se refleja en un
aumento de hasta 5 veces en la contribucidn del sector residencial a las concentraciones. En el caso de
PM. s, en la Figura 6-7a se muestra que el sector Ag_bb es el que mas contribuye a las emisiones a nivel
nacional. Sin embargo, en las concentraciones (Figura 6-7b) se observa que, si bien en abril y octubre
Ag_bb sigue siendo importante (>40%), en enero los sectores industrial (28%) y energia (29%)
presentan las mayores contribuciones porcentuales, mientras que en julio, el sector residencial realiza
las mayores contribuciones (31%). El sector industrial resalta a nivel regional/nacional, particularmente
en octubre, donde tuvo las mayores contribuciones para las regiones Pampeana, Patagénica y Oeste
(PM1o: 30-64% y PM,s: 31-55%) y mostrd ser mucho mas relevante a nivel local, por ejemplo, en las

ARF3 (Rosario) y ARF4 (Bahia Blanca) donde fue el principal contribuyente durante todo el afio.

En las regiones Noreste, Noroeste y Central, el sector Ag_bb tiene las mayores contribuciones para
PM, 5 y PM1o simuladas en abril (CEN:~55%, NOE:~48% , NE:~70%) y octubre (CEN:~35%, NOE:~30%,
NE:~70%), lo cual se debe principalmente a la influencia de las emisiones asociadas a la quema de
residuos de cultivos y a la tala de bosques para la agricultura en el norte, y a los incendios asociados a
praderas y pastos secos en la zona central. También se observa un aumento de la contribucién del
sector Ag_bb a las concentraciones de PM en las regiones ARF1, ARF2 y ARF3, que representan grandes
centros urbanos. En abril, el sector Ag_bb se convirtié en el contribuyente mas importante a las
concentraciones tanto de PMjo como de PM;s en ARF1 (35-38%) y ARF2 (38-39%), y en el segundo
contribuyente mds importante en ARF3 (28-29%). El sector Ag_bb tiene incluso un impacto significativo

en ARF5, donde también alcanza su mayor contribucién en abril (37-38%).

Las emisiones del sector residencial, tanto a nivel nacional como regional, tienen un ciclo estacional
muy marcado, presentando maximos en julio, debido sobre todo al uso de gas natural y
biocombustibles para la calefaccion doméstica en la estacién fria (Puliafito et al.,, 2021). Las
concentraciones simuladas de PM,s siguen este comportamiento, mostrando a las actividades
residenciales como el principal contribuyente en el mes de julio, tanto a nivel nacional (31%) como en
las regiones Noreste (40%), Oeste (31%), Noroeste (39%) y Central (29%). Sin embargo, en las regiones
Pampeana y Patagdnica, Ag_bb (25%) y energia (27%), respectivamente, tuvieron los mayores aportes
a las concentraciones en este mes. Por su parte, PM1o muestra un comportamiento similar al de PMys
a nivel nacional y en las distintas regiones, con un notable aumento de los aportes del sector residencial
en julio en las regiones Noreste (41%), Oeste (33%) y Noroeste (43%), comparado con el resto de los
meses donde el aporte fue menor a 18%, dicho aumento se debe a que en las regiones mas al Norte la
calefaccion se realiza con GLP y lefia, ya que no hay red de gas natural. En la regién Central, a pesar de
apreciarse un aumento de las contribuciones del sector residencial a las concentraciones de PMjg

respecto del resto de meses, el sector Ag_bb sigue teniendo una contribucién mayor. En los meses de
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enero, abril y octubre el sector residencial es, en general, el que presenta los menores porcentajes de
contribucién, comparado con los demas sectores. El comportamiento del sector residencial también se
refleja en todas las ARF, las cuales mostraron mayores contribuciones de este sector en las

concentraciones de julio, incluso en aquellas zonas que representan entornos rurales.

En el ARF8 (Condiciones de fondo) se observaron las concentraciones mas bajas de todas las ARF (<0.4
ug m~3) (Figura 6-5 - Panel izquierdo) con influencia de diversos sectores, como energia, transporte,
residencial e industrial. A pesar de que casi el 100% de las emisiones reportadas en esta zona proceden
del sector Ag_bb, las concentraciones de PM;s estan influenciadas principalmente por el sector
energético a lo largo del afio (abril 53%, julio 33%, oct 58%), aunque el sector industrial es un
contribuyente significativo en abril (36%) y octubre (42%), y el sector residencial experimentan un
aumento considerable en julio (32%), mientras que en enero todas las concentraciones vienen del
sector transporte. En cuanto a PMyg, la energia y la industria son las principales fuentes en abril y
octubre (energia 81% y 63%, industria 19% y 37%), mientras que el transporte y el sector residencial
destacan en enero (46%) y julio (37%) respectivamente. Por otra parte, el ARF6, se caracteriza por un
alto porcentaje de emisiones provenientes de fuentes puntuales (>45%), lo cual se refleja en el patrén
de concentracion simulado. En esta ARF el sector energético destaca como el principal contribuyente
en las concentraciones simuladas, representando mas del 33% a lo largo de todo el afio con un pico
maximo en enero (PMa.s: 42%, PMio: 37%). Ademas del sector energético, el sector industrial también
contribuye significativamente tanto a las concentraciones promedio de PM;o como a las PM; 5 en esta

zona, aunque no tiene una contribucidn a las emisiones de PMyp.

6.4 Conclusiones parciales

En este capitulo se utilizé el sistema de modelado completo WRF-Chem-KPP en combinacién con la
configuracion regional optimizada y datos de entrada obtenidos del inventario GEAA-AEI, cuya alta
resolucion espacio-temporal ha demostrado tener una influencia positiva en el desempefio del modelo
a escala sub-regional (Capitulo 5). Se evaluaron las caracteristicas de variacidn estacional y espacial de
la contaminacién atmosférica en el mes central de cada estacion del afio (enero, abril, julio y octubre)
de 2019 en comparacién con la columna de NO, de TROPOMI. Las columnas de NO; troposférico de
WRF-Chem y TROPOMI muestran buenas correlaciones espaciales y temporales en todo el dominio con
coeficientes de correlacién de hasta 0.84 y un sesgo medio normalizado entre —2% y 80% que depende
fuertemente del periodo del afio considerado. WRF-Chem reproduce espacialmente las columnas
troposféricas de NO, sobre fuentes puntuales aisladas (ARF6) y regiones urbanas con correlaciones

entre 0.48 y 0.90, pero presenta correlaciones espaciales menores sobre las dreas de referencia de
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condiciones de fondo (ARF8) y de cultivos (ARF7). EI comportamiento espacio-temporal de las
emisiones se ve reflejado en el modelo y estd en concordancia con lo mostrado por el satélite
principalmente para las plumas ubicadas sobre los centros urbanos. Sin embargo, el modelo tiende a
sobreestimar los valores absolutos de columnas sobre las areas mas contaminadas principalmente en

invierno (julio).

El estudio de sensibilidad considerando los sectores de emisién independientes, muestra que la
contribucién de los distintos sectores varia entre las regiones y dentro de ellas, y que los aportes
dependen en gran medida de la especie considerada. En el analisis se encontré que para NO; el
transporte y la produccion de energia son los sectores que mas influyen en las concentraciones
simuladas, mientras que para PM la quema de biomasa (Ag_bb) y el sector industrial son los que mas
destacan, por lo que reducir las emisiones de estos sectores deberia ser una prioridad en los esfuerzos
de control de la contaminacidon atmosférica en Argentina. Ademads, es importante prestar mucha
atencion a las fuentes puntuales, ya que se observé que cambios pequefios en las emisiones pueden
tener un efecto amplificado en las concentraciones medias, especialmente en el caso de aerosoles. Los
resultados presentados en este capitulo constituyen un punto de partida para que los responsables
politicos y las partes interesadas desarrollen estrategias y politicas especificas para cada region con el
fin de mejorar la calidad del aire. En este sentido, las propuestas de futuras medidas de control de la
contaminacién podrian incluir la promocién del uso de modos de transporte mas limpios, el fomento
de la eficiencia energética y las energias renovables, el control de las emisiones por quema de biomasa
y la promocién del uso de fuentes de energia domésticas mas limpias. Se destaca la importancia del
analisis de sensibilidad de las simulaciones con un enfoque sectorial, ya que no solo se evidencia el
comportamiento de las emisiones y los sectores predominantes, sino que se identifica la influencia de
sectores sobre las concentraciones en zonas remotas o en zonas donde las emisiones locales ni siquiera
incluyen un sector determinado. Identificar el comportamiento del modelo segun los diferentes
sectores es la primera base para definir estrategias de mitigacién. Se enfatiza la importancia de la
obtencidn de informacién acerca de las concentraciones a nivel local, ya que como se ha demostrado,
la dindmica espacio-temporal de las concentraciones puede ser totalmente diferente para area de
referencia mas pequefias dentro de una misma regiéon. Ademas, disponer de estos datos en alta
resolucién, conociendo tanto los impactos de un sector a nivel regional como local, posibilita la
realizacién de estrategias de mitigacion regionalmente integradas. Finalmente es importante sefialar
que el andlisis realizado puede dar una idea de los efectos que tienen las emisiones de los distintos
sectores en las concentraciones simuladas, pero se trata de un método de sensibilidad que puede
presentar incertidumbres en cuanto a la contribucién porcentual de cada fuente dentro de un sistema
no lineal, ya que la suma de los impactos de todas las fuentes no es exactamente igual a la

concentracion total (Yarwood et al., 2007) .
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7 Conclusionesy trabajo futuro

7.1 Conclusiones generales y consideraciones finales

La investigacién realizada en esta tesis ha logrado importantes avances en el desarrollo y mejora del
sistema de modelado WRF-Chem-KPP para la comprension de la calidad del aire y la quimica
atmosférica en Argentina. La metodologia desarrollada en los Capitulos 2 y 3 permite la utilizacion
simultdnea de inventarios de emisiones globales y/o locales con diversas resoluciones espacio-
temporales, lo que resulta de gran utilidad para realizar analisis comparativos de diferentes escenarios.
Ademas, se ha implementado operativamente el modelo WRF-Chem-KPP para realizar el modelado
3D+temporal de la quimica troposférica de manera local (Capitulo 5) y regional (Capitulo 6), adaptando
diferentes bases de datos en alta resolucion preexistentes para el area de estudio, lo que mejora

ampliamente la configuracion por defecto de WRF-Chem.

La investigacién ha cumplido con los objetivos especificos establecidos, incluyendo la incorporacién de
distintos tipos de mecanismos de reaccién atmosféricos validados en WRF-Chem, para lo cual hubo que
adaptar la especiacion quimica de los inventarios de emision locales de manera tal que sean
compatibles con los incluidos previamente en el modelo, y de este modo obtener una detallada
descripcion de las fuentes de emisidn. Se han creado diferentes herramientas informaticas y codigos
para el preprocesamiento y postprocesamiento de datos, los cuales optimizan el rendimiento y
exactitud de las simulaciones. En un sentido técnico, la tesis ha logrado un gran aporte al campo de la
simulacion de la contaminacién atmosférica al dejar un modelo completamente configurado y funcional
gue incorpora avances tecnoldgicos significativos con informacién local. Los resultados obtenidos y la
metodologia empleada permiten un enfoque mas preciso y eficiente en la investigacién de diferentes
preguntas cientificas relacionadas con la calidad del aire y la quimica atmosférica. La herramienta
desarrollada queda a disposicién de la comunidad cientifica para ser utilizada en investigaciones futuras

y contribuir al avance del conocimiento en este campo de estudio.

Cabe destacar que las investigaciones previas realizadas por el grupo GEAA con el modelo WRF-Chem,
se centraron en la identificacidn de configuraciones quimicas y meteoroldgicas dptimas para la zona de
estudio. Sin embargo, estos andlisis se limitaban a la version basica del modelo WRF-Chem vy el uso
Unicamente de inventarios de emisién globales, ya que hasta antes de la presente tesis no se habia
implementado una configuracién completa WRF-Chem-KPP. Dicho avance ha permitido la utilizacién
de esquemas quimicos mds complejos y/o la personalizacién de los esquemas existentes para
incorporar reacciones quimicas adicionales. Esta mejora posibilita la realizacién de investigaciones

relacionadas con la formacién y transporte de contaminantes secundarios como el ozono troposférico
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y el material particulado, aspectos que no pueden ser abordados a través de la informacion
exclusivamente proporcionada por un inventario de emisiones. Adicionalmente, el avance sobre la
incorporacion simultdnea de inventarios de emisiones con distintas resoluciones espacio-temporales
dentro del modelo ha puesto de manifiesto la influencia sustancial de las variaciones espaciales y
temporales de las emisiones antropogénicas sobre las simulaciones de la calidad del aire. Esto resalta
la importancia de disponer de informacién precisa sobre la distribucidn espacial y el comportamiento
diurno de las fuentes de contaminacidn. Por otra parte, gracias a la implementacién de la configuracion
completa en el centro de computaciéon de alto rendimiento (TOKO), se han adquirido diversos
conocimientos sobre la eficiencia computacional de los procesos internos del modelo. Dicho
conocimiento ha permitido llevar a cabo simulaciones mas complejas y prolongadas en el tiempo, como
se evidencia en los casos de estudio (Capitulos 5y 6). Antes de los desarrollos expuestos en este estudio,
tales simulaciones habrian implicado una demanda de tiempo considerable o incluso habrian sido
inviables debido a las limitaciones de los recursos computacionales. Ademas, es importante destacar
gue no se habia realizado ningln analisis de rendimiento en el clister TOKO para el modelo WRF-Chem
previo a este estudio. Como fruto de este desarrollo, el ambito de investigacion del grupo se ha
ampliado para abarcar una comprensién mas profunda de la capacidad oxidativa atmosférica y del

impacto de las emisiones en la calidad del aire de la regidn.

En el Capitulo 5 se evalué el desempefio del modelo utilizando inventarios de emisiones antropogénicas
globales (EDGAR-HTAP) y locales (GEAA-AEI) con diferentes resoluciones espaciales y temporales. Para
ello se realiz6 una comparacién sobre Buenos Aires con las mediciones disponibles en superficie de
concentraciones de PMig, PMs 5, NO2 y O3, asi como con la columna de NO, troposférico medida desde
satélite, tomando como caso de estudio el periodo mayo-junio de 2018. Se encontré un buen
desempefio general del modelo para todas las simulaciones dentro del dominio interno de mayor
resolucion (d03, 1.3 km). Las diferencias entre GEAA-AElI y EDGAR-HTAP dieron lugar a importantes
variaciones en las distribuciones espaciales de las concentraciones y las frecuencias de distribucion
superficiales simuladas para todos los contaminantes, mas no en el promedio mensual de la columna
de NO; troposférico. Se observé que cuando las emisiones son altas y se aglomeran dentro del centro
de CABA (EDGAR-HTAP), el modelo responde de la misma manera, manteniendo una pluma
contaminante grande y homogénea que se diluye hacia las areas suburbanas (EDGARnp). Sin embargo,
cuando el inventario incluye una alta resolucion espacial (GEAA-AEI), la distribucion de las plumas
contaminantes en superficie distingue puntos criticos locales y caracteristicas espaciales que se
correlacionan con las fuentes de emisién puntuales y las autopistas (GEAAnp). Ademas, incluso cuando
la variacion diurna de las concentraciones de NO; ha sido adecuadamente representada en todas las
simulaciones, los niveles de fondo nocturnos mejoran cuando se considera un perfil horario mas
definido con emisiones reducidas durante la noche (GEAAprf). Todo lo anterior confirma que el

aumento de la resolucién espacio-temporal del inventario de emisiones puede desempefiar un papel
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clave en la representacion de la calidad del aire modelada a escala regional: cuanto mas fina es la
resolucion espacial del dominio estudiado, mayor es la variabilidad local y regional en los patrones de

dispersion que se consigue.

Los resultados mostraron que el uso de una configuracidn local optimizada dentro de WRF-Chem-KPP
ayuda a representar mejor la heterogeneidad espacial dentro de un gran centro urbano como la
megaciudad del AMBA. La distincién entre puntos criticos individuales y areas poco contaminadas es
de primordial importancia para determinar la ubicacién éptima de una estacion de calidad del aire,
dependiendo del objetivo de monitoreo. Asi, en base a la aplicacién del nuevo sistema WRF-Chem-KPP
incluyendo el inventario GEAA-AEI en alta resolucion, sugerimos diferentes ubicaciones donde podrian
realizarse campafas de medicién dentro del AMBA (o reubicar temporalmente las estaciones de
monitoreo actuales). Esto posibilitaria por un lado optimizar el funcionamiento de la red de monitoreo
de CABA dando informacién que resalte la variabilidad espacial de los contaminantes en distintos
puntos de la ciudad; y por otro lado confirmar la exactitud del inventario nacional argentino a escala

regional, propiciando su aplicacidén para posteriores estudios en otras ciudades del pais.

En el Capitulo 6, se utilizé el sistema de modelado WRF-Chem-KPP en combinacién con un inventario
de emisiones antropogénicas local de alta resolucidon (GEAA-AEI) y otro global (EDGARV5) para analizar
la contaminacion atmosférica en un Unico dominio regional centrado en Argentina durante las cuatro
estaciones del afio 2019. Se examinaron las caracteristicas espacio-temporales de las concentraciones
atmosféricas simuladas y se evalué el desempeiio general del modelo, comparando los resultados con
los datos de la columna troposférica de TROPOMI. Ademas, se analizaron las variaciones estacionales
de las concentraciones simuladas en todo el pais, tanto en areas de referencia urbanas como en
regiones mas remotas. Se demostré la viabilidad de evaluar regionalmente la relacién entre las
concentraciones de contaminantes y los cambios en las emisiones antropogénicas en Argentina,
aprovechando la disponibilidad de datos detallados del inventario GEAA-AEI con alta resolucion
espacial y temporal para identificar los sectores econémicos que contribuyen en mayor medida a las
emisiones atmosféricas en cada zona de estudio. Se proporciona informacién detallada sobre la
contaminacién atmosférica relacionada con PMj, PM.s y NO, en diversas regiones del pais,
identificando los sectores econdmicos con mayores emisiones y evaluando su impacto en la calidad del
aire a nivel nacional y estacional. En lineas generales, se encontré una buena correlacién entre las
mediciones de NO, de TROPOMI y las simulaciones de WRF-Chem, aunque hubo una sobreestimacién
en las dreas mas contaminadas durante el invierno. El estudio de sensibilidad revelé que el transporte
y la produccién de energia son los principales contribuyentes a las concentraciones de NO, mientras
que la quema de biomasa y el sector industrial son los principales factores en las concentraciones de

PM. Asimismo, se encontré una fuerte dependencia estacional del material particulado con las
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condiciones iniciales y de contorno utilizadas en el modelo, en particular el transporte de PM1gy PM3 5

proveniente de Brasil.

Este estudio no solo actualiza el estado del arte en investigaciones sobre calidad del aire a nivel regional
en Argentina, sino que también proporciona nueva informacién y conocimientos valiosos en un pais
gue requiere iniciativas relacionadas con la caracterizacién de fuentes de contaminacién atmosférica.
Asimismo, la informacidn satelital utilizada resulté ser muy valiosa a la hora de evaluar el rendimiento
del modelo para determinados contaminantes, lo cual es de suma importancia en paises
subdesarrollados o en vias de desarrollo, donde no siempre se dispone de programas continuos de
calidad del aire y/o las redes existentes no permiten una representacion espacial adecuada. Esta tesis
demuestra que las mediciones de NO; que realiza el satélite TROPOMI proporcionan informacion

adecuada para realizar una validacién del modelo WRF-Chem a escala regional en Argentina.

Finalmente, los resultados obtenidos ponen de manifiesto que el uso de informaciéon local en alta
resolucion y dependiente del tiempo tiene importantes implicaciones para abordar la distribucién
espacio-temporal tan variable de la calidad del aire simulada en Argentina tanto a nivel local como
regional. También se sefiala el potencial de los modelos atmosféricos para ser utilizados en el disefio y
optimizacién de las redes de monitoreo local, lo que a su vez puede promover una mejor comprensién
de la calidad del aire regional, reduciendo al mismo tiempo los costos econdmicos y logisticos. Se
concluye que el desarrollo y la mejora de los inventarios locales de emisiones en combinacién con los
modelos de calidad del aire de alta resolucién es particularmente crucial en las ciudades sudamericanas
subdesarrolladas/en desarrollo que carecen de una red integral de calidad del aire. Cabe mencionar
gue en un principio la metodologia de la tesis fue planteada para incluir informacién de alta resoluciéon
en el modelo a escala continental, incluyendo todo el cono sur sudamericano. Sin embargo, dadas las
dificultades ocasionadas por la situacion de pandemia COVID-19, la interaccion con otros paises de la
zona para obtener este tipo de informacién se vio limitada, por lo que fue necesario restringir el caso
de estudio regional al territorio argentino. No obstante, los procedimientos planteados son
suficientemente generales para extenderse a otras regiones, siempre y cuando la informacion

requerida en alta resolucion se encuentre disponible.

7.2 Trabajo futuro

En este trabajo se describieron los procedimientos metodolégicos para implementar una configuracién
local optimizada en el modelado regional de la calidad de aire en Argentina utilizando el modelo WRF-
Chem. Se realizaron las respectivas pruebas de validacién del modelo, que dan confianza al uso del
sistema WRF-Chem-KPP para analizar los impactos de diferentes fuentes de emisidon sobre la

variabilidad espacial y temporal de las especies quimicas simuladas sobre regiones urbanas y rurales
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del territorio argentino, asi como la estacionalidad promedio de todo el territorio nacional. A
continuacion, se presentan algunas perspectivas interesantes que pueden ser investigadas a futuro,

dando continuidad al trabajo de investigacién presentado en esta tesis:

o El desafio de mitigar la contaminacién atmosférica es global y exige una comprension
exhaustiva de los factores que influyen en la dinamica de los contaminantes. Por consiguiente,
se requiere abordar este problema en una perspectiva que no solo considere el ambito local,
sino también el regional y global. Una estrategia viable para conseguir este objetivo es realizar
simulaciones para toda América del Sur mediante la colaboracién con grupos de investigacién
de otros paises de la regidn, con el fin de integrar inventarios de emisiones de alta resolucién
en WRF-Chem. De esta manera, se lograra una aproximacion mas completa y precisa para la
investigacién de la contaminacion transfronteriza y su impacto en la escala regional.

e Es fundamental realizar estudios de sensibilidad que vayan mds alld del analisis de las
observaciones para evaluar las estrategias de control de las emisiones. En este sentido, se
propone la realizacion de estudios basados en el inventario de emisiones y en los resultados
de simulaciones que tengan en cuenta la relacién entre la calidad del aire y el desarrollo
socioecondémico y productivo de cada regidn. Con el objetivo de analizar las implicaciones de
la reduccion de emisiones generadas por diferentes actividades, para proponer medidas de
control especificas que permitan mejorar la calidad del aire en Argentina, principalmente en
aquellas regiones que se encuentren mas contaminadas. De esta manera, se proporcionaria
una base cientifica que servird de orientacién para definir las politicas, la prevencién y el
control de la contaminacién atmosférica en la region.

e Laquema de biomasa, como la quema de bosques, praderas o cultivos puede tener un efecto
significativo sobre la formacidn de nubes y el clima. Partiendo de una configuracién local
optimizada, investigar el efecto de distintos esquemas de aerosoles en la simulacidn regional
de la calidad del aire, incluyendo aquellos que tienen en cuenta la interaccién de los aerosoles
producidos por las emisiones con la formacién de nubes a través de la generacidn de nucleos
de condensacion. Esto permitird contribuir a comprender el impacto de dichas emisiones en
los regimenes de precipitacién en Argentina, asi como los cambios en dichos regimenes
introducidos por la actividad humana.

e lLas emisiones ocednicas pueden tener un impacto significativo sobre los cambios en las
propiedades de los aerosoles, la microfisica de las nubes y el forzamiento radiativo. En este
sentido, resulta de particular interés investigar los efectos de la inclusidn de estas emisiones
en las simulaciones realizadas con la configuracion local optimizada para Argentina,
principalmente identificando el efecto que pueden tener al interactuar con la contaminacién

proveniente de los grandes centros urbanos cercanos a la costa.
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Anexo A. Contribuciones en otros trabajos cientificos

relacionados

A.1 Pasantia de investigacion IQFR-CSIC (Espafia).

En el transcurso de la presente tesis se realizé una estancia de investigacién en el Instituto de Quimica
Fisica Rocasolano del Consejo Superior de Investigaciones Cientificas (IQFR-CSIC) en Madrid, Espaiia. La
visita se llevé a cabo en el marco del programa I-Coop+ centrado en el estudio de la quimica de los
halégenos VSL a partir del acoplamiento entre el modelo atmosférico global CAM-Chem y el modelo
regional WRF-Chem. Durante la estadia, se han aprendido las bases técnicas para la
implementacién/modificacién de un mecanismo de reaccién atmosférica en WRF-Chem utilizando KPP.
En particular, el instituto ha trabajado en la ampliaciéon del mecanismo MOZART-MOSAIC para incluir
una descripcidon completa de las fuentes de emision, la fotoquimica de los halégenos en fase gaseosa y
el reciclaje heterogéneo de especies como el Br, el I y el Cl. En este sentido, como parte de la estancia,

he podido capacitarme en los procedimientos para:

Compilar en el cluster TOKO la versién del modelo con el mecanismo MOZART-MOSAIC

modificado con la implementacidn de la quimica de halégenos.

e Generar los archivos wrfocean_d<dominio> que contienen las concentraciones de
halocarbonos oceanicos tomados de Ziska et al. (2013), redimensionados en la misma

proyeccidn cartografica de los dominios de simulacién de WRF-Chem.

e Compilar la herramienta megan bio emiss, modificada para utilizar los archivos

wrfocean_d<dominio> como archivo de entrada adicional para incluir las emisiones oceanicas
de halocarbonos, junto con el célculo de las emisiones biogénicas continentales en la

simulacion.

e Generar las condiciones iniciales y de contorno para varios compuestos halogenados
utilizando una version de CAM-Chem con la quimica de halégenos habilitada (Fernandez et al.,

2014)
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Como resultado de dicha interaccion se pudo colaborar en la elaboracion de los siguientes trabajos:

e Li, Q, Badia, A., Fernandez, R. P., Mahajan, A. S., Lépez-Noreiia, A. I., Zhang, Y., Wang, S.,
Puliafito, E., Cuevas, C. A., & Saiz-Lopez, A. (2021). Chemical Interactions Between Ship-
Originated Air Pollutants and Ocean-Emitted Halogens. Journal of Geophysical Research:
Atmospheres, 126(4). https://doi.org/10.1029/2020JD034175 (Articulo publicado en revista
con referato)

e Li, Q, Badia, A., Fernandez, R. P., Mahajan, A. S., Lopez-Norefia, A. |., Zhang, Y., Wang, S.,
Puliafito, E., Cuevas, C. A., & Saiz-Lopez, A. (2021). Chemical interactions between ship-
originated air pollutants and ocean-emitted halogens. EGU General Assembly online, 19-30
Apr, EGU21-10827, https://doi.org/10.5194/egusphere-egu21-10827, 2021. (Trabajo
publicado en congreso internacional)

Resumen: Los buques de navegacidn maritima suministran productos de una regién a otra y
contribuyen a la economia mundial. Los gases de escape de los buques contienen muchos
contaminantes atmosféricos y provocan importantes cambios en la composicion de la atmdsfera
marina. El papel de las especies haldgenas reactivas (RHS) en la troposfera ha recibido un
reconocimiento cada vez mayor y los océanos son los mayores contribuyentes a su carga atmosférica.
Sin embargo, no se ha estudiado en detalle el impacto de las emisiones del transporte maritimo en las
RHS ni el de éstas en los contaminantes atmosféricos originados por los buques. Aqui se utiliza una
version modificada el modelo WRF-Chem para explorar las interacciones quimicas entre las emisiones
de los barcos y los RHS oceanicos sobre los mares de Asia Oriental en verano. Las emisiones y las
transformaciones quimicas resultantes de las actividades maritimas aumentan el nivel de NO y NO; en
la superficie, aumentan el O3 en el Mar de China Meridional, pero disminuyen el O3 en el Mar de China
Oriental. Estos cambios en los contaminantes dan lugar a notables cambios en los niveles de RHS
(aumento de >200% del cloro; disminucion de ~30% y ~5% del bromo y el yodo, respectivamente), asi
como en su particionado. Los abundantes RHS, a su vez, reconfiguran las cargas de los contaminantes
atmosféricos (~20% de disminucién de NO y NO; ~15% de disminucién de Os) y las de los oxidantes
(>10% de reduccion de OH y HO,; ~40% de disminucién de NOs) con marcados patrones a lo largo de
las vias de los buques. Por lo tanto, sugerimos que estas importantes interacciones quimicas de las
emisiones originadas por los buques con la RHS deben ser consideradas en las evaluaciones de politica

ambiental del papel de las emisiones del transporte maritimo en la calidad del aire y el clima.
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Tabla A.1. Comparacién de los valores histéricos observados, con las concentraciones simuladas (media mensual) de O3, NO, CO, 10, CHBrs, CH2Br2, CHBr2Cl, obtenidas para los tres casos de simulacion: FULL:
considerando la quimica de los halégenos, las emisiones ocednicas y las emisiones antropogénicas del transporte maritimo; NO-HAL: desactivando las emisiones oceanicas; NO-SHIP: desactivando las emisiones del

transporte maritimo (Tabla S1, Li et al., 2021)

Table S1. Evaluation of WRF-Chem simulation

Location (Reference) Period Species Observation * NO-SHIP® NO-HAL"® FULL®
East China Sea (Hatakeyama et, al. 2004) Mar, 2001 (03} 62.9 to 86.4 ppbv (flight average at 400m) 22.5(49.7) 28.4(54.9) 21.9(49.4)
NO: 270 to 430 pptv (daytime average<1000m) 371.8 (869.6) 421.4 (904 4) 386.2(943.6)
West Pacific (Jacob et, al. 2003; Carmichael et, al. 2003) Mar, 2001 05 51.1 to 55.5 ppbv (daytime average<1000m) 30.0 (40.2) 34.1 (45.0) 29.9(40.2)
Co 218.8 to 235.3 ppbv (daytime average<1000m) 86.2(132.1) 83.9(130.2) 86.2(131.8)
South China Sea (Schreier et, al. 2015) Nov, 2011 NO; <30 pptv (average in MBL) 32.2(165.1) 102.5(228.2) 78.0(229.4)
East China Sea (Tan et al., 2018) Jun, 2017 NO; <3000 to =10000 pptv (average) 59.8(299.8) 523.6(1093.3) 359.7(873.4)
NO, 2300=1200 pptv (average) 300.0(1310.2) 610.2(1505.8) 546.9(1490.3)
Northern South China Sea (Lan et al., 2015) Mar, 2010 0s 21£7.3 ppbv (average) 18.5(33.1) 23.8(41.0) 18.8(33.9)
Cco 170=7.3 ppbv (average) 76.3(115.9) 743 (115.7) 75.7(116.6)
NO; 40001300 to 5300 £5600 pptv (average) 227.2(5882.5) 717.7 (5965.4) 614.9 (5987.9)
Taiwan Strait (Lan et al., 2015) Apr, 2010 Jul, 2010 0y 21£8.0 to 41=11.5 ppbv(average) 21.7(45.8) 27.3(58.9) 21.9(45.5)
co 145+50 to 28634 ppbv (average) 59.0(140.1) 56.1(123.8) 58.3(126.3)
West Pacific (Koenig et al., 2017) Jan-Feb, 2014 BrO 0.15 to 1.7 pptv (daytime flight average< 500 m) 0.96 (7.0) - 045(14)
West Pacific (GroBmann et al., 2013) Oct, 2009 10 0.7 to 1.4 pptv (daytime flight average in MBL) 0.76 (1.6) - 0.68(1.3)
Global (Prados-Roman et al., 2015) 2008-2013 10 0.4 to 1.4 pptv (daytime average at surface) 14(4.2) - 1.2(2.6)
CHBn: 0.3 to 4.9 pptv (average) 0.12(0.23) - 0.12(0.23)
East Chin Sea and West Pacific (Liu et al. 2020) ocS:&‘lc?l:Z):ls CH:Br, 0.210 7.5 pptv (average) 0.13(0.24) - 0.13(0.24)
CHBnCl 0.2 to 2.0 pptv (average) 0.04 (0.08) - 0.04 (0.08)
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A.2 Colaboracion en otros proyectos del grupo GEAA-UTN

Los conocimientos y desarrollos alcanzados en los afios iniciales de la presente tesis permitieron
configurar una estructura del modelo WRF-Chem-KPP completamente funcional, que pudo ser
implementada con éxito en los recursos computacionales disponibles de las instituciones GEAA-UTN
(maquinas de escritorio) y FCEN-UNCUYO (clister TOKO) de manera que los grupos de investigacion de
ambas instituciones tuvieran la configuracion local optimizada considerando las mismas caracteristicas
locales y las mismas bases de datos de emisiones de alta resolucién. Esta implementacién supuso un
avance para el grupo GEAA-UTN y me permitié apoyar el desarrollo y conclusion de la tesis doctoral de
otros miembros del grupo que tenian una componente de simulacién en su propuesta. Mi contribucion
en estos trabajos fue la configuracion de WRF-Chem-KPP para cada uno de los casos de estudio, la
ejecucién de las respectivas simulaciones y el desarrollo de cédigos de postprocesamiento para el
analisis y presentacién de los resultados en formato de imagenes y tablas. Las contribuciones realizadas
incluyeron simulaciones de sensibilidad del modelo WRF-Chem-KPP ante diferentes parametrizaciones
microfisicas, con diferentes mecanismos quimicos y de aerosoles, y posteriormente un analisis adicional
con la activacion/desactivacion de las emisiones por quema de biomasa, como se describe a

continuacion:

A.2.1 Impacto de las emisiones de aerosoles sobre las precipitaciones de los
andes centrales

Pascual Flores, R. (2019). Impacto de las emisiones de aerosoles sobre las precipitaciones de los andes

centrales. [Tesis Doctoral], Universidad Tecnoldgica Nacional- Facultad Regional Mendoza.

Resumen: El objetivo de este trabajo fue evaluar la influencia de los aerosoles antropogénicos en los
patrones de precipitacién. Para ello, como primer paso, se evalué el desempefio de diferentes
configuraciones del modelo meteorolégico WRF para predecir la precipitacion liquida y sélida en la
region de los Andes Centrales. Estas simulaciones se compararon con las estadisticas de precipitacién
de la zona de estudio para validar la configuracion éptima. El modelo WRF demostré su capacidad para
reproducir eventos tipicos de precipitacion en un area con topografia y meteorologia complejas. La
configuracion meteoroldgica optimizada se utilizé para efectuar simulaciones con el modelo WRF-
Chem con el fin de realizar un analisis de sensibilidad con respecto a la inclusiéon de las emisiones
antropogénicas en la simulacién. Se examinaron escenarios en condiciones limpias (sin aerosoles) y en
condiciones contaminadas a diferentes niveles (con inclusidn e incremento de aerosoles) para eventos
de precipitacién tipicos. Cuando se incluyeron en la simulacién las emisiones antropogénicas sin
modificar, se observé un ligero aumento en la cantidad de precipitacién a escala local (aprox. 8%),

mientras que cuando se simulé un aumento de la contaminacién en areas particulares del dominio de
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simulacién, se observaron disminuciones en la cantidad de precipitacidn (aprox. 60%), por lo que se
determind que el grado de impacto es probablemente sensible a la magnitud de la emision. Ademas,
se realizé un andlisis con datos satelitales para evaluar el impacto de los incendios en los patrones de
precipitacion en Mendoza. Este analisis también demostré que cuanto mayores son las cargas de
material particulado (PM, ) presentes en la atmdsfera como consecuencia de los incendios en la zona,
menores son los registros de precipitacién acumulada. Ademas de las contribuciones realizadas en la

tesis, los resultados parciales de se presentaron en el siguiente congreso:

e  Pascual Flores, R., Bolafio-Ortiz, T., Lépez Norefia, A. & S.E. Puliafito. (2018). Characterization
of the spatio- temporal variation of atmospheric pollution. WRF-Chem simulations and
analysis potential sources contribution on the Central Andes. School of Atmospheric
Measurements in Latin America and the Caribbean (SAMLAC): Reactive Gases and Aerosols.
Noviembre. San Juan, Puerto Rico. (Presentacién en congreso)

A2.2 Evaluacién de los aerosoles absorbentes en la reduccién del albedo en
nieve en la primavera austral de los Andes Centrales

Bolafio Ortiz, T. (2019). Evaluacién de los aerosoles absorbentes en la reduccion del albedo en nieve en
la primavera austral de los Andes Centrales [Tesis Doctoral], Universidad Tecnolégica Nacional- Facultad

Regional Mendoza.

Resumen: Los cambios en el albedo en nieve (SA) en las cuencas Limari, Choapa, Aconcagua, Maipo,
San Juan, Mendoza y Tunuydn en los Andes centrales se asocian con la posible deposicion de particulas
absorbentes de luz (LAP) en la primavera austral. En este trabajo, se relaciond el comportamiento del
SA con los datos diarios de cobertura de nieve (SC), la profundidad éptica del aerosol (AOD) y la
temperatura de la superficie terrestre (LST) disponibles de MODIS (Terra) durante 2000-2016, y con
otros parametros derivados como dias después de nevadas (DAS) y la precipitacion nivea (SP). Se
utilizaron pixeles con 100% SC para obtener el valor promedio mensual de SA, LST, AOD, DAS y SP de
septiembre a noviembre, y se realizd un analisis de regresién multiple que ha mostrado representar
adecuadamente el SA, evidenciando que los aumentos de aerosoles (AOD) pueden estan reduciendo el
SA en los meses de primavera en 13.6, 8.6, 6.4, 4.6 y 3.8% en las cuencas Limari, Tunuyan, San Juan,
Mendoza y Maipo respectivamente. En este trabajo se utilizaron simulaciones con el modelo WRF-
Chem para demostrar que la distribucién de carbono negro (BC) procedente de la quema de biomasa a
cielo abierto en la regién y el AOD promedio diario se asocian con una disminucién del 10, 33 y 22% de
SA en las cuencas San Juan, Mendoza y Tunuyan respectivamente, entre el 29 y el 30 de septiembre de
2016. Las concentraciones simuladas de BC se presentan desde el noreste, coincidiendo con una
apreciable cantidad de focos de quema observados en imagenes del satélite VIIRS para estos dias.
Asimismo, se aplicé el modelo de trayectoria NOAA HYSPLIT que constatd que las masas de aire con BC
fueron arrastradas desde la fuente en direccidn a las cuencas de San Juan, Mendoza y Tunuyan.

Nuestros resultados sugieren que la disminucidn de SA debido a AOD, en el caso de estudio, se originé
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debido al BC generado por las quemas del noreste que cominmente se presentan en esa época del afio

en Argentina y Sudamérica, lo que produce un impacto negativo en la nieve y en los recursos

hidrolégicos que se generan en los Andes Centrales.
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Figura Al. Salidas del modelo para la distribucion latitudinal de los promedios diarios de BC para el 28 y 29 de septiembre de

2016, en las cuencas del Limariy del Maipo (Figura 7, Bolafio-Ortiz et al., 2019).

Los resultados obtenidos se utilizaron posteriormente para la publicacion de los siguientes trabajos:

Puliafito, S.E., Ortiz, T. B., Pascual, R., Lopez-Norena A., & Berna, L. (2020). Snow Albedo
Reduction in Central Andes by Atmospheric Aerosols: Case Study on the Tunuydn Basin
(Argentina), IEEE Latin American GRSS & ISPRS Remote Sensing Conference (LAGIRS), Santiago,
Chile, 2020, pp. 548-553, https://doi.org/10.1109/LAGIRS48042.2020.9165617. (Articulo
publicado en revista con referato)

Bolafio-Ortiz, T. R., Pascual-Flores, R. M., Lopez-Norefia, A. |., Ruggeri, M. F., Lakkis, S. G.,
Ferndndez, R. P., & Puliafito, S. E. (2019). Assessment of absorbing aerosols on austral spring
snow albedo reduction by several basins in the Central Andes of Chile from daily satellite
observations (2000-2016) and a case study with the WRF-Chem model. SN Applied Sciences,
1(11), 1352. https://doi.org/10.1007/s42452-019-1256-z (Articulo publicado en revista con
referato)

Bolafio-Ortiz, T. R., Pascual-Flores, R. M., Lépez-Noreiia, A. |., Ruggeri, M. F., Lakkis, S. G. &
Puliafito, S. E. (2019). Effect of biomass burning on Light-Absorbing Particles (LAP) vs. snow
albedo reduction on Central Andes: the analysis of WRF-Chem modeling. (Poster). The 2019
Meteorology and Climate - Modeling for Air Quality Conference, Davis, CA. USA Affiliation:
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A.3

University of California, Davis. http://dx.doi.org/10.13140/RG.2.2.27741.15847 (Presentacion
en congreso)

Bolafio-Ortiz, T. R., Ruggeri, M. F, Pascual-Flores, R. M., Lépez-Norefia, A. I.., Lakkis, S. G., &
Puliafito, S. E. (2019). Andlisis de los aerosoles absorbentes generados por quema de biomasa
y su relacién con la reduccion de albedo en nieve en la Cuenca del Maipo (Chile): Estudio de
caso usando el modelo WRF- Chem. Reunién anual de la Sociedad Chilena de la Cridsfera,
Centro de Estudios Avanzados en Zonas Aridas. La Serena, Chile (Presentacién en congreso)

Otras publicaciones

A continuacién, se recopilan otros trabajos, presentados en revistas cientificas internacionales,

congresos y reuniones nacionales/internacionales relevantes que me han permitido adquirir

experiencia en el modelado global, regional y urbano. Ademas de varias colaboraciones dentro de las

lineas de investigacion del director y codirector de esta tesis que han contribuido de una u otra manera

en el desarrollo tanto de mi investigacion como de mi crecimiento profesional.

A3.1

A.3.2

Articulos publicados en revistas con referato

Puliafito, S. E., Bolafio-Ortiz, T. R., Fernandez, R. P., Berng, L. L., Pascual-Flores, R. M., Urquiza,
J., Lépez-Noreiia, A. I., & Tames, M. F. (2021). High-resolution seasonal and decadal inventory
of anthropogenic gas-phase and particle emissions for Argentina. Earth System Science Data,
13(10), 5027-5069. https://doi.org/10.5194/essd-13-5027-2021

Fernandez, R. P., Barrera, J. A., Lopez-Norefia, A. I., Kinnison, D. E., Nicely, J., Salawitch, R. J.,
et al. (2021). Intercomparison between surrogate, explicit and full treatments of VSL bromine
chemistry within the CAM-Chem chemistry-climate model. Geophysical Research Letters, 48,
€2020GL091125. https://doi.org/10.1029/2020GL091125

Bolafio-Ortiz, T. R., Pascual-Flores, R.M., Puliafito, S. E., Camargo-Caicedo, Y., Berna-Pefia, L.
L., Ruggeri, M.F, Lopez-Norefia, A.l, Tames, M.F., & Cereceda- Balic, F., (2020). Spread of
COVID-19, Meteorological Conditions and Air Quality in the City of Buenos Aires, Argentina:
Two Facets Observed during Its Pandemic Lockdown. Atmosphere 11, no. 10: 1045.
https://doi.org/10.3390/atmos11101045

Puliafito, S. E., Berna-Pefia, L., Lopez-Norefa, A.l, Pascual, R. & Bolafo-Ortiz, T.R. (2020).
Atmospheric Methane Emissions for Argentina. Comparison with TROPOMI Satellite
Measurements. IEEE Latin American GRSS & ISPRS Remote Sensing Conference (LAGIRS),
Santiago, Chile, 2020, pp. 527-532. https://doi.org/10.1109/LAGIRS48042.2020.9165602.

Trabajos publicados en congresos nacionales e internacionales

Lopez-Norefia, A. I., Berng, L., Tames, M. F., Millan, E., Puliafito, E., & Fernandez, R. P. (2021).
Evaluation of NO,, Os, PM1o, and PMy s in the city of Buenos Aires, Argentina using WRF-Chem
model. EGU General Assembly, online, 19-30 Apr, EGU21-1514,
https://doi.org/10.5194/egusphere-egu21-1514, 2021.

Fernandez, R. P., Reynoso, A., Maldonado, A., Tomazzeli, O., Cremades, P., Bern3, L., Lopez
Noreiia, A. I., Cuevas, C., Li, Q., & Saiz-Lopez, A. (2022). Spatial and temporal variability of
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inorganic halogen sources and sinks over the marine boundary layer and free troposphere.
EGU General Assembly, online, Austria, 23-27 May, EGU22-5165,
https://doi.org/10.5194/egusphere-egu22-5165, 2022.

Berng, L., Lopez-Norefia, A. l., Puliafito, E., Barrera, J. A., Engel, A., Jesswein, M., Cuevas, C. A.,
Saiz-Lopez, A. & Fernandez, R. P. (2022). Evaluation of CAM-Chem VSLBr model performance
during SouthTRAC campaign. EGU General Assembly, online, 19-30 Apr, EGU21-2298,
https://doi.org/10.5194/egusphere-egu21-2298, 2021.

Bern3g, L., Lopez-Norenfia, A. I., Tames, M. F., Urquiza, J, & Puliafito, S. E. (2022). Impacto de la
asimilacion de datos satelitales de humedad de suelo y de la siembra de nubes sobre
tormentas convectivas severas de granizo del centro-oeste de Argentina en simulaciones de
WRF. Congreso VIII PROIMCA - VI PRODECA, Villa Maria, Cérdoba, 22-24 de junio. Publicado
como articulo completo en libro "Contaminacidn Atmosférica e Hidrica en Argentina - Tomo
VI", con ISBN 978-987-4998-93-4.

Bolafio-Ortiz, T; Pascual-Flores, R; Lopez-Norefia, A; Ruggieri, M. F; Lakkis, S & Puliafito, S.
(2019). Avances en el estudio de impacto de particulas absorbentes de luz en la reduccién de
albedo en nieve de los andes centrales. (Poster) Contaminacion Atmosférica e Hidrica en
Argentina Tomo V: Contribuciones del VII Congreso PROIMCA y V Congreso PRODECA,
Universidad Tecnoldgica Nacional, Facultad Regional Rafaela, 7-9 agosto, Rafaela, Argentina.
ISBN 978-987-4998-41-5

Puliafito, E., Pascual-Flores, R., Bolafio-Ortiz, T., & Lopez-Noreiia, A. (2019). Inventario de alta
resolucion de las emisiones de metano del sector de agricultura y ganaderia. Contaminacion
Atmosférica e Hidrica en Argentina Tomo V: Contribuciones del VIl Congreso PROIMCA y V
Congreso PRODECA, Universidad Tecnoldgica Nacional, Facultad Regional Rafaela, 7-9 agosto,
Rafaela, Argentina. ISBN 978-987-4998-41-5

Lopez-Noreiia, A., Puliafito E, & Fernandez, R. (2019a). Especiacion de inventarios de
emisiones de aerosoles y compuestos organicos volatiles para el modelo WRF-Chem aplicado
a los esquemas RADM-2, CBM-Z y MOZART-4”, Contaminaciéon Atmosférica e Hidrica en
Argentina Tomo V: Contribuciones del VII Congreso PROIMCA y V Congreso PRODECA,
Universidad Tecnoldgica Nacional, Facultad Regional Rafaela, 7-9 agosto, Rafaela, Argentina.
ISBN 978-987-4998-41-5

Schiavone, J., Fernandez, R., Lopez Norefia, A., Santos, J., Puliafito, S. (2017a). Desarrollo de
una Herramienta de Redimensionamiento Espacial y Temporal de Emisiones Naturales y
Antropogénicas. Congreso Bianual VI PROIMCA - IV PRODECA, Ponencia, Universidad
Tecnoldgica Nacional, Facultad Regional Bahia Blanca, 6-8 septiembre, Bahia Blanca,
Argentina. ISBN 978-987-1896-84-4 (versién digital).
http://www.edutecne.utn.edu.ar/prodeca-proimca/proimca2017_trabajos.html

Fernandez, R., Schiavone, F., Cremades, P., Lopez Norefia A., & Puliafito, E. (2017).
Development of a New Spatial and Temporal resizing Tool of Natural and Anthropogenic
Emissions for use in WRF/Chem Regional Modeling. Geophysical Research Abstracts Vol. 19,
p.5715, EGU2017-5716, 2017 EGU General Assembly, 23-28 Abril, Vienna, Austria.
https://meetingorganizer.copernicus.org/EGU2017/EGU2017-5716.pdf

Presentaciones en congresos y conferencias internacionales

Lopez-Norefia, A., Bernad L, Puliafito E., & Fernandez, R. (2020). Evaluation of WRF-Chem
performance in the Air Quality modeling over Metropolitan Area of Buenos Aires: inter-
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Puliafito, S. E. (2019). Analysis of teleconnection between the Arctic Oscillation and South
American cryosphere reduction. 3rd PACES Open Science Meeting, Oslo - Norway from 18 to
20 September http://dx.doi.org/10.13140/RG.2.2.25966.56647

Lopez-Norefia, A., Li, Q., Badia, A., Bern3, L., Puliafito, E., Saiz-Lopez, A., & Fernandez, R.
(2019b). Evaluating the regional impacts of anthropogenic and natural emissions over South
America. (Poster). The Chemistry Climate Model Initiative (CCMI) Science Workshop, The
Chinese University of Hong Kong (CUHK), Hong Kong, Agosto 7-9.

Lopez-Noreiia, A., Schiavone, J., Cremades, P., Puliafito, S. E., & Fernandez, R. (2018). Impact
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Anexo B. Comparacidn entre los valores simulados y

observados de las especies PM1oy NO; para las

estaciones de monitoreo Cdérdoba, Centenarioy La

Boca

Tabla B1. Comparacion estadistica de las series de tiempo horarias de las concentraciones de PM1oy NO2 simuladas en
superficie vs. Observaciones en las estaciones Cérdoba, Centenario y La Boca, y el promedio CBC durante el periodo de

simulacién
Ob i0 Modelacié Dat
Estacién Seracn  simulacién odeacton mB MFB MFE oo
Prom (std) Prom (std) Faltantes
GEAAprf 47.3 (14.5) 0.335 7.3 17.3 34.7
CBC 40 (14.3) GEAANp 54.8(16.6)  0.302 148 316 38.9 -
EDGARnp 52.0(17.1) 0.378 12.0 25.6 36.8
GEAAprf 47.1(18.3) —0.010 14.6 40.4 66.6
Cérdoba 32.5 (216) GEAAnp 54.0 (188) —0.127 215 54.4 70.7 191 (42%)
EDGARnp 54.4 (17.6) 0.167 21.8 56.3 65.6
NO:
GEAAprf 40.2 (17.2) 0.302 2.3 1.0 41.6
Centenario  37.8(12.4) GEAAnp  48.9(16.8) 0.247 110 23.0 38.7 5 (1%)
EDGARnp 50.3(16.2) 0.297 12.4 26.7 393
GEAAprf 53.8 (15.6) 0.358 7.9 18.4 345
La Boca 459 (168) GEAAnp 61.2 (188) 0.371 15.3 30.5 37.9 38 (19%)
EDGARnp 51.9(19.3) 0.476 6.04 123 30.6
GEAAprf 14.5 (6.8) —0.055 —15.8 —54.0 72.7
EDGARnp 30.5(14.7) —0.069 0.1 —0.9 53.5
GEAAprf 14.5 (6.8) —0.197 —15.7 —615 74.6
Cérdoba  30.2(15.1) GEAAnp 17.9(85)  —0202 —122 —43.8 649 22 (5%)
EDGARnp 29.3 (14.4) —0.154 —09 —3.0 57.5
PM3o
GEAAprf 12.9(6.7) 0.130 —10.5 —53.0 66.4
Centenario  23.4(10.8) GEAAnp 155(8.2)  0.144 —79 —375 58.3 1
EDGARnp 31.3(14.3) 0.113 7.8 26.2 53.7
GEAAprf 16.0(7.1) —0.030 —20.9 —61.8 73.8
La Boca 37.0(23.6) GEAANp 20.4(9.2)  —0017 —16.6 —42.4 63.3 0
EDGARnp 30.3 (15.4) —0.056 —6.7 —11.0 60.8

2Promedio (Prom.) y desviacion estandar (std) de NO2 y PMio se expresan en pug m—3. El MB tiene las mismas unidades que su
especie correspondiente. El MFB y MFE se expresan en porcentaje (%). El r es una variable adimensional
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Figura B1. Ciclos diurnos promedio en cada sitio de medicion para las concentraciones superficiales de: a) NOz2y b) PMioen la
estacion Cordoba; ¢) NOz y d) PMio en la estacion Centenario; y e) NOz y f) PM1o en |a estacion La Boca (eje izquierdo, pg m—3),
para todas las simulaciones: EDGARnp (verde), GEAAnp (azul) y GEAAprf (rojo). Las observaciones se muestran en linea negra.
La linea negra con triangulos hacia abajo indica la altura de la PBL simulada (eje derecho) en metros (m). (Elaboracién propia)
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Figura B2. Series temporales horarias de las concentraciones superficiales de NOz (ug m—3 ) en cada sitio de medicion: a)
Cérdoba b) Centenario y c) La Boca, para las observaciones (negro) y todas las simulaciones: EDGARnp (verde), GEAAnp (azul) y

PMjo

PM3o

GEAAprf (rojo). (Elaboracién propia)
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Figura B3. Series temporales horarias de las concentraciones superficiales de PMio (ug m—32) en cada sitio de medicion: a)
Cérdoba b) Centenario y c) La Boca, para las observaciones (negro) y todas las simulaciones: EDGARnp (verde), GEAAnp (azul) y
GEAAprf (rojo). (Elaboracién propia)
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