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RESUMO

Tendo em vista o aumento consideravel da poluicao do ar provocado em grande parte pela
industrializacao e o aumento da emissao de poluentes resultantes da queima de combustiveis
fosseis por veiculos automotores, o presente trabalho tem como objetivo melhorar a previsao e
o entendimento da dispersao turbulenta atmosférica. Para tanto, apresenta-se, pela primeira
vez, uma representagao analitica para a equacao de adveccao-difusao-reagao tridimensional
transiente, com perfil de vento e coeficientes de difusao turbulenta dependentes da altura,
que modelam a dispersao de poluentes na atmosfera. A solucao da equacao é obtida pela
combinacao do método GILTT (Generalized Integral Laplace Transform Technique) com o
método da Decomposicao de Adomian modificado. Consideram-se dois casos para a aplicagao
do modelo: no primeiro modela-se a dispersao de um poluente secundario formado por uma
reacao fotoquimica e no segundo caso, utiliza-se o modelo para determinar o campo de
concentracao de um poluente que sofre perdas e ganhos devido a influéncia da radiacao
solar. Para poder realizar essas andlises propos-se uma parametrizagao para o termo de
reacao fotoquimica. Sao apresentados os resultados numéricos e estatisticos, comparando-
se com os dados da campanha experimental da Usina Termelétrica de Candiota e com os
dados de medigoes realizadas pela Fundacao Estadual de Protecao Ambiental Henrique Luiz

Roessler (FEPAM).

Palavras—chave: Reagao fotoquimica; equacao adveccao-difusao; método da Decomposicao;

método GILTT; representacao analitica.
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ABSTRACT

In view of the considerable increase of air pollution caused largely by industrialization and
the increase of emission pollutants resulting from burning of fossil fuels by motor vehicles,
the present work aims to improve the prediction and understanding of atmospheric turbu-
lent dispersion. Therefore, is presented, for the first time, an analytical representation to
the transient three-dimensional advection-diffusion-reaction equation, with wind profile and
turbulent diffusion coefficients dependent of height, modeling the dispersion of pollutants
in the atmosphere. The solution of the equation is obtained by combining of the GILTT
method (Generalized Integral Laplace Transform Technique) with the modified Adomian
Decomposition method. It is considered two cases for the application of the model: in the
first is modeled the dispersion of a secondary pollutant formed by a photochemical reaction,
and in the second case the model is used to determine the concentration field of a pollutant
that suffers losses and gains due to the influence of solar radiation. To realise these analisis a
parameterization for the photochemical reaction term is proposed. Numerical and statistical
results are presented, comparing with the experimental campaign data of the thermoelectric
plant of Candiota and with data from measurements performed by the “Fundacao Estadual

de Protecao Ambiental Henrique Luiz Roessler” (FEPAM).

Keywords: Photochemical reaction; advection-diffusion equation; Decomposition method;

GILTT method; analytical representation.
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1 INTRODUCAO

Sempre que ha interesse em trabalhar e estudar modelos de poluicao do ar e dispersao
de poluentes, precisa-se antes de tudo levar em conta a atmosfera em que o transporte e
difusao de poluentes ocorrem, bem como seus processos de remocao e transformacao quimica.
Inicialmente é necessario entender um pouco de meteorologia, que pode ser entendida como
o estudo da termodinamica e dindmica da atmosfera, particularmente na baixa atmosfera
em que a maioria dos fendmenos e processos meteorolégicos ocorrem. Como a dispersao de
poluentes na atmosfera estd intimamente ligada a meteorologia, deve-se sempre ter em mente
alguns conceitos fundamentais de meteorologia, tais como: estrutura e composicao quimica
da atmosfera, termodinamica basica e varidveis de estado, conceito de estabilidade estatica,
equagoes fundamentais de conservacao de energia, massa e momentum. Assim sendo, sem
esses conceitos o entendimento da modelagem da dispersao de poluentes se torna mais dificil.

Tradicionalmente, os movimentos atmosféricos e fenomenos relacionados foram clas-
sificados de acordo com suas dimensoes horizontais em trés amplas categorias: macroescala
(escala da ordem de 1000 km), mesoescala (escala da ordem de 100 km) e microescala (escala
da ordem de 10 km ou menos) [Arya, 1999]. O transporte e difusdo atmosférica sdo gover-
nados pelos movimentos atmosféricos, cobrindo todo o intervalo de escalas. Os poluentes
liberados da exaustao de carros ou de chaminés de fabricas sao primeiro dispersados pelos
movimentos de microescala na camada limite atmosférica e subsequentemente, seus trans-
porte e difusao sao influenciados pela circulagao de mesoescala associado com ilhas de calor
urbano, tempestades e outros sistemas de mesoescala. A micrometeorologia, que é o estudo
de fenomenos de pequena escala como ja mencionado, é a escala em que este trabalho esta
focado.

A dispersao de poluentes emitidos por fontes proximas da superficie é essencial-
mente determinada pelos movimentos e processos de pequena escala que ocorre nas camadas
mais baixas da atmosfera, chamada camada limite planetaria (CLP) ou camada limite at-
mosférica (CLA). As propriedades fisicas e térmicas da superficie subjacente, juntamente
com a dinamica e termodinamica da baixa atmosfera, determinam a estrutura da CLP, ou

seja, a profundidade, distribuicoes de vento e temperatura, transporte, mistura, propriedades



2

de difusao e dissipagdo de energia [Stull, 1988]. Variagoes na profundidade e estrutura da
camada limite frequentemente ocorrem como resultado da evolugao e passagem de sistemas
de mesoescala e sistemas de escala sinodtica. Geralmente, a camada limite torna-se mais
fina sobre a influéncia da subsidéncia em grande escala e divergéncia horizontal em baixos
niveis associados com a passagem de um sistema de alta pressao (anticiclone). Por outro
lado, a CLP pode crescer para grandes profundidades e fundir-se com nuvens profundas em
condicoes perturbadas do tempo que estao associadas com sistemas de baixa pressao.

Existem duas abordagens para representar o fluxo e difusdao em um fluido (am-
biente atmosférico, por exemplo): euleriana e lagrangiana. Medidas de instrumentos ou
amostradores localizados em locais fixos no solo, mastros ou torres sao alguns dos exemplos
de medidas eulerianas (referencial fixo), enquanto que aquelas de veiculos sao exemplos de
medidas lagrangianas (referéncial mével) [Afonssi, 2005]. Utiliza-se a abordagem euleriana
para descrever o campo de concentracao, pois a metodologia apresentada neste trabalho é
para essa tipo de abordagem.

Historicamente, a polui¢ao do ar veio a ser tratada como um sério problema para
grandes cidades e centros industriais. Com o advento da revolucao industrial e depois com
a chegada dos automoveis, a qualidade do ar da maioria das grandes areas urbanas e in-
dustriais cairam expressivamente. Os esfor¢os iniciais no controle da poluicao do ar foram
principalmente direcionados para a melhoria da qualidade do ar nas grandes areas urbanas
e industriais.

A poluigao atmosférica é ocasionada por efeitos naturais (por exemplo, emissao de
SO por um vulcao) ou antropogénicos (por exemplo, emissoes industriais e automotivas).
Enquanto os niveis de poluicao natural nao se tem controle, os niveis de poluicao ocasionada
pelo homem pode ser controlada. Sao muitos os problemas que a poluicao do ar, produzida
por atividades antropogénicas, ocasiona para o equilibrio ecoldgico. Os gases e poeiras aban-
donados na atmosfera provocam efeitos negativos nas proximidades das fontes (deteriorando
a qualidade do ar em regides urbanas, agricolas e industriais), a média ou longa distancia
(chuva 4cida, transporte transfronteirigo) e em escala global (buraco na camada de 0zdnio)
[Carvalho et al., 2000]. Se as fontes poluidoras sdo numerosas ou de longo tempo de emissao,
ou ainda, se os poluentes sao suficientemente téxicos, os prejuizos ocasionados ao equilibrio

ecoldgico serao certamente consideraveis. Devido aos problemas ocasionados pela poluicao
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do ar, é necessario estudar e entender o processo de dispersao de poluentes para prever as
possiveis consequéncias do impacto ambiental sobre os diversos ecossistemas.

Os modelos matematicos sao um instrumento particularmente 1teis no entendimento
dos fenomenos que controlam o transporte, a dispersao e a transformacao fisico-quimica dos
poluentes imersos na atmosfera. Estes modelos, que permitem uma validacao do nivel obser-
vado de poluentes e a relacao de causa efeito das emissoes, podem ser utilizados para evitar
eventos criticos de poluicao, discriminar os efeitos de varias fontes e de varios poluentes,
estimar o impacto de novas fontes e da mesma forma validar o estado da qualidade do ar em
um determinado lugar.

Na estimativa do campo de concentracao de poluentes na baixa atmosfera, emprega-
se normalmente a equacao de adveccao-difusao, que é obtida a partir da parametrizacao
dos fluxos turbulentos na equacao da continuidade. Sob certas condigoes, pode-se obter
expressoes para o campo de concentracao que sejam funcoes da emissao de poluentes, de

variaveis meteoroldgicas e de parametros de dispersao da pluma [Pasquill e Smith, 1983].

1.1 Revisao Bibliografica

Na década de cinquenta, foram realizadas as primeiras medidas simultaneas de con-
centracao, parametros de dispersao da pluma e meteorolégicos na tentativa de encontrar
relagoes empiricas para as parametrizagoes, onde destaca-se os descritos em [Barad, 1958a],
[Barad, 1958b] e [Gryning, 1981]. Ambos os experimentos determinaram o campo de concen-
tracao na superficie terrestre a uma distancia de cinquenta a seis mil metros a partir da fonte.
Atualmente, os estudos se expandiram e muitos estao relacionados a dispersao de poluentes
baseados em experimentos de campo (Copenhagen [Gryning et al., 1987], Kinkaid [Hanna
e Paine, 1989], Prairie-Grass [Barad, 1958a|[Barad, 1958b], Hanford [Doran e Horst, 1985],
IIT Delhi [Sharan et al., 1996a][Sharan et al., 1996b][Sharan et al., 2002], INEL [Sagendorf
e Dickson, 1974], Lillestrom [Siversten e Bohler, 1985], entre outros), mesmo assim os expe-
rimentos do fenomeno de dispersao de poluentes é uma area que ainda precisa ser bastante
estudada, para que se consiga simular cenarios mais realisticos de poluicao do ar. As ob-
servacoes de campo sao muitas vezes dificultadas por problemas operacionais e pelos altos
custos.

Na literatura, é encontrada uma grande variedade de solugoes numéricas da equagao
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de adveccao-difusao [Nieuwstadt e Van Ulden, 1978], [Lamb, 1978], [Carvalho, 1996], [Fer-
nando, 2004], [Dang e Ehrhardt, 2006], [Ahmed, 2012], [Savovi¢ e Djordjevich, 2012] e [Lak-
shminarayanachari et al., 2013]. O trabalho [Thongmoon e McKibbin, 2006] apresenta uma
comparagao de alguns métodos numéricos existentes na literatura. Por outro lado, é crescente
nos ultimos anos o interesse pela solucao desta equacao de maneira analitica. As solucoes
analiticas levam em conta explicitamente todos os parametros de um problema, de modo
que suas influéncias podem ser confiavelmente investigadas e é possivel facilmente obter-se
o comportamento assintético da solucgao.

De fato, a primeira solu¢ao da equagao de advecgao-difusao é conhecida como a
solucao gaussiana. Neste tipo de solucao, o coeficiente de difusao e a velocidade do vento
sao considerados constantes com a altura, e sao utilizadas as condigoes de contorno de fluxo
nulo de poluentes na parte inferior e superior da CLP:
oc

K,
0z

=0 em z2=0, e z—o00. (1.1)
A partir da solucao gaussiana, surgiram na literatura os modelos nao gaussianos, ou
seja, o campo de vento e o coeficiente de difusao sao variaveis com altura.
Em 1923, [Roberts, 1923] apresentou uma solugao bidimensional para fontes super-
ficiais, nos casos em que a velocidade do vento e o coeficiente de difusao vertical K, (m?/s)

seguem leis de poténcia como uma fungao da altura. Isto é:

1 1

sendo z; a altura na qual u; e K; sao analisados, m é um expoente que esta relacionado
com a instabilidade atmosférica e n esta relacionado com a rugosidade da superficie, os
expoentes variam entre 0 e 1 [Irwin, 1979]. E importante salientar que o coeficiente de
difusdo turbulenta dado pela equagao (1.2) tem turbuléncia nula no solo e maxima no topo,
e por essa razao nao sera utilizado neste trabalho.

Em 1955, uma solucao bidimensional valida para fontes elevadas, com o mesmo
perfil de vento, mas somente com perfis lineares de K, foi obtida por [Rounds, 1955]. A

equacao bidimensional de transporte e difusao, sendo u e K, funcoes de poténcia da altura,
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com os expoentes destas fungoes seguindo a lei conjugada de Schmidt (expoente do vento
= 1 — K,) que foi resolvida por [Smith, 1957b]. [Smith, 1957a] também apresentou uma

solucao para o caso de uw constante, mas com o seguinte K:
K. = Ko2*(h — 2)°, (1.3)

em que Ky é uma constante, o e § valem 0 ou 1 de acordo com a altura da camada limite h.

Em [Scriven e Fisher, 1975] é apresentada a solugao com @ constante e K, como:
K,=z para 0<2<z e K,=K.,(z) para z <z <h, (1.4)

na qual z; (m) é uma altura predeterminada (geralmente a altura da camada superficial).

Esta solugao permite (como condiges de contorno) um fluxo liquido de material para o solo:
— =V, (1.5)

em que V, é a velocidade de deposicao (m/s). A solugdo de Scriven e Fisher tem sido
amplamente usada no Reino Unido para o transporte de longa escala de poluentes. Em
[Fisher, 1975], a deposi¢ao de enxofre sobre Reino Unido, Suécia e o resto da Europa foi
comparada e verificou-se que a contribuicao Britanica na deposicao sobre a parte rural da
Suécia foi aproximadamente metade da contribuicao sueca.

[Yeh e Huang, 1975] e [Berlyand, 1975] apresentaram solugoes para um problema
bidimensional de fontes elevadas com w e K, seguindo perfis de poténcia, mas para uma
atmosfera sem contorno superior (KZ% = 0 em z = 00). As solugoes encontradas foram
obtidas em termos de fungoes de Green. Ja em 1978, Demuth apresentou uma solucao, dada
em termos de fungoes de Bessel, para uma camada verticalmente limitada (KZ% =0 em
z = h). A solucao de Berlyand tem sido usada na Russia. Na Itélia, quatro modelos baseados
nas solugoes de [Yeh e Huang, 1975], [Berlyand, 1975] e [Demuth, 1978] tém sido adotados:
KAPPAG [Tirabassi et al., 1986], KAPPAG-LT [Tirabassi et al., 1989], CISP [Tirabassi e
Rizza, 1992] e MAOC [Tirabassi e Rizza, 1993].

Van Ulden [Van Ulden, 1978], utilizou a teoria da similaridade de Monin-Obukhov
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a difusao, [Van Ulden, 1978] derivou uma solugao para a difusao vertical a partir de fontes
continuas préximas ao solo, supondo que u e K, seguem os perfis de similaridade. Seus
resultados sao similares aos de Roberts [Roberts, 1923], mas ele obteve um modelo para
fontes nao superficiais, mas aplicavel para fontes dentro da camada superficial. Um modelo
que utiliza esta solugao é o SPM [Tirabassi e Rizza, 1995].

Nieuwstadt, em 1980, apresentou uma solucao para um problema unidimensional

dependente do tempo, utilizou os polinomios de Legendre e coeficiente de difusao dado por:

K, = ch*z(l - i), (1.6)
Zi

onde G, é uma constante e u, é a velocidade de friccao. Essa solucao [Nieuwstadt, 1980]

foi um caso particular da solu¢ao de [Smith, 1957a]. Um ano depois, [Nieuwstadt e Haan,

1981] estendeu essa solugao, utilizando os polindémios de Jacobi, para o caso de crescimento

da altura da camada limite. Catalano [Catalano, 1982], por sua vez, estendeu a solugao para

o caso de perfis de vento vertical nao-zero.

Em 1996, foram desenvolvidos por [Sharan et al., 1996a] e [Sharan et al., 1996b] mo-
delos matemaéticos para a dispersao tridimensional atmosférica. Foram utilizados coeficientes
de difusao constantes e parametrizagoes em termos da distancia da fonte, respectivamente.
As solucoes sao apresentadas em termos de funcoes de Bessel e combinacoes lineares da
funcao de Green.

Lin e Hildeman [1997] estenderam as solu¢oes de Demuth para o caso de deposi¢ao
seca no solo. Essas solucoes foram apresentadas em termos de fungoes modificadas de Bessel.
Recentemente, [Brown et al., 1997] derivou, a partir da solugao de Yeh e Huang, equagoes
para liberagoes de fontes pontuais para os primeiros quatro momentos da distribuicao de
concentracao vertical e para a magnitude e localizacao da concentragao maxima no solo.

Pode-se observar que diversos métodos sao aplicados para encontrar solucoes anali-
ticas da equagao de adveccao-difusao. Neste trabalho, sao de interesse particular as solugoes
analiticas obtidas através da aplicacao da técnica da transformada de Laplace e da técnica da
transformada integral generalizada. O teorema de Cauchy-Kowalewsky garante a existéncia
e unicidade de uma solugao analitica para a equacao de advecgao-difusao [Courant e Hilbert,

1989]. Sabe-se que as solugdes analiticas podem ser expressas na forma integral ou como
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uma formulagao em série. Essas solugdes sao matematicamente equivalentes [Moreira et al.,
2010b] e assim, a seguir, serd dado enfoque aos modelos que utilizam essas técnicas para
obter a solugao analitica da equacao de adveccao-difusao.

Em 1998, [Vilhena et al., 1998] introduziram a técnica ADMM (Advection Diffusion
Multilayer Method), e vem sendo amplamente utilizada na resolugao da equagao de adveccao-
difusdo para simular a dispersao de poluentes na atmosfera [Degrazia et al., 2001], [Moreira
et al., 2004], [Moreira et al., 2005a, [Moreira et al., 2005b], [Moreira et al., 2005d], [Moreira
et al., 2006b], [Buligon et al., 2006] e [Venzke et al., 2013]. A ideia basica do método ADMM
¢ baseada na discretizacao da CLP em N subcamadas. Em cada subcamada, a equacao
de adveccao-difusao é resolvida pela técnica da transformada de Laplace considerando-se
valores médios para o coeficiente de difusao e perfil de vento. Assim, o problema com coe-
ficiente variavel foi substituido por um conjunto de problemas com coeficientes constantes
(coeficientes médios) acoplados por condigdes de continuidade de concentracao e fluxo de
contaminante nas interfaces. A solucdo em cada subcamada é obtida pelo uso da trans-
formada de Laplace com inversao numérica. Esta solucao semi-analitica é dada em forma
integral e uma revisao do método ADMM pode ser encontrada em [Moreira et al., 2006b].

Em 2006, surgiu o método GIADMT ( Generalized Integral Advection-Diffusion Mul-
tilayer Technique) [Costa et al., 2006], resolvendo a equagao tridimensional de advec¢ao-
difusao de forma semi-analitica. Para tanto, foi utilizada a técnica da transformada integral
generalizada (GITT) na varidavel y do problema e o problema bidimensional resultante foi
resolvido pelo método ADMM, discretizando a CLP. A aplicagao do método GIADMT pode
ser encontrada nos trabalhos [Costa et al., 2006], [Vilhena et al., 2008], [Costa et al., 2010]
e [Costa et al., 2012].

A GITT é um método hibrido analitico-numérico [Cotta, 1993], [Cotta e Mikhaylov,
1997] derivado da transformagao integral classica [Mikhaylov e Ozisik, 1984] para problemas
lineares de difusao, o qual vem sendo utilizado com grande éxito na solucao de diferentes
classes de problemas lineares e nao-lineares de difusao e advecgao-difusao [Cheroto et al.,
1999], [Liu et al., 2000], [Cataldi et al., 2000], [Ribeiro et al., 2000], [Ribeiro et al., 2002a),
[Magno et al., 2002], [Pereira et al., 2002], [Alves et al., 2002], [Velloso et al., 2003], [Storch
e Pimentel, 2003], [Velloso et al., 2004], [Storch e Pimentel, 2005], [Cotta e Barros, 2007] e
[Guerrero et al., 2012].
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A aplicacao da técnica GITT em problemas de poluicao atmosférica, de forma to-
talmente analitica, é ainda recente e tal procedimento recebe o nome de GILTT (Generalized
Integral Laplace Transform Technique). Para a solugdo de problemas diferenciais parciais,
esta técnica de transformacao integral combina uma expansao em série com uma integracao.
Na expansao, ¢ usada uma base trigonométrica determinada com o auxilio de um problema
auxiliar. A integragao é feita em todo o intervalo da variavel transformada, fazendo proveito
da propriedade de ortogonalidade da base usada na expansao. Este procedimento resulta
em um sistema de equacgoes diferenciais ordindrias (EDO), que, uma vez solucionado, é
facilmente invertido para a obtencao do resultado da equacao original. O problema transfor-
mado é resolvido analiticamente pela técnica da transformada de Laplace e diagonalizacao.
A técnica GILTT é analitica no sentido de que nenhuma aproximacao é feita ao longo da
derivagao da solucao, com as excegoes do erro de truncamento da solucao em série e da
inversao numeérica da transformada de Laplace.

Muitos avancos foram obtidos no estudo da dispersao de poluentes utilizando o
método GILTT para a solucao da equagao de advecgao-difusao bidimensional. Por outro
lado, a generalizacao da solucao bidimensional citada, inicialmente foi realizada assumindo
como solugao a fungao gaussiana na direcao y (este método recebe o nome de GILTTG).
Como ilustragao, cita-se: [Wortmann et al., 2005], [Moreira et al., 2006a], [Buske et al.,
2007al, [Buske et al., 2007b], [Tirabassi et al., 2008], [Buske et al., 2008b], [Tirabassi et al.,
2009], [Moreira et al., 2009a], [Moreira et al., 2009b], [Buske et al., 2010] e [Schuch et al.,
2011]. [Gongalves et al., 2013] utilizaram a GILTT usando como problema auxiliar uma
solucao dada pela funcao de Bessel.

Em 2009, surgiu o método GILTT tridimensional (3D-GILTT) que foi aplicado
a uma classe abrangente de problemas de dispersao de poluentes na atmosfera, incluindo
problemas que consideram o coeficiente de dispersao dependente do tempo. Maiores detalhes
podem ser encontrados nos trabalhos: [Buske et al., 2009a], [Buske et al., 2009b], [Buske
et al., 2011b], [Buske et al., 2011c], [Buske et al., 2012a], [Buske et al., 2012b], [Vilhena et al.,
2012b] e [Buske et al., 2014].

A técnica GILTT tem sido utilizada em diversas aplicagdes. Os trabalhos [Weymar
et al., 2010] e [Oliveira, 2015] simularam a dispersao de contaminantes em rios e canais. A

GILTT foi aplicada na simulacao de poluentes radioativos na atmosfera, e pode-se citar os
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trabalhos [Petersen et al., 2005], [Moreira et al., 2005d], [Buske et al., 2006], [Moreira et al.,
2007], [Buske et al., 2008a], [Moreira et al., 2010a], [Buske et al., 2011a], [Rizza et al., 2011],
[Vilhena et al., 2012a] e [Weymar, 2012]. A primeira tentativa de representar os processos
de transformagao quimica em um modelo analitico utilizando a GILTT foi apresentada por
[Schuch, 2011].

O problema da determinacao das concentragoes de determinados poluentes atmosfé-
ricos primérios (emitidos diretamente na atmosfera) e, principalmente, os secundérios (que
se formam por reacao quimica a partir dos poluentes primérios e compostos naturais da
atmosfera) é complexo devido a multidisciplinaridade do problema, diversidade de escalas
envolvidas, nao linearidade das equacoes que governam os fluidos, presenca de turbuléncia,
complexidade do terreno, falta de dados de qualidade e, sobretudo, pela variedade de reacoes
e processos de adicao e remocao presentes na atmosfera, que em geral nao podem ser medidos
diretamente.

Uma grande variedade de solu¢oes numéricas para as equagoes de advecgao-difusao-
reagao pode ser encontrada na literatura como em [Ponalagusamy e Gopalan, 1993], [Giavati
et al., 1996], [Lohmann et al., 1999], [Zhang, 2004] e [Bencovitz et al., 2006], que apresentam
modelos eulerianos para a reacio e transporte de SO, (diéxido de Enxofre) e SO;? (Sulfato);
[Codina, 1998], [Hundsdorfer, 2000], [Hauke e Olivares, 2001], [Hauke, 2002], [Houston et al.,
2002], [Kennedy e Carpenter, 2003] e [Caliari et al., 2007] que discutem métodos e esquemas
numéricos para a resolucao de uma forma mais geral das equacoes de adveccao-difusao-
reacao. Alguns modelos meteorologicos operacionais de qualidade do ar para a CLA, como
o ADMS-3 (Inglaterra), AUSPUFF (Australia), AUSTAL2000 (Alemanha), CAR-FMI e
UDM-FMI (Finlandia), LOTOS-EURO (Holanda), MUSE (Grécia), OZIPR e PLUVUEII
(Estados Unidos), REMSAD (Internacional) e SAFE_AIR 11 (Italia) levam em sua for-
mulagao esquemas de reagoes quimicas, algumas vezes simplificadas, e incluem processos
como deposicao seca e imida, ascensao da pluma e terreno complexo. Outros modelos como
o RADM (Franga) ou o CATT-BRAMS (Brasil) modelam de forma parametrizada a de-
posicao e o empobrecimento do poluente por meio de eventuais reacoes. Uma revisao desses
modelos, pode ser encontrada em [Web, 2015].

Solugoes analiticas ou semi-analiticas para as equagoes de advecgao-difusao-reacao

sdo escassas. [Yoo e Raichura, 1997] modelaram a dispersao e deposi¢ao de radioisétopos,
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considerando um termo de decaimento radioativo constante como termo fonte na equacao de
adveccao-difusao-reacao. [Ribeiro et al., 2002b] obteve solu¢oes para um problema de enge-
nharia quimica envolvendo em reatores tubulares e de placas paralelas utilizando a técnica
GITT com reacoes de primeira ordem. [Baraldi et al., 2009] apresenta uma solu¢ao para
a equacao de adveccao-difusao unidimensional transiente onde a reacao quimica ¢ inclusa
como um termo fonte, a resolucao do problema homogéneo foi feita com o uso da GILTT
e a solucao final é obtida pela soma da solugao homogénea com a solugao caracteristica.
[Baraldi et al., 2009] e [Schuch, 2011] consideraram a equagao de advecgao-difusao-reagao
com um termo fonte onde o processo de transformacao quimica é representado pela soma
de taxas de primeira ordem ou pseudo-primeira (para reagoes de ordem superior a primeira)
ordem e um termo nao homogéneo. Em 2015, [Weymar et al., 2015] apresentaram uma
solugao analitica representando a reacao fotoquimica como um termo fonte na equacgao de
advecgao-difusao-reacao.

Como pode-se perceber, a variedade e quantidade de modelos e solugoes analiticas e
semi-analiticas para o problema advectivo-difusivo disponiveis na literatura é muito pequena
quando comparada com as solucées numéricas. Até o momento, sdo escassos os modelos
analiticos e semi-analiticos que levam em conta reagoes quimicas para problemas de poluentes

atmosféricos.

1.2 Objetivos

Continuando na busca das solugoes semi-analiticas, essa tese tem o objetivo de
resolver em forma semi-analitica a equacao de advecgao-difusao-reacao multidimensional,
combinando o método GILTT com uma ideia modificada do método Classico da Decom-
posigdo de Adomian [Adomian, 1988], [Adomian, 1994], [Adomian, 1996] e [Eugene, 1993].
Apresenta-se o problema, considerando que o poluente sofra reacoes fotoquimicas.

A ideia principal dessa abordagem compreende os seguintes passos: expandir a con-
centracao em uma série truncada, substituir essa expansao na equagcao de advecc¢ao-difusao-
reacao e construir um conjunto de sistemas recursivos de equagoes advectivas-difusivas-
reativas. A solucao desse sistema recursivo é prontamente obtida utilizando-se a técnica
3D-GILTT.

Neste trabalho, apresenta-se a nova solugao proposta que inclui o processo de reagoes
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fotoquimicas. De modo a inserir as reacoes fotoquimicas no modelo, propos-se uma para-
metrizacao para estes termos. Mostram-se os resultados numéricos e comparam-se com os
obtidos experimentalmente. Aplica-se o método em dois casos: no primeiro caso, utiliza-se
o modelo para prever as concentragoes do ozonio (poluente secundario). Para isso, usa-se os
dados de razao de mistura medidos em 2009, pela FEPAM (Fundacgao Estadual de Protecao
Ambiental Henrique Luiz Roessler). J4 no segundo caso, o modelo descreve o campo de
concentracao do didxido de enxofre, considerando a producao e remocao desse poluente por
reacoes fotoquimicas e utilizando os dados da campanha experimental realizada na Usina
Termelétrica de Candiota em 1999. Utilizou-se a lei de poténcia para o campo de vento
e, para a parametrizacao da turbuléncia, empregou-se um coeficiente de difusao instavel,
obtido por [Degrazia et al., 1997].

Para atingir o objetivo proposto, o trabalho encontra-se organizado da seguinte
maneira: no Capitulo 2, apresentam-se uma descricao da camada limite atmosférica e as
reacoes fotoquimicas que os poluentes analisados sofrem na camada limite planetaria, in-
cluindo o céalculo da fotdlise necessaria para inserir no modelo as reagoes fotoquimicas que
poluente sofre ao interagir com a radiacao solar. No Capitulo 3, mostram-se o modelo
matematico de poluicao atmosférica e o método de solucao da equacgao de adveccao-difusao
tridimensional transiente. Ja no Capitulo 4, descrevem-se as campanhas experimentais e
as parametrizacoes da turbuléncia. Neste mesmo capitulo, mostra-se uma analise do com-
portamento da solucao para diferentes cenarios e apresentam-se os resultados numéricos e
estatisticos obtidos com o modelo. Encontram-se no Capitulo 5, as conclusoes e as perspecti-
vas para trabalhos futuros. Nos Anexos de A a F encontram-se os principais resultados desta
tese que foram publicados em congressos e revistas nacionais e internacionais. No Apéndice

A, mostra-se o método classico da Decomposicao desenvolvido por Adomian.
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2 DESCRICAO DO PROBLEMA

No presente capitulo, apresentam-se as caracteristicas da atmosfera, bem como as
classificagoes que existem das suas regioes. Além disso, analisam-se as reagoes fotoquimicas

que os poluentes sofrem na camada limite atmosférica.

2.1 Camada Limite Planetaria

O planeta Terra é envolvido por uma camada composta por gases, denominada
atmosfera terrestre. A atmosfera é muito importante na vida terrestre, pois na auséncia de
atmosfera, o local de incidéncia de radiagao solar teria uma temperatura maior do que é
registrada com a atmosfera. Por outro lado, onde nao ha radiacao direta, a temperatura
do planeta ficaria muito menor: os poélos seriam mais frios. Uma parte da regiao equatorial
iria super-aquecer (exposi¢do ao Sol) e outra parte do planeta (onde se registra a noite)
iria congelar. Deste modo, num ciclo de 24 horas, teriamos congelamento e temperatura
extremamente altas num mesmo dia. A vida nestas condicoes seria provavelmente anaerdbica
e se desenvolveria abaixo da superficie.

A atmosfera divide-se em cinco camadas: troposfera, estratosfera, mesosfera, termos-
fera e exosfera conforme a Figura 2.1. Juntas, essas cinco camadas compoem uma extensao
de aproximadamente 1000 km. Este trabalho tem interesse na modelagem da dispersao de
poluentes na troposfera, por esse motivo descreve-se apenas as caracteristicas dessa camada.

A troposfera é a camada que estd em contato direto com a superficie da terra e é
nela que os fenomenos de interesse da meteorologia acontecem. A sua espessura em média
varia de 9 & 16 km, nesta camada a temperatura diminui com o aumento da altitude [Arya,
1999]. Apenas a camada inferior da troposfera é diretamente modificada pela superficie,
esta camada possui caracteristicas unicas que a diferenciam do resto da troposfera (a at-
mosfera livre), como por exemplo, respostas ao aquecimento diurno pelo sol ou resfriamento
noturno e estrutura de escoamento dominantemente turbulenta. A troposfera é limitada
pela tropopausa, uma regiao de temperatura estavel, que se estende por cerca de 10 km

na estratosfera, apos esta camada de temperatura constante na estratosfera, a temperatura
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comeca a subir. Na camada onde o gradiente de temperatura é nulo, nao se estabelece trans-
feréncia de calor por conducao fazendo com que a maioria dos fenomenos meteoroldgicos
acontecam na troposfera.

Satélite
Exosfera

Nave espacial

Termosfera

Mesosfera

Troposfera

Figura 2.1: Diagrama esquematico da atmosfera.

A troposfera esta dividida em duas partes: a regiao que nao se pode desprezar a
turbuléncia e/ou viscosidade é chamada de camada limite planetaria (CLP) ou camada limite
atmosférica (CLA), e o restante da troposfera, denominada como atmosfera livre. A CLP é
diretamente influenciada pela superficie, pois o aquecimento diurno pelo sol ou resfriamento
noturno provocam escoamentos altamente turbulentos. Logo, nessa camada o transporte
na horizontal é dominado pela advec¢ao (vento médio) e na vertical pela turbuléncia. Na
Figura 2.2 apresentam-se as divisoes dessa camada conforme a intensidade da turbuléncia
mecanica e/ou convectiva presente. Segundo [Stull, 1988], pode-se explicar o ciclo didrio da
CLA da seguinte maneira, depois do nascer do sol a atmosfera é aquecida pelo fluxo de calor
turbulento da superficie do solo, a nova camada que se forma é muito turbulenta e chamada
de camada de mistura ou camada limite convectiva (CLC), a qual é limitada por uma zona
de entranhamento. Instantes antes do por do sol, inicia-se o processo de resfriamento da

superficie terrestre provocando um fluxo de calor negativo, no qual a superficie extrai a
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energia cinética dos grandes turbilhoes das camadas, ficando apenas os pequenos turbilhdes.
Logo, a camada que se forma é menos turbulenta que a CLC e é chamada de camada limite
estavel (CLE). A camada acima da CLE é chamada de camada limite residual (CLR), e
suas caracteristicas permanecem as mesmas do decaimento recente da camada convectiva.

Pretende-se, neste trabalho, apresentar um modelo de dispersao de poluentes na CLC.

anoitecer

Figura 2.2: Ciclo didrio da CLA [Stull, 1988].

2.2 Reacgoes Quimicas dos Poluentes na Atmosfera

A atmosfera terrestre compoe-se de uma grande quantidade de gases, o que faz com
que ocorram muitas transformagoes (reagoes). Contudo, essas reagdes nao sao represen-
tadas nas equagoes elementares de dinamica dos fluidos que descrevem a conservacao de
massa. Para incluir esse tipo de processo na equacao governante do problema de dispersao
de poluentes, necessita-se identificar as reagoes que o poluente sofre no meio. Uma maneira
de representar essas reacoes de um ponto de vista macroscopico é descrevendo a taxa para
determinada reagao como fun¢ao da concentracao das espécies que participam da reagao.

Conforme [Schwarzenbach et al., 2003], a velocidade com que acontecem as reagoes
quimicas de um poluente depende de uma variedade de fatores, como a concentracao dos

reagentes, natureza do solvente (ar para rea¢oes na CLA), temperatura e pressao que ocorre
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a reacao e a presenca de catalisadores. Dessa forma, nao existe uma velocidade geral que re-

presente todas as reagoes quimicas, e sim uma velocidade especifica para cada reacao definida

experimentalmente que apresenta forte dependéncia das concentragoes dos reagentes.
Incialmente, considera-se a reacao quimica entre os compostos A e B, que resulta

nos produtos C' e D, como representado a seguir:
aA+ 6B —~C+ 6D,

e a velocidade da reacao segue a lei de Guldberg-Waage:

(30143

T) . = —cte,(C4)*(Cp)?,

onde cte; é uma constante e C'4 e Cp sao, respectivamente, as concentracoes dos compostos
Ae B.

Para determinar a ordem de uma reacao utilizando a equagao anterior, calcula-se a
soma de (a + [3), porém esta mesma reacao tera ordem « ou  em relagdo aos respectivos
reagentes. Desta maneira, a ordem de uma reagao pode assumir valores fracionarios ou
mesmo zero, No caso em que a taxa nao depende da concentragao [Schwarzenbach et al.,
2003].

Uma importante reagao quimica que deve-se levar em conta nos modelos matématicos
de dispersao de poluentes é a reacao provocada pela radiacao solar, pois essa influencia os
processos quimicos na atmosfera quando interage com espécies quimicas fotorreceptoras. Os
resultados destas interagoes denominam-se reagoes fotoquimicas e esse tipo de reagao, além
de tornar o problema mais realista, é imprescindivel para o caso de poluentes que se formam
através dessa reacao (chamados de poluentes secundarios). Segundo [Schwarzenbach et al.,
2003], a reagao fotoquimica divide-se em fotélise direta e indireta. A fotdlise direta acon-
tece quando ocorre a transformacao de um composto devido a absorcao de luz, ja a fotélise
indireta é a transformacgao de um composto devido a influéncia de uma molécula excitada

(absorgao da radiacdo solar). Seja o inicio da reagao:

Aty — A,
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a fotdlise indireta pode ser classificada da seguinte maneira:
e Fragmentagao: A* — By + By + .. ;
e Rearranjo intramolecular: A*+ B — C7 + Cy + .. ;
e Fluorescéncia: A* — A+ hv;
e Desativagao por Cessao: A*+ M — A+ M.

Nesse estudo, considera-se que o poluente sofra alguma dessas reacoes de fotolises. A
seguir, apresentam-se as caracteristicas e as reacoes fotoquimicas das substancias de interesse

neste trabalho:

Ozidos de nitrogénio - NO,

O termo NO, representa a combinagao de mondxido e didéxido de nitrogénio (NO
e NOs, respectivamente). Os 6xidos de nitrogénio participam de importantes processos tro-
posféricos que envolvem intimeras reagoes quimicas [Pfister et al., 2000]. Nas dreas urbanas
ha um alto nivel de concentracao dos NO, devido a queima de combustiveis fésseis, pro-
duzindo gases que constituem-se basicamente de NO, que representa grande parte do total
de NO,, devido as limitagoes cinéticas na oxidacao de NOy. As emissoes de NO sao oxi-
dadas na atmosfera e formam NO,, e portanto, a concentracao de NO, em qualquer hora ou
local é determinada pela emissao de NO, (NO 4+ NO,), pelas reagoes de producao e perda,
bem como transporte meteorolégico e diluigao. Cabe ressaltar, que os 6xidos de nitrogénio

sao considerados poluentes primarios.

Ozénio - O4

O ozonio O3 desempenha um papel fundamental na quimica estratosférica, reagindo
com a radiacao ultravioleta e comportando-se como um escudo protetor contra os efeitos
nocivos dessa radiacao. Porém, o ozonio é uma espécie altamente reativa e toxica, e quando

presente na troposfera, tem efeitos prejudiciais para varios seres vivos.
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[Finlayson-Pitts e Pitts, 1997] afirma que a rea¢ao mais importante na produgao do

ozoOnio na atmosfera é entre o oxigénio atomico e o molecular:

O+OQ+M—>O3+M, (2.1)

onde M ¢é um catalisador que atua para diminuir a energia de ativagao e estabilizar o O3. Em
altas altitudes, acima de 20 km, os dtomos de oxigénio sao produzidos pela fotodissociacao
do oxigénio molecular por absorcao da radiacao ultravioleta profunda. Em altitudes mais
baixas, onde ha apenas radiacao com comprimentos de onda maiores que 290 nm, a tnica

fonte de oxigénio atomico é a fotodissociagao do didxido de nitrogénio:

NO, + hv — NO + O, (2.2)

onde o féton tem comprimento de onda entre 290 e 430nm. Um processo de remocao do

0zOnio ¢é a sua reacao com o 6xido nitrico:

As trés reagoes (2.2), (2.1) e (2.3) ocorrem rapidamente, estabelecendo uma concen-
tragao estavel do ozonio. Entretanto, apenas estas reagoes nao justificam o nivel de ozonio
encontrado em atmosferas urbanas poluidas. Nessa tltima reacao, uma molécula de ozonio
é necessaria para a geracao de N, consumindo uma molécula de NO.

Uma reacao que converta o NO para o NOy sem consumir a molécula de O3 pode
fazer com que o ozonio se acumule. Tal reacao acontece na presenga de hidrocarbonetos.
Em particular, radicais peréxi (RO3 , onde R é um grupo alquil) produzidos na oxidagao de
moléculas de hidrocarbonetos reagem com o NO para formar o NOs, permitindo uma maior

producao do ozonio:

RO; + NO — NO, + RO". (2.4)
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Assim, o processo liquido das reagoes (2.2), (2.1) e (2.4) é:

ROj + Oy + hv — RO* + Os.

Ozidos de enxofre - SO,

Entre as principais espécies sulfuradas presentes na atmosfera, pode-se citar CO.S,
CSs, SO, 504_2, (CH3)2S e HyS. Essas espécies sulfuradas podem ser originadas de fontes
naturais ou antropogénicas, sendo que uma variedade de compostos de enxofre sao emitidos
na atmosfera na forma de éxidos de enxofre (SO,) e géas sulfidrico (H,S).

Entre os compostos de espécies sulfuradas, o didéxido de enxofre (SO,) é o composto
mais abundante na atmosfera [Schirmer e Lisboa, 2008], e é reconhecido como o principal
poluente atmosférico primario da familia dos éxidos de enxofre. Grande parte do SO, é
produzido pela queima de combustiveis fésseis (carvao) e atividades industriais.

O diéxido de enxofre pode ser oxidado a acido sulfirico e sais de sulfato. A conversao
de SO; a SO;5 (6xido sulfurico) ou anidro sulfirico (SO3+ HoO — H5SO4) acontece através
de uma oxidagao fotoquimica. Neste trabalho, analisa-se a influéncia da radiacao solar no
poluente SO,. Sendo assim, considera-se as reagoes fotoquimicas de producao e perda do

dioxido de enxofre, dadas respectivamente por:

SOy + Oy + hv — SO5 + O, hv de 340nm a 400nm (2.5)

SO3 +hv — SO, + O, hv de 195nm a 330nm (2.6)

As reacoes fotoquimicas acontecem devido a interacao da radiagao solar com espécies
quimicas fotorreceptoras. Portanto, apresentam-se alguns conceitos importantes e mostra-se
um maneira de calcular a radiagao que atinge a CLP sem precisar resolver a equagao de

transferéncia radiativa.
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Radiacao Solar

O Sol é composto por plasma, na qual contém aproximadamente 71% de hidrogénio
(H) e 26% de hélio (He). A temperatura média na superficie do Sol é de aproximadamente
5700 K, sendo que no seu ntucleo pode chegar a 15 milhoes Kelvin. Em razao das altas
temperaturas atingidas no nicleo do Sol acarretam o desencadeamento de reagoes nucleares,
transformando o H em He, por meio da fusao de nicleos de H em ntcleos de He com perda
de massa, que é compensada por emissao de energia. A radiacao é um produto da reacao
nuclear: H + H — He + 2et 4 2v + energia (v: neutrino) [Moreira, 2003]. A estrutura
fisica do Sol é complexa, e para o proposito de considerar suas caracteristicas como fonte de
luz, pode-se dividi-lo em quatro regides: ntcleo, fotosfera, cromosfera e coroa [McEwan e
Phillips, 1975].

Basicamente toda a energia que atinge a superficie e a atmosfera da Terra vem do
Sol [Baird, 2002]. A energia radiante, disposta em ordem de seus comprimentos de onda,
é chamada de espectro de radiacao. De acordo com [Igbal, 1983], classifica-se os tipos de
radiagdo de acordo com o comprimento de onda (A\) em: raio-X (A < 0,01), ultravioleta
(0,01 < A < 0,4um), visivel (0,4um < A < 0, 7um), infravermelha ( 0,7p < A < 100um) e
micro-ondas (Imm < A < Im). Apenas as radiagoes no espectro visivel sdo detectadas pelo
olho humano. Segundo [Baird, 2002|, a quantidade maxima de energia proveniente do Sol
situa-se na regiao da luz visivel.

O fluxo total de energia solar no topo da atmosfera é de aproximadamente 1365W /m?.
Medigoes feitas em grandes altitudes por aeronaves (apresentadas na Tabela 2.1) [Thekaekara,
1973] resultaram no estabelecimento de valores-padrao de energia solar constante, energia
solar terrestre e irradiancia espectral. Essas medicoes tem sido adotadas como padrao pela
Associagao Americana de Testes e Materiais (ASTM) e como valores de design para o critério
de projetos de veiculos espaciais - NASA. Na Tabela 2.1, A\ representa o comprimento de
onda (um) e Ey é a média de irradiancia espectral solar na largura de banda mais estreita

centrada em \ (W/m?um).
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Tabela 2.1: Irradiancia espectral solar [Thekaekara, 1973].

X By X By ) 2 ) 128 ) 128
(wm) | (W/m2pm) | (pm) | (W/mPpm) | (pm) | (W/m?um) | (pm) | (W/m?pm) | (upm) | (W/m?um)
0,115 0,007 0,370 | 1181,000 | 0,580 | 1715000 | 0,970 | 803,000 3,9 10,3
0,120 0,900 0,375 | 1157,000 | 0,585 | 1712,000 | 0,980 | 785,000 1 95
0,125 0,007 0,380 | 1120,000 | 0,590 | 1700,000 | 0,990 | 767,000 i1 8,7
0,130 0,007 0,385 | 1098,000 | 0,595 | 1682,000 | 1,000 | 748,000 12 7.8
0,140 0,030 0,390 | 1098,000 | 0,600 | 1666,000 | 1,050 | 668,000 13 71
0,150 0,070 0,395 | 1189,000 | 0,605 | 1647,000 | 1,100 | 593,000 141 6,5
0,160 0,230 0,400 | 1429,000 | 0,610 | 1635,000 | 1,150 | 535,000 i5 5,92
0,170 0,630 0,405 | 1644,000 | 0,620 | 1602,000 | 1,200 | 485,000 16 5,35
0,180 1,250 0,410 | 1751,000 | 0,630 | 1570,000 | 1,250 | 438,000 17 1,36
0,190 2,710 0,415 | 1774,000 | 0,640 | 1544,000 | 1,300 | 397,000 18 147
0,200 10,700 0,420 | 1747,000 | 0,650 | 1511,000 | 1,350 | 358,000 19 111
0,210 22,900 0,425 | 1693,000 | 0,660 | 1486,000 | 1,400 | 337,000 5 3,79
0,220 57,500 0,430 | 1639,000 | 0,670 | 1456,000 | 1,450 | 312,000 6 1,82
0,225 64,900 0,435 | 1663,000 | 0,680 | 1427,000 | 1,500 | 288,000 7 0,99
0,230 66,700 0,440 | 1810,000 | 0,690 | 1402,000 | 1,550 | 267,000 8 0,585
0,235 59,300 0,445 | 1922,000 | 0,700 | 1369,000 | 1,600 | 245,000 9 0,367
0,240 63,000 0,450 | 2006,000 | 0,710 | 1344,000 | 1,650 | 223,000 10 0,241
0,245 72,300 0,455 | 2057,000 | 0,720 | 1314,000 | 1,700 | 202,000 11 0,165
0,250 70,400 0,460 | 2066,000 | 0,730 | 1290,000 | 1,750 | 180,000 12 0,117
0,255 | 104,000 | 0,465 | 2048,000 | 0,740 | 1260,000 | 1,800 | 159,000 13 0,0851
0,260 | 130,000 | 0,470 | 2033,000 | 0,750 | 1235,000 | 1,850 | 142,000 14 0,0634
0,265 | 185,000 | 0,475 | 2044,000 | 0,760 | 1211,000 | 1,900 | 126,000 15 0,0481
0,270 | 232,000 | 0,480 | 2074,000 | 0,770 | 1185000 | 1,950 | 114,000 16 0,0371
0,275 | 204,000 | 0,485 | 1976,000 | 0,780 | 1159,000 | 2,000 | 103,000 17 0,0291
0,280 | 222,000 | 0,490 | 1950,000 | 0,790 | 1134,000 | 2,100 90,000 13 0,0231
0,285 | 315,000 | 0,495 | 1960,000 | 0,800 | 1109,000 | 2,200 79,000 19 0,0186
0,290 | 482,000 | 0,500 | 1942,000 | 0,810 | 1085,000 | 2,300 69,000 20 0,0152
0,295 | 584,000 | 0,505 | 1920,000 | 0,820 | 1060,000 | 2,400 62,000 25 0,00617
0,300 | 514,000 | 0,510 | 1882,000 | 0,830 | 1036,000 | 2,500 55,000 30 0,00297
0,305 | 603,000 | 0,515 | 1833,000 | 0,840 | 1013,000 | 2,600 18,000 35 0,0016
0,310 | 689,000 | 0,520 | 1833,000 | 0,850 | 990,000 | 2,700 43,000 0 0,000942
0,315 | 764,000 | 0,525 | 1852,000 | 0,860 | 968,000 | 2,800 39,000 50 0,000391
0,320 | 830,000 | 0,530 | 1842,000 | 0,870 | 947,000 | 2,900 35,000 60 0,00019
0,325 | 975,000 | 0,535 | 1818,000 | 0,880 | 926,000 3 31,000 80 | 0,0000616
0,330 | 1059,000 | 0,540 | 1783,000 | 0,890 | 908,000 3.1 26,000 100 | 0,0000257
0,335 | 1081,000 | 0,545 | 1754,000 | 0,900 | 891,000 3.2 22,600 120 | 0,0000126
0,340 | 1074,000 | 0,550 | 1725,000 | 0,910 | 880,000 3.3 19,200 150 | 0,00000523
0,345 | 1069,000 | 0,555 | 1720,000 | 0,920 | 869,000 34 16,600 200 | 0,00000169
0,350 | 1093,000 | 0,560 | 1695,000 | 0,930 | 858,000 35 11,600 250 | 0,0000007
0,355 | 103,000 | 0,565 | 1705,000 | 0,940 | 847,000 3.6 13,500 300 | 0,00000034
0,360 | 1068,000 | 0,570 | 1712,000 | 0,950 | 837,000 3,7 12,300 400 | 0,00000011
0,365 | 1132,000 | 0,575 | 1719,000 | 0,960 | 820,000 3,8 11,100 1000 0

Para determinar uma funcgao que represente a irradiancia espectral solar dependendo
do comprimento de onda, utiliza-se a equacao de distribuicao espectral estabelecida por

Planck:

By = o0 (2.7)

onde ¢, = 3,00 x 10%m/s é velocidade da luz, h = 6,62 x 10734 Js é constante de Planck,
kp = 1,381 x 10723J/ K ¢é constante de Boltzmann e T'= 5700K. A partir da equagao (2.7),
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realiza-se um ajuste de curva pelo método dos minimos quadrados, obtendo-se a curva:

9703, 4909
E)\ = T 25881 . ..» (28)
(€25 — 1)\

apresentada na Figura 2.3:
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50(
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Figura 2.3: Fungao de irradiancia espectral solar a partir dos dados [Thekaekara, 1973].

Observa-se na Figura 2.3 que ha pontos onde a curva ajustada esta acima dos dados
observados (F)), o que nao deve acontecer, pois assim tem-se uma geracao de energia. Para

corrigir esse erro, utiliza-se uma aproximacao de Pade 4 — 5. Na Figura 2.4, apresenta-se o

grafico da funcao ajustada de irradiancia espectral solar:
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Figura 2.4: Funcao ajustada de irradiancia espectral solar.

Por definicao, a irradiancia espectral é a componente vertical da radiancia espectral

I, (unidades W/m?umsr), e para uma emissdo isotrépica tem-se:
E)\ = 7TI)\. (29)

Segundo [Jacobson, 2005], o fluxo actinio espectral (F)) é a integral da radiancia
espectral (I)) sobre todos os angulos sélidos de uma esfera. Utiliza-se F para calcular as

taxas de fotolises dos gases na atmosfera. O incremento do fluxo actinio é definido por:
dFy = 1,dS,, (2.10)

onde F tem unidades (W/m?um) e é facilmente convertido para 1/cm?sum para os cdlculos

de fotdlises.



23

Integra-se a equagao (2.10) sobre uma esfera:

2m s

Considerando que a radiagao se propaga com intensidade igual em todas as diregoes

(I, independente da diregao), obtém-se:
F\ =4rl,. (2.12)
Pelas equagoes (2.9) e (2.12) segue que:
F\ = 4E). (2.13)

A radiacao que passa através da atmosfera sofre perdas, ou seja, a radiancia espectral
é reduzida pela presenca dos gases e aerossois presentes na atmosfera, devido a absorcao e
espalhamento desses. A radiacao ao longo da atmosfera pode ser expressa pela lei de Beer-

Lambert [Finlayson-Pitts e Pitts, 2000], dada por:
dI)\ = —k‘,\f,\ds, (214)

no qual I, é a radiancia espectral ao longo de um caminho na direcao s e k) é chamado de

coeficiente de extincao. O coeficiente de exting¢ao é representado como:

kix = oeat(N)p(s), (2.15)

onde p(s) é a densidade dos gases radiativamente ativos (que podem variar ao longo do
caminho s) e o4 €é a secao de choque de extingao no comprimento de onda A. A extingao é
o somatorio das segoes de choque de absorgao e espalhamento (0e.r = 04(A\) + 0c(A)). Neste

estudo, considera-se apenas a absorgao dos gases, 10go 0. (A\) = 0,(A)e, portanto:

k)\ = Zaa,i(/\)pi(s)a (216)



24

nos quais o, € p;(s) sdo a se¢ao de choque de absorcao e a densidade na altura s do gés 1,
respectivamente (N representa o nimero de gases que compdem a atmosfera).

A atmosfera é composta na sua maior parte pelos gases nitrogénio (78%) e oxigénio
(21%). Também encontram-se em pequenas propor¢oes argonio, didxido de carbono, dgua e
ozonio. Outros gases estao presentes na composicao da atmosfera, porém em pequenissimas
proporcoes.

Pode-se observar na Figura 2.5, que na regiao de espectro de 0,2um a 0,7um, a

maior parte da radiagao solar é absorvida pelos gases Os e Os.

A | Ifl f Cco,

0, e 04

A é CH,

s Ll | A NOx

Wavelength (um)

Absorcio dos principais
gases da atmosfera
=

=
[
—
=
r=

70

Figura 2.5: Absor¢ao da radiagao solar de alguns gases da atmosfera [Mélieres e Maréchal,
2010].

Portanto, para o calculo da radiacao solar que atinge a CLP, consideram-se apenas

as absorgoes do oxigénio e ozonio:

k)\ ~ Ua,OQ()‘)pOQ (S) + Ua,03<)‘)p03 (S)

Nas Figuras 2.6 e 2.7, sao apresentadas as secoes de choque de absor¢ao do oxigénio
e ozonio, utilizando-se os dados de [Rudek et al., 2013] e [Finlayson-Pitts e Pitts, 2000] e
um ajuste de curvas com o método dos minimos quadrados para obter a secao de choque
de absorcao dessas moléculas dependendo apenas do comprimento de onda. Para a secao
de choque de absorcao do oxigénio, utilizou-se para o ajuste de curva uma equacao de
primeiro grau o, 0,(\) = c1A + ¢2 e uma aproximagao de Pade 4 — 6, ja para a se¢ao de
choque de absor¢ao do ozonio, utilizou-se uma equagao de distribuigao gaussiana: o, 0,(\) =

cre~((A=e2)?)/(25) ¢ yma aproximacao Pade 4 — 6.
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Figura 2.6: Secao de choque de absor¢ao do oxigénio.
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Figura 2.7: Secao de choque de absorcao do ozonio.
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Utiliza-se os dados disponiveis em [Schlatter, 2009] para determinar fungao den-
sidade de gases na atmosfera em funcao da altitude, que é representada na Figura 2.8.
Fez-se um ajuste de curvas através do método dos minimos quadrados, usou-se a equagao

Pgases(2) = c1€7%% para este ajuste.

0 20C 400 60C 80C 100C
Altitude, km

Figura 2.8: Funcao densidade de gases presentes na atmosfera.

Supoe-se uma distribuicao uniforme desses gases ao longo da atmosfera. Assim, a
solugao para a equagao de Beer-Lambert (2.14) é:
I = Iy(\)e ™ Jo100.0:(Npos (5)+00,05(Mpog (s))ds (2.17)
Utilizando a curva em vermelha apresentada na Figura 2.4 como a radiagao que
atinge o topo da atmosfera, determina-se a radiacao solar que atinge a camada limite at-
mosférica, representada na Figura 2.9.
A atmosfera, embora possa parecer transparente para radiacao, desempenha um

papel de extrema importancia no balango energético da Terra, pois ela controla a quantidade

de radiacao solar que realmente atinge a superficie terrestre, e também controla a quantidade
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Figura 2.9: Radiacao solar que atinge a CLA.

de radiacao terrestre que escapa para o espaco. Além disso, influéncia nos processos quimicos.
Segundo [Shetter, 2003], as taxas (ou frequéncia) de fotdlise atmosférica (Jgupst)
sao de fundamental interesse no estudo de processos quimicos atmosféricos. Os estudos de
quimica atmosférica atuais necessitam de determinacoes precisas das taxas de fotdlise, a fim
de que compreenda-se os ciclos de NO, e SO,.
A fotodissociacao de uma substancia fotorreceptora, descreve-se como um processo

de primeira ordem [Finlayson-Pitts e Pitts, 2000], representado por:

d [Osubst]

dt = - subst[csubst]u (218)

onde o féton tem comprimento de onda no intervalo em que sofre reacao fotoquimica, a
frequéncia de fotélise da substancia (subst) é representada pelo coeficiente Jy 5 € calcula-se

da seguinte maneira [Jacobson, 2005]:

ot = / Fy\) 0w surst O T, P)® o A, T, P, (2.19)
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onde F) (foton/em?sum) representa o fluxo actinio do local, ou seja, é a quantidade de
luz disponivel na atmosfera, o, supst (em?/molecula) é a segao de choque de absorgao da
molécula, ou melhor, é a intensidade de luz disponivel num dado comprimento de onda que
a molécula pode absorver e @5 (molecula/ foton) é o rendimento quantico, que representa

a probabilidade com que um composto absorve luz de um determinado comprimento de onda.

Caso 1 - Formagao do ozonio por reagao fotoquimica

Pelas reagoes (2.2), (2.3) e (2.4), segue que a formagao do ozonio na baixa atmosfera
acontece devido a fotdlise do NOy. De acordo com a equacao (2.18), a fotodissociagao do

di6éxido de nitrogénio (reacao (2.2)) é:

dCyo,

onde o féton deve ter comprimento entre 290nm < A < 430nm, e a frequéncia de fotdlise
de NO, representada pelo coeficiente Jyo, pode ser calculada [Jacobson, 2005] da seguinte

maneira;:

JNO2 %/F)\O'&NOQ()\)(I)NOz()\)d)\, (221)

onde F (foton/ecm?sum) representa o fluxo actinio do local, o, no, (cm?/molecula) é a segao
de choque de absor¢ao de NOy e ®no, (molecula/ foton) é o rendimento quantico de NOs.

Considera-se que a secao de choque de absorcao e o rendimento quantico de NO,
depende apenas do comprimento de onda (A), e com os dados das Tabelas 2.2 e 2.3 pode-se

obter o, no, € Pno,-



29

Tabela 2.2: Segao de choque de absor¢ao média de NO, [Finlayson-Pitts e Pitts, 2000].

A 100, No, A 100, No,
(nm) (cm?molecula™1) (nm) (cm2molecula™1)
273,97-277,78 5,03 347,5-352,5 43,13
277,78-281,69 5,88 352,5-357,5 47,17
281,69-285,71 7 357,5-362,5 48,33
285,71-289,85 815 362,5-367,5 51,66
289,85-294,12 9,72 367,5-372,5 53,15
294,12-298 51 11,54 372,5-377,5 55,08
298,51-303,03 13,44 377,5-382,5 56,44
303,03-307,69 15,89 382,5-387,5 57,57
307,69-312,50 18,67 387,5-392,5 59,27
312,5-317,5 21,53 392,5-397,5 58,45
317,5-322,5 24,77 397,5-402,5 60,21
322,5-327,5 28,07 402,5-407,5 57,81
327,5-332,5 31,33 407,5-412,5 59,99
332,5-337,5 34,25 412,5-417,5 56,51
337,5-342,5 37,08 117,5-422,5 58,12
342,5-347,5 40,65 - -

Tabela 2.3: Rendimento quantico para fotdlise de NO, [Finlayson-Pitts e Pitts, 2000].

A ®no, A ®no, A ®NO, A ®NO,
(nm) | (molecula/foton) | (nm) | (molecula/foton) | (nm) | (molecula/foton) | (nm) | (molecula/foton)
285 1 370 0,981 394 0,95 410 0,13
290 0,999 375 0,979 395 0,942 a1t 0,11
295 0,998 380 0,975 396 0,922 112 0,094
300 0,997 381 0,974 397 0,87 113 0,083
305 0,996 382 0,973 398 0,82 414 0,07
310 0,995 383 0,972 399 0,76 415 0,059
315 0,994 384 0,971 400 0,695 416 0,048
320 0,993 385 0,969 401 0,635 417 0,039
325 0,992 386 0,967 402 0,56 418 0,3
330 0,991 387 0,966 403 0,485 419 0,023
335 0,99 388 0,964 404 0,425 420 0,018
340 0,989 389 0,962 105 0,35 121 0,012
345 0,988 390 0,96 106 0,29 122 0,008
350 0,987 391 0,959 207 0,225 123 0,004
355 0,986 392 0,957 408 0,185 424 0
360 0,984 393 0,953 409 0,153 - -

Nas Figuras 2.10 e 2.11 mostram-se, respectivamente, a se¢ao de choque de absor¢ao
média e o rendimento quantico para o NO,; em func¢ao do comprimento de onda. Utiliza-se

a aproximacao de Pade 5 — 7 e o método dos minimos quadrados para encontrar as fungoes.
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Figura 2.10: Funcao sec¢ao de choque de absor¢ao NOs.
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Assim, para o calculo da taxa de fotdlise do diéxido de nitrogénio, realiza-se a

integracao dentro do intervalo de espectro em que acontece a reacao fotoquimica, ou seja:

430nm
JNOQ %’/ F()\)O-a,NOQ(/\)@NOQ<)\)d/\- (222)
2

90 nm

Caso 2 - Producao e perda por reagoes fotoquimicas do diéxido de enxofre

Pretende-se, no segundo caso, investigar a importancia da producao e perda do po-
luente SO, através de reacoes fotoquimicas ocorridas na CLP. Sendo assim, consideram-se as
seguintes reacoes fotoquimicas que produzem e removem o diéxido de enxofre na atmosfera,

respectivamente:

SOy + Oy + hv — SO3 + O, hv de 340nm a 400nm, (2.23)

SOs + hy — SOy + O, hv de 195nm a 330nm. (2.24)

Representam-se as fotodissociagdes do didéxido e trioxido de enxofre, reagoes (2.23)

e (2.24), por:

dESOQ
dt

_ de _
= —J50,C50,, 5t03 = J50,Cs0s, (2.25)

sendo €so, Cso, as concentracoes médias do didxido e triéxido de enxofre, respectivamente,
Jso, € Jso, sao as frequéncias de fotdlises de SOy e SO3 nesta ordem. Segundo [Jacobson,

2005], pode-se calcular essas taxas da seguinte maneira:

J502 ~ / FAUa,SOz()\>(I)SOQ()‘)d>\7 (226)
0

Json = [ Frtuso,(\so,()d (2.27)
0
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onde F) é o fluxo actinio integrado esfericamente, o, so, € 04,50, 580 as se¢oes de choque de
absor¢ao e ®gp, € Pgp, sao os rendimentos quanticos dos gases didxido e tridéxido de enxofre,
respectivamente.

Utiliza-se o mesmo procedimento realizado nas secoes de choque de absorcao do
oxigénio e ozonio para obter as se¢oes de choque de absor¢ao de SOy e SO3 [Rudek et al.,
2013]. Nas Figuras 2.12 e 2.13 mostram-se, respectivamente, as segoes de choque de absorgao
média de SO, e SO3 em funcao do comprimento de onda. Para encontrar a secao de choque
de absorgao do diéxido de enxofre (SO;), utiliza-se o método dos minimos quadrados na
funcio o, 50,(A) = coe ) E a secdo de choque do triéxido de enxofre (SOj3), usa-se uma

aproximacao de Pade 5 — 7.

4
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Figura 2.12: Funcao secao de choque de absorcao SO,.
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Figura 2.13: Fungao secao de choque de absorcao SOj.

Para os rendimentos quanticos desses elementos, utiliza-se os valores presentes em
[Sethi, 1971]. Realizando o célculo de integragao das equagoes (2.26) e (2.27), tem-se os

valores de Jso, € Jso,.
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3 SOLUCAO DA EQUACAO DE ADVECCAO-DIFUSAO

Esta secao trata da formulacao matematica de um modelo de dispersao para polu-
entes e a sua solucgao, estuda o equacionamento matematico classico dado pela equacao de

advecgao-difusao [Pasquill e Smith, 1983].

3.1 Modelo Fisico-Matematico

O equacionamento da difusao atmosférica pode ser obtido pela aplicacao da equagao
de conservagao de massa (equagdo da continuidade). Considerando uma espécie genérica c

que se conserve na atmosfera, tem-se:

—0, (3.1)
RQ

dc N J(uc) N d(ve) N d(we) N dc
ot ox oy 0z ot

Jdc

E) RO © termo associado as reagoes quimicas do poluente e u, v e w as com-

considerando (

ponentes das velocidades instantaneas do vento (m/s) nas dire¢oes z, y e z respectivamente.

Assume-se que na equagao (3.1) o campo da velocidade apresenta a componente u depen-

dendo unicamente da altura (z) e as componentes v e w sdo nulas, o que permite escrever:
Oc dc dc  O(cu)  O(cv)  Ocw)

U+ V7~ F W =

ox oy 0z ox * oy + 0z

Sabendo que fluxos turbulentos sao altamente irregulares, aleatérios e imprevisiveis
de detalhes. Assim, a turbuléncia é manifestada de forma irregular, aleatéria como as flu-
tuagoes na velocidade, temperatura e concentragoes escalares em torno de seus valores prin-
cipais.

Nos modelos matematicos de difusao e turbuléncia, todas as variaveis de interesse
sao geralmente expressadas como a soma das suas médias (denotado aqui por uma barra

superior) e flutuagoes (denotadas pelas linhas) com o objetivo de definir equagoes para a
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evolucao média das variaveis:

u=u+u, (3.1a)
v=T+1 (3.1b)
w=w+w, (3.1c¢)
c=c+c. (3.1d)

As equagoes (3.1a), (3.1b), (3.1c) e (3.1d) expressam a regra de decomposi¢ao de Reynolds
[Stull, 1988].

Substituindo as equagoes (3.1a), (3.1b), (3.1c) e (3.1d) na equagao (3.1) e utilizando
as condicoes de médias de Reynolds [Arya, 2003], a equacao de advecgao-difusao transiente,

que descreve as concentragoes a partir de uma fonte continua, pode ser escrita como [Stull,

1988):

=0, (3.2)

RQ

e, _0¢ _oe _o¢ oWl oV wd (o
ot " or

8_y+w£+ ox + oy * 0z ot

assim, ¢ denota a concentragio média do contaminante passivo (g/m?) e u, v e w sdo res-
pectivamente as componentes cartesianas do vento médio (m/s) orientado nas diregoes x
(oo <z <),y (—o0o <y <oo)ez (0<z<h), em que h é a altura da CLP. Os
termos w'c/, v/c’ e w'c’ representam, na mesma ordem, o fluxo turbulento do contaminante
(g/sm?) nas diregoes longitudinal, latitudinal e vertical. Nao é considerado o termo referente
a difusao molecular na equagao (3.2), pois este pode ser negligenciado devido a turbuléncia
dominar os processos de transporte e dispersao.

Observa-se que a equagao (3.2) apresenta quatro variaveis desconhecidas (os fluxos

turbulentos /¢, v'¢’ e w'c’ e a concentragao média ¢). Desta maneira, nao pode ser resolvida
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diretamente levando ao chamado problema de fechamento da turbuléncia [Stull, 1988].
Uma das maneiras mais utilizadas para solucionar o problema de fechamento da
equagao de advecgao-difusao (3.2) é baseada na hipdtese de transporte por gradiente (ou
teoria K) que, em analogia com a lei de Fick da difusdo molecular, assume que o fluxo
turbulento de concentragao é proporcional a magnitude do gradiente de concentragao média
[Seinfeld e Pandis, 1997]. Considera-se também nessa hipétese, que o tensor de difusividade

turbulenta é descrito na forma ortotréopica. Assim:

= —Ky—, 3.3
u'c o (3.3)
— Je
U/C/ = —Kya—y, (34)

e

=K, —, D

w'e 7% (3.5)

em que K,, K, e K, sdo os coeficientes de difusdo turbulenta (m?/s) nas diregoes x, y e z
respectivamente. No fechamento de primeira ordem, toda a informagao da complexidade da
turbuléncia esta contida nesses coeficientes de difusao.

As equagoes (3.3), (3.4) e (3.5), combinadas com a equacdo da continuidade de
massa (3.2), levam a equagao de advecgao-difusdo. Assim, para um sistema de coordenadas

cartesianas a equagao pode ser escrita [Blackadar, 1997]:

gc _dc _de _de 0 oc 0 Jc 0 Je Jc

Do lado esquerdo da equagao (3.6), o primeiro é o termo dependente do tempo con-
tabilizando situacoes nao estaciondrias e os trés termos restantes descrevem o transporte
devido a adveccao. Ja no lado direito, os trés primeiros termos representam a difusao turbu-

Jdc

lenta e o termo (—

at) RO representa uma reacao fotoquimica que o poluente sofre. A equacao

de advecgao-difusao (3.6) forma a base da maioria dos modelos de dispersao de poluentes

na atmosfera e permite coordenadas temporal e espacial para a difusao anisotrépica e para
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a variacao dos coeficientes de difus@ao como uma funcao da concentracao. A justificativa da
equagao (3.6) para concentragoes médias é dada em [Seinfeld e Pandis, 1997] e [Arya, 1999].

Embora a simplicidade do fechamento K de difusao turbulenta tenha conduzido ao
uso difundido desta teoria como base matematica para simular a dispersao de poluentes,
esta tem seus préprios limites [Arya, 1999]. A teoria K funciona bem quando a difusido do
material dispersado é muito maior do que o tamanho dos turbilhoes envolvidos no processo

difusivo, ou seja, para grandes tempos de viagem [Mangia et al., 2002].

3.1.1 Solucao da equacao de adveccao-difusao

Consideremos um experimento de dispersao de poluentes na atmosfera, no qual uma
fonte aérea libera material mais leve do que o ar. Esse é abandonado sem empuxo a partir de
uma torre com altura Hy, que emite poluente primdrio (¢,) com intensidade QQ a uma taxa
constante, considerando o fechamento Fickiano para a turbuléncia. Supondo que o poluente
primario sofra uma reacgao fotoquimica, transformando-se em um poluente secundario aqui
€, representa a concentracio média do contaminante secunddrio (em unidades de g/m?),
U = (u,v,w) é a velocidade média do vento (em m/s), e o dominio de interesse é um cubo
com 0 < 7 < L, em que a notacio significa 0 = (0,0,0), ¥ = (z,y,2) e L= (Ly, Ly, h),
na qual h (unidade m) ¢ altura da CLP. A fonte de emissdo é aproximada por uma fonte
pontual com taxa de emissao constante @) (em g/s) na posigao 7; = (0, yo, Hy).

As equacoes de adveccao-difusao escritas de uma forma geral para os poluentes

primario e secundario, sao dadas a seguir:

.
g +5.VE, = V.(KV)G + 51(5, ), (3.7)
80—5 — g— —_— -

T + 9.Ve; = V.(K.V)E; + 52(6,,G), (3.8)

sendo K a matriz dos coeficientes de difusao, K = diag(K,, K,, K.). Em que 5i(¢,,¢,) e

S5(Cp, C5) representam os processos de reagoes fotoquimicas.
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Figura 3.1: Esquema ilustrativo representando a dispersao de contaminantes para o caso
bidimensional (X-Z).

As equagoes (3.7) e (3.8) estao sujeitas as condi¢oes de contorno de Von Neumann

de fluxo zero nas faces do cubo:

K.V¢ =0, i=p,s. (3.9)

a condicao inicial de concentragao é nula:

G =0 emt =0, Vi= (x,y,2) #75, i =Dp,s. (3.10)

J& para a fonte, impoe-se as seguintes condigoes:

e Poluente primario (¢,)

uc,y(0,y, 2, t) = Q(y — yo)d (2 — Hy), (3.11)

onde ¢§ é funcao Delta de Dirac.
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e Poluente secundario (c;)

& =0 (3.12)

Reescrevendo as equagoes (3.7) e (3.8), tem-se as equagoes de advecgao-difusao tridi-
mensional transiente que determinam as concentracoes de um poluente primario e secundario,

dadas por:

e, (z,y, z,t) +_6@(m,y,z,t) +_6@(m,y,z,t) +_80_p(x,y,z,t) 0 <K 0c_p(x,y,z,t))+

ot R Ty YT, T oo Oz

2 (i, Pl )) | (g Fln)

ay\"Y oy 9z Oz

5 > + 51(¢p, ), (3.13)

0¢5(x,y, 2, t) +_(9cs(x,y,z,t) +ﬂacs(x,y,z,t) +wﬁcs(aj,y,z,t) 0 (Kxﬁcs(x,y,z,t))+

ot = By 9. oz Bz

0 (K 8cs(a:,y,z,t)) +(;? (Kzﬁcs(x,y,z,t)
2

Cp,Cs). 14
el 2 s G

As equagdes (3.13) e (3.14) sao resolvidas combinando os métodos da GILTT e da
Decomposicao de Adomian. Aplica-se inicialmente o método da Decomposicao de Adomian,

expande-se a concentracao média dos poluentes primério e secundario em séries como:

@ = Z Cp,?“17 (315)

r1=0

G = i Cora. (3.16)

ro=0

Em seguida, substitui-se as expansoes (3.15) e (3.16) nas equagdes (3.13) e (3.14)



40

e trunca-se as séries (3.15) e (3.16) nos valores R; e Ry de forma que as expansoes (3.15)
e (3.16) convirjam. Dessa forma constrdi-se um sistema recursivo para ¢, e ¢, a fim de
determinar os primeiros termos das expansoes em séries e sujeitas as condigoes de contorno
e inicial do problema (equagoes (3.9), (3.11), (3.12) e (3.10), respectivamente), resolve-se as

seguintes equacoes:

0ey0(z,y, 2, 1) +ﬂ3%(x,y7z,t) +@3%($7y,z,t) +@3%(fc,y,zi)

ot Ox dy 0z

0 J,0(z,y, 2, 1) 0 Jepo(x,y, 2, t) 0 Jepo(x,y, 2, t)
Ox (Kw Ox * oy Ky oy * 0z K- 0z (37

88_ ) b ) 5_ ) b ) 5_ b b b S ) b )
Cso(x,y,2,t) +ﬂ80 o(z,y,2,t) —1—686 o(z,y,2,t) +w80 o(z,y, 2,1)
ot ox dy 0z

0 a?ﬂ(l’uyvzﬂf) 0 a%(x7y727t) 0 a@(ajaywzat)
— | K,—————————= — | K,—————= — | K,————>——"~ ). 1
ox ( ’ ox * oy\" " oy + A 0z (3.18)

Para os termos genéricos das expansoes das solugoes em séries com 1 = 1 : Ry e

ro = 1: Ry tem-se:

0y (T, y,2,t)  _0Cpm (x,y,2,t) 0 (x,y,2,t) 0 (2,y,21)
ot L T B L

0 JCp o (2,y, 2, 1) 0 Iy (2,y, 2, 1) 0 0y (x,y, 2, 1)
Ox <Km Ox * Jy K,y Jy i 0z K 0z i

+Sl(cp,7’1—1’ CS,?"Q—l)) (319)

805,7’2 (.l’, Y, z, t) + ﬂacs,rg (l’, Y, z, t) + @3@(% Yy, z, t) + wa%(‘ra Y, z, t)
ot Ox dy 0z
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0 OCsra(,y, 2, 1) 0 OCsra(T,y, 2, 1) 0 OCsra(,y, 2, 1)
— | K d — [ K, d — | K d
8:U( ‘ Ox ) * ( Y Jy * 02\~ 0z *

+52(Cp,7"1717 CS,T2*1>7 (320)

sendo que as condicoes de contorno e iniciais sao nulas.
Assim, para resolver a equagao (3.17) aplica-se o método 3D-GILTT, para isso
primeiramente utiliza-se o método espectral na varidvel y. Para tanto, é feita a escolha

de um problema auxiliar de Sturm-Liouville, representado por:

Yo(y) + 82 Ym(y) =0, em 0<y< L,

Y (y) =0, emy=0ey=L,.

A solugao deste problema de Sturm-Liouville sao autofuncoes ortogonais, dadas por
Y (y) = cos(Bny) € Bm = T—;(com m = 0,1,2,3,...), que sdo os autovalores associados
[Ozisik, 1974].

Expandindo a concentracao de poluente em série em termos das autofuncoes, tem-se:

oy, 2, t) = > Grom (@, 2, 1) Yo (y). (3.21)

m=0

Substituindo a expansao (3.21) na equacao (3.17) e aplicando o operador integral,

foLy( )Y, (y)dy, obtém-se:

2 [0G0m(x, z,t) [Lv O om(z, 2 t) [T
e [y v+ a2 Ty )y s
m—=0 0 x 0
Ly Iy omlx, z,t) [Tv
i) [ V) Yaly)dy + woem T30 [Ty )yt

0 0z 0

0 Ocpom(z,2,t Ly o Ly
_<K$Ima§c)>/o Yo () Yo (y)dy — Gpom(z, 2, t) i K, () Yo (y)dy+
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Ly B Oy om(, 2, Ly
+572ncp,0,m(xv z,t) KyYn(y)Yn(y)dy — 92 <Kz ;),(],(9()) / Yo (y)Yn(y)dy| = 0.
0 < z 0
(3.22)

Reescreve-se as integrais que aparecem na equacao anterior da seguinte forma:

Ly
/0 Yo () Yo (9)dy = G,

Ly

Kme(y>Yn (y)dy = Tm,n;»
0

Ly

0

Assim obtém-se:

760p707m (:1:’ Z’ t)

00 _
0, om(x, 2z, t _ 0y omlz, 2, t _
E |:Cn,n & ,m(t ) + C z ,m( ) + en,nv Cp,O,m(xa Z7t) + Cn,nw Oz

9 nont O

m=0

0 0, om(x, z,t I
_Cn,n% (Kml%)> - nm,nczn 0? m(x, 2, t) + ’Ymmﬁrzncn(),m(xv 2, t)+

0 0 om(x,2,t) B
—Cnn 5 (K 9, = 0. (3.23)

Cabe destacar as seguinte hipéteses simplificadoras que posteriormente sao impostas:

e A adveccao é dominante na direcao do eixo-x, portanto o termo difusivo na mesma
- o o \|.

e A direcao do vento é orientada no eixo-x, portanto as demais componentes sao nulas

variavel é negligenciado




43

[0 = (@,0,0)];
e O coeficiente de difusividade turbulenta lateral, K, ¢ funcao somente da varidvel z.

Dividindo a equagao (3.23) por fOLy Y2 (y)dy [Ozisik, 1974] e aplicando as hipéteses

m

simplificativas (que resultam em: 7,,, =0 € Y, , = K,(op), tem-se:

- OCpom(x, 2z, t 0C,om(x, 2, t
Z {Cn,nM + Cn,nﬂM + Cn,nKy/BEncp,O,m(x> Z, t)+

ot ox

m=0

an_(“”z’t))] 0, (3.24)

0

Truncando a série (3.24) em um valor conveniente M, obtém-se &, 0. = (Gp.0.0, Cpo.15

..., Cpo.M)s OU seja, representando matricialmente:

0¢p.0,0 0¢p.0,0 8201,,0,0 0¢p.0,0 T
ot ox 022 0z p,0,0
9p0.1 9p0.1 o1 0.1 0T
ot — Oz 0z2 / Oz 2 PV, o
I ] +ul i —K,I _ —KZ] i +( me)I =0
9¢p0,M 9¢p0,M 0%cp 0.0 J¢p0.M P
ot | | 9z L 022 | L 9z | | “p.0,M

onde I é a matriz identidade de ordem M.

Portanto, chega-se a um conjunto de M + 1 equagoes advectiva-difusivas bidimen-

sionais:
e T, 2,1 e T, 2,1 0%c x,z,t e T, 2,1
p,UJﬂa(t ) +u p,()mé(x ) - Kz p,oglzfz ) +K; p707ma(z ) _Banym(xa zZ, t)

(3.25)

comm =0,1,..., M.
A solugao da equacao bidimensional transiente de adveccao-difusao é resolvida uti-
lizando a GILTT. Para resolver a equagao (3.25), primeiramente é aplicada a transformada

de Laplace na varidvel temporal, ¢, e usando a condigao inicial (3.10), tem-se:

_9C,0m(z,2,7) D*Cpom(z, 2,7) , m(T,2,7) .
—= = K.—5 + K. o ~NChom(z,2,7),  (3.26)
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onde X, = 82 K,+r, e Cp 0. denota a transformada de Laplace na varidvel ¢ (Cp, o, (, 2,7) =
LCom(x, z,t);t = r}), e r é complexo.

O problema estacionério (3.26) tem solugdo bem conhecida utilizando o método
GILTT [Wortmann et al., 2005], [Buske, 2008] e [Moreira et al., 2009b]. Seguindo o pro-
cedimento adotado nas referéncias [Wortmann et al., 2005], [Buske, 2008] e [Moreira et al.,
2009b], expande-se a concentragao em termos das autofungées de um problema de Sturm-

Liouville:

Cpom(T,2,7) Zcp()mlxrwl( ) (3.27)

cuja solucao é ¥y (z) = cos(ayz), onde o) = %r (com 1 =0,1,2,3,...) [Ozisik, 1974] representa

as autofuncoes e os respectivos autovalores do problema de Sturm-Liouville associado:

[(2) + aithi(z) =0, em 0 <z < h,
Yy(2) =0, z=0ez=h.

Substituindo a equacao (3.27) na (3.26), e recordando que do problema de Sturm-
Liouville obtemos ¥ (z) + ait(z) = 0, ou seja, 1) (z) = —afy(z), tem-se:

B OCr 01 m, xr
Z po g 2) + K. Z%Omzxrozzwz K/ZCPOmle)wlU

L
+)\jn Z Cp,O,m,l(x7 7ﬁ)wl(’z) =
=0

Aplicando o operador integral foh( )¥;(2z)dz na equacgao acima, obtém-se:

L . L h
Z pomi@,7) / Wy (2)1h;(2)dz + Z_cp707m7l(x, r)a? / K hi(2);(2)dz+
0 =0 0

ox
1=0
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L h L h
— > Gomilw,7) / Kj(2)e(2)dz + A5 Y Groma(@, 1) / Yi(2)i(z)dz = 0. (3.28)
0 o 0

=0

Escrevendo a equagao (3.28) em forma matricial, tem-se:
BZ'(z,r) + EnZ(x,r) = 0. (3.29)

Onde Z(x,r) é o vetor das componentes ¢, g, (z,7), € B = (b;) e E,, = (e;;) as matrizes

cujas entradas, respectivamente, sao:

h
by = / W () (2)dz,

h h h
N /0 Kn(2)by(2)d — /O K0l (2)s (2)dz + A%, /0 () ().

Cabe ressaltar que a equagao (3.29) forma um conjunto de M +1 (m =0,1,..., M)
equagoes diferenciais ordindrias (EDO’s) homogéneas. Para resolver a EDO (3.29) de uma
maneira semi-espectral, utiliza-se uma troca de varidavel em conjunto com o método da De-
composi¢ao de Adomian modificado. Inicialmente, reescreve-se a equagao (3.29) da seguinte

maneira;:

d[BZ(x,r)]

e + EnZ(x,r)+ BZ(x,r) — BZ(xz,r) =0, (3.30)

e organizando os termos da equagao (3.30), tem-se:

ﬂ@%@ﬂ+3ﬂ@w+@%—mzmm:. (3.31)

Realiza-se a seguinte troca de variavel W(z,r) = BZ(z,r) na equagao (3.30), resul-
tando em:
dWw

W= (B-E.)Z (3.32)
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Para resolver a EDO (3.32), utiliza-se o método da Decomposi¢ao de Adomian

modificado, expandindo a variavel W (z,r) em uma série truncada:

W(x,r) =Y Wy(x,r). (3.33)
Substitui-se a série (3.33) na equac@o (3.32) resultando num sistema recursivo de
equacoes diferenciais de primeira ordem com coeficientes constantes, da seguinte forma:

dW,
dx

+ W =0, (3.34)

para o primeiro termo da expansao em série e:

dWw,
dx

+ W, =(B—En)Z,1, (3.35)
para o termo genérico da expansao (3.33), com p = 1 : P. A solu¢do para o primeiro
termo ¢ facilmente obtida por separagao de variaveis, utilizando-se a condigao de fonte para
a condigao inicial da EDO (3.34). Realiza-se o mesmo procedimento anterior (método 3D-
GILLT) na equagao (3.11) obtendo Z(0,7):

Z(()? T) = Op,O,m,l(O, T) = Bil?wj(Hs)Zm(yO)a

e pela troca de variavel, segue que Wy (0,7) = BZ(0,r). Portanto, a solugao para a equagao

(3.34) é:
Wo(x,r) = Wy(0,r)exp(—Ix), (3.36)

onde I é a matriz identidade de ordem L.

Para obter a solugao das equagoes matriciais (3.35) com p = 1 : P, utiliza-se fator
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integrante e a condigao inicial nula, determinando W (x,r):

W(z,r)=>Y Wyx,r). (3.37)

p=0

Assim W (x,r) é conhecido e para determinar Z(x,r), utiliza-se decomposigao LU

na troca de variavel:
W(z,r) = BZ(x,r). (3.38)

Visto que o vetor Z(x,r) é obtido, a solugao para a concentracao do poluente dada
pela equagao (3.38) estd bem determinada. Nenhuma aproximagao numérica é feita durante a
derivacao da solucao e, assim, a equacao (3.27) é exata exceto pelo erro de truncamento. Cabe
lembrar que esta solugao é valida para qualquer perfil de u, w, K, e K, sejam eles constantes
ou fungoes dependentes da altura [Buske, 2004], [Moreira et al., 2005¢|, [Wortmann et al.,
2005].

Uma vez que os coeficientes da solu¢ao em série (3.27) estao determinados, hé

condicoes de inverter a solucao pela transformada de Laplace. Esse procedimento resulta:

Cpom (T, 2, 1)

L h
- > /0 Cpomal, 1)u(2)edr. (3.39)
Devido a impossibilidade de determinar as singularidades do integrando que aparece
no lado direito da equagao acima, nao se pode aplicar o Teorema dos Residuos para avaliar
analiticamente a integral. Assim, na sequéncia serd apresentada uma solucao aproximada
da integral presente na Equagao (3.39) usando inversao numérica.
Uma solugao aproximada da integral, que aparece na Equagao (3.39), pode ser
obtida invertendo numericamente a concentracio transformada Cpg (7, z,7) pelo método

da quadratura de Gauss-Legendre [Stroud e Secrest, 1966], descrita por:

K L
_ b p
Cp,O,m<x7 Z, t) = Z Tkak Z Cp,O,m,l('r? Tk)wl<z>7 (340)
=0

k=0
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onde ay, e py, S20 08 pesos e as raizes da quadratura gaussiana (tabulados em [Stroud e Secrest,
1966]) e K é o ntimero considerado de pontos da quadratura gaussiana.
Uma vez que G, om(,2,t) é conhecida, pode-se escrever a solugao (¢,o(z,y, 2,t))

dada pela equacao (3.13):

M
Co(z,y,2,t) = Z Cpom (T, 2, 1) Yo (). (3.41)
m=0

As equagoes (3.18), (3.19) e (3.20) sao resolvidas de forma anéloga a equagao (3.17),

para as equagoes (3.19) e (3.20) h&d uma pequena alteracao na EDO (3.29), pois quando
utiliza-se 0 método 3D-GILTT nessas equacoes, obtém-se EDO’s nao homogéneas e com
condicoes de fonte nula. A resolugao dessas EDO’s sao obtidas utilizando a mesma técnica
empregada na equagao (3.29), portanto, estdao bem determinadas as solugdes finais para as
equagoes (3.18), (3.19) e (3.20). Logo, os campos de concentragoes médias dos poluentes

primdrio e secundério estdo bem determinados, uma vez que foram obtidos ¢,(z,y, z,t) e

C_S(x7 y’ Z? t)'
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4 DADOS PARA A APLICACAO E VALIDACAO DO MO-
DELO

Para uma utilizacao correta dos modelos de transporte e difusao na atmosfera, nao
se pode prescindir de um estudo sobre suas capacidades de representarem corretamente
situagoes reais. Quando possivel, recomenda-se verificar a confiabilidade do modelo utilizado
com os dados e os cendarios topograficos e meteorologicos tipicos da area a ser analisada
[Tirabassi, 2005].

Assim, neste capitulo, apresentam-se as parametrizacoes fisicas da camada limite
atmosférica encontradas na literatura, indices estatisticos, os dados observados utilizados
neste trabalho e os resultados numéricos obtidos com o modelo. Encontra-se neste mesmo
capitulo uma andlise do comportamento da solucao de um modelo tridimensional para dife-
rentes cenarios, justificando as escolhas das parametrizacoes utilizadas para a simulagao dos

resultados numéricos.

4.1 Parametrizagoes Fisicas da Camada Limite Atmosférica

Para o modelo proposto na se¢do (3.1), a escolha de uma parametrizacao da tur-
buléncia representa uma decisao fundamental para a modelagem de dispersao de poluentes.
Fisicamente, uma parametrizacao da turbuléncia é uma aproximacgao da natureza, no sen-
tido que os modelos matematicos recebem uma relagao aproximada que substitui um termo
desconhecido. A confiabilidade dos modelos dependem fortemente da maneira com que esses
parametros sao calculados e relacionados com o entendimento da CLP [Mangia et al., 2002].

Na literatura, encontram-se diversas e variadas formulacoes para o coeficiente de
difusao turbulento vertical [Seinfeld e Pandis, 1997]. A seguir sdo apresentados oa coeficientes

de difusao utilizados nas simulagoes.

e Para a simulacao dos resultados numéricos obtidos com o modelo proposto, utilizaram-

se as seguintes parametrizacoes para os coeficientes de difusao turbulentos:

[Degrazia et al., 1997] propuseram as seguintes parametrizagoes de difusao turbulentas,
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derivadas de [Batchelor, 1949], para condi¢oes convectivas:

1

K. =0,22w,h (%) (1 _ %) [1 — e —0,0003¢% | (4.1)

v
5 6 (4.2

em que o, ¢ o desvio padrao euleriano da velocidade turbulenta longitudinal dado por,

, _ 0,98¢, £>3<3)§ ,
RTRE () () .

onde ¢, = a,a,(27k)"%/3 com a, = 0,5+ 0,05 ¢ a, = 4/3, (fm)s = 0,16 é a componente

vertical da frequéncia normalizada do pico espectral, ¢, = 4,167 ¢ a funcao estabilidade, .

é a funcao taxa de dissipagao molecular expressa por [Hojstrup, 1982 [Caughey, 1982]:

N2l o2\
Pl = [(l—ﬁ) (_—L> +0,75

e |, para a andlise do comportamento da solugao de um modelo tridimensional, usou-se

1/2

(4.4)

as seguintes parametrizagoes para a simulagao dos resultados numeéricos:

[Pleim e Chang, 1992] apresentaram os seguintes perfis para o coeficiente de difusao vertical:

Condigoes convectivas (h/L < —10), a relagao utilizada é:

K, = kw.z <1 . %) (4.5)

Em condigdes estaveis e neutras (h/L > —10), a parametrizacdo é dada pela

equacao:

onde ¢, =1+ 5(z/L) para condigoes estaveis e ¢, = 1 para condigdes neutras.
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Para a difusividade turbulenta na direcao y numa camada limite estavel, utilizou-se
a seguinte expressao [Degrazia et al., 1996]:
0, 4du,z

= S6rmy 4D

onde ¢(z/L) = 0,74(1—2)71/2 sendo L o comprimento de Monin-Obukhov e u, a velocidade
de fricgao.
E o campo de vento utilizado para todas as simulacoes, é descrito por uma lei de

poténcia expressa pela seguinte equacao [Panofsky e Dutton, 1984]:

u 2\
Uy <1
no qual w e w; sao as velocidades médias horizontais do vento nas alturas z e z;, respecti-

vamente e « é um expoente que estd relacionado com a intensidade da turbuléncia [Irwin,

1979).

4.2 Indices Estatisticos

Para a comparacao entre os dados de concentragao simulados nos modelos com os
dados observados nos dois casos foram utilizados indices estatisticos da literatura. Para
a elaboracao desta analise estatistica, emprega-se um programa desenvolvido por Hanna
em 1989 [Hanna, 1989]. Estes indices estatisticos sdo recomendados para validagao e com-
paracao de modelos pela Agéncia de Protecao Ambiental Americana (USEPA), pela Forga
Aérea Americana (US Air Force), pelo Instituto Americano do Petréleo (API), bem como
pela comunidade cientifica da area de dispersao de poluentes na atmosfera apés o Work-
shop “Operational Short-Range Atmospheric Dispersion Models for Environmental Impact
Assesments in Europe” realizado na Bélgica em 1994.

As notagoes utilizadas para os indices o e p indicam, respectivamente, as quantidades
observadas e preditas, C' é a concentracio de poluentes e o é o desvio padrao.

Os indices estatisticos aplicados sao definidos do seguinte modo:

(Co—Cp)?
CoCp

1. Erro quadratico médio normalizado: NMSE =

informa sobre todos os desvios entre as concentragoes dos modelos e as concentragoes
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observadas. E uma estatistica adimensional e seu valor deve ser o menor possivel para

um bom modelo.

2. Coeficiente de correlacao: COR = (Co=Co)(Cp=Cp)

To0p

descreve o grau de associacao ou concordancia entre as variaveis. Para um boa perfor-

mance o seu valor deve ser 1.

= A _ _CoCy
3. Fracao de Inclinacao: FB = (Yo
informa a tendéncia do modelo de superestimar ou subestimar as concentracoes obser-

vadas. O valor 6timo é zero.

4. Desvio fracional padrao: FS = 2%
O valor 6timo ¢é zero.
4.3 Analise do Comportamento da Solucao para Diferentes Cenarios

Nesta secao, devido a complexidade da solucao, ilustra-se o comportamento da
solugao discutida para a dispersao em diferentes cenarios da CLP. Foram utilizados para
estas simulagdes iniciais os coeficientes de difusdo desenvolvidos por [Pleim e Chang, 1992]
apresentados na segao (4.1) e para o perfil de vento a equacao (4.8). Considera-se para tanto

a equagao de advecgao-difusao:

_oc 0 de 0 de

A solucao para a equagao (4.9) é obtida através da técnica 3D-GILTT, como pro-
posta no trabalho [Buske et al., 2011d]. A fim de ilustrar o comportamento da solucao
apresentada em [Buske et al., 2011d], simula-se a dispersao de um poluente na CLA para
diferentes cendrios e, também, apresentam-se graficos das concentragoes geradas pelo modelo
ao nivel do solo. Utilizam-se dados do experimento de Copenhagen para a descrigao (a saber,
h =810m, w, = 2,2m/s, u, = 0,7m/s, uyg = 4,2m/s e zy = 0,6m), bem como dados para
representar as diferentes condicoes de estabilidade conforme disposto na Tabela 4.1

Na Figura 4.1, sao apresentados os graficos das concentragoes preditas ao nivel do

solo para diferentes alturas de fontes e simulou-se as concentragoes sob uma condicao de es-
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tabilidade convectiva (1/L = —0,01m™"). Pode-se observar através dos gréficos que, quanto
menor for a altura da fonte mais proximo da fonte se encontrarda o pico de concentragao
ao nivel do solo, por exemplo, para uma fonte de altura H;, = 0,1h o poluente atinge sua
maxima concentracao ao nivel do solo na distancia de X* ~ 0, 1, ja para uma fonte com al-
tura de Hy = 0,25h a concentragdo maxima é atingida a uma distancia (X*) de 0,25 aproxi-
madamente. Além disso, percebe-se que em locais mais afastados da fonte a concentracao

tende a se homogeneizar em toda a camada limite planetaria.

20

—— H_=0.025h
—=— H_=0.05h
—0—H_=0.1h
—%—H_=0.25h
—A—H_=0.5h

Figura 4.1: Concentracao predita ao nivel do solo pela solucao tridimensional para diferentes
alturas de fontes em condigoes convectivas (1/L = —0,01m™).

Ja na Figura 4.2, apresenta-se a influéncia da turbuléncia atmosférica nas concen-
tragoes geradas pelo modelo. Os graficos da Figura 4.2 representam a concentracao adimen-
sional em funcao da distancia adimensional para uma fonte com altura Hy; = 0, 1h, para cinco
cendrios meteoroldgicos diferentes (os valores do expoente do perfil de poténcia do vento a e
o comprimento de Monin-Obukhov inverso (1/L) para os diferentes cenédrios meteorolégicos
sao expostos na Tabela 4.1). Os graficos mostram que para cendrios instaveis os picos de
concentragoes sao atingidos proximos a fonte e a medida que afasta-se a concentragao do
poluente diminui devido a presenga de turbilhoes (condicao instavel) que fazem com que o

poluente se disperse mais rapidamente. Ja para cendrios estaveis os picos de concentracoes
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sao atingidos a distancias mais afastadas da fonte e percebe-se uma demora na dispersao do

poluente na CLA.

7 — T T T T T T

= 1/L=-0.1
6 —— 1/L=-0.02
—e— 1/L=0
—— 1/L=0.01
—A— 1/L=0.03

Figura 4.2: Concentragao adimensional (C* = cuh?/Q)) em fungdo da distancia adimensional
(X* = zu,/uh) da fonte (Hs = 0, 1h) para cinco cendrios meteoroldgicos diferentes.

Tabela 4.1: Valores do expoente do perfil de poténcia do vento («) e o comprimento de
Monin-Obukhov inverso (1/L) para diferentes cendrios meteorolégicos.

Cenario | alpha | 1/L(m~T)
Instével 0,07 -0,10
Instével 0,1 -0,02
Neutro 0,15 0
Estavel 0,35 0,01
Estavel 0,55 0,03

A seguir, na Figura 4.3, verifica-se o comportamento da concentracao adimen-
sional em funcao da altura adimensional para as seguintes distancias da fonte X* = 0,07,
X* = 0,15 e X* = 0,25, esta andlise foi feita para quatro alturas de fontes (Hy; =
0,05h; 0,1h; 0,25he0,5h). Os resultados foram gerados sob condi¢ao de estabilidade con-
vectiva (1/L = —0,01m™!). Observa-se através dos gréificos na Figura 4.3 que as dis-
tribuicoes das concentragoes na camada limite planetaria seguem uma distribuicao seme-
lhante a distribuicao gaussiana e que os picos dessas distribuicoes encontram-se nas alturas

das fontes.
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Figura 4.3: Altura adimensional (Z* = z/h) versus Concentragao adimensional tridimen-
sional (C* = cuh?/Q) em condigdes convectivas (1/L = —0,01m™!) para trés distancias
adimensionais (X* = zw,/uh) e quatro alturas de fontes (Hs, = 0,05h; 0,1h; 0,25h €0, 5h).

Nas Figuras 4.4a e 4.5, mostram-se os niveis de concentragao do poluente no plano

XY ao nivel do solo, percebe-se que o valor maximo de concentracao fica proximo de
X*=0,2¢e¢eY" =0. E pela Figura 4.4b observa-se que para o experimento considerado
a turbuléncia em y é homogénea, pois os resultados aqui obtidos sao similares aos obtidos

via GILTTG [Buske et al., 2011a].
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Pelos resultados apresentados nessa se¢ao, pode-se observar que o modelo apresenta
os resultados esperados para descrever a dispersao de poluentes na atmosfera.

Nas préximas secoes, apresentam-se as descricoes dos dados observados e os resulta-
dos numéricos e estatisticos obtidos com o modelo utilizando a abordagem analitica proposta
neste trabalho, para dois casos. O cédigo computacional para obtencao dos resultados foi

desenvolvido em linguagem de programagao Fortran 90.

4.4 Dados Observados Caso 1: Ozonio na Regiao Metropolitana de Porto
Alegre (RMPA)

A Fundagao Estadual de Protecdo Ambiental Henrique Luiz Roessler (FEPAM)
é uma instituicao em que uma das principais fungoes é avaliar, monitorar e divulgar in-
formagoes sobre a qualidade ambiental e ela possui uma Estagao na RMPA. Em janeiro do
ano de 2009, realizou-se um monitoramento da qualidade do ar na RMPA, e essas medicoes
resultaram nas médias das concentracoes do Ozonio e Dioxido de Nitrogénio. A localizacao

da Estagao de monitoramento de Esteio é representada pelo ponto vermelho na Figura 4.6.

REGIAO METROPOLITANA DE PORTO ALEGRE

@ Estacao de Esteio

N
0 10 20 40 Km
A
]—) X

Figura 4.6: Localizacdo da estagao de monitoramento em Esteio (FEPAM).

As condigoes meteoroldgicas no periodo de 05 a 09 de janeiro de 2009 esteve sob
condicoes de céu claro e ventos fracos na superficie. A Tabela 4.2 mostra os dados me-

teorologicos dos dias 05, 06 e 07 de janeiro utilizados no modelo, para obter os resultados
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numéricos. Na Tabela 4.2, @, é a velocidade de referéncia (m/s), u. representa a velocidade
de fricgdo (m/s), L é o comprimento de Monin-Obukhov (m), w. é a escala de velocidade

convectiva vertical (m/s) e h é a altura da CLP (m).

Tabela 4.2: Parametros meteorolégicos dos dias 05, 06 e 07 de janeiro de 2009 - Estacao
Esteio [Cuchiara, 2011].

Dia Hora Uy U W L h
(h) | (ms™") | (ms™") | (ms™") | (m) | (m)
10 2,00 0,27 0,50 -305 801
11 2,60 0,35 0,65 -397 | 1041
12 1,60 0,21 0,40 -244 641
13 2,30 0,31 0,58 -351 921
14 3,20 0,43 0,80 -488 | 1282

5 de janeiro 15 3,40 0,45 0,85 -519 | 1362
16 4,20 0,56 1,05 -641 | 1682
17 4,60 0,61 1,15 -702 | 1843
18 5,70 0,76 1,43 -870 | 2283
19 6,00 0,80 1,50 915 2403
20 4,50 0,60 1,13 687 1803
21 4,50 0,60 1,13 687 1803
22 2,80 0,37 0,70 427 1122
23 2,30 0,31 0,58 351 921
0 1,60 0,21 0,40 244 641
1 0,40 0,05 0,10 61 160
2 0,30 0,04 0,08 46 120
3 1,60 0,21 0,40 244 641
4 1,70 0,23 0,43 259 681
5 0,30 0,04 0,08 46 120
6 0,90 0,12 0,23 137 361
7 0,90 0,12 0,23 137 361
8 0,20 0,03 0,05 -31 80
9 2,20 0,29 0,55 -336 881
10 1,90 0,25 0,48 -290 761

6 de janeiro 11 1,50 0,20 0,38 -229 601
12 2,20 0,29 0,55 -336 881
13 2,70 0,36 0,68 -412 | 1082
14 1,90 0,25 0,48 -290 761
15 1,10 0,15 0,28 -168 441
16 1,10 0,15 0,28 -168 441
17 2,50 0,33 0,63 -381 | 1001
18 4,70 0,63 1,18 =717 | 1883
19 5,70 0,76 1,43 870 2283
20 3,10 0,41 0,78 473 1242
21 3,10 0,41 0,78 473 1242
22 2,00 0,27 0,50 305 801
23 2,20 0,29 0,55 336 881
0 1,40 0,19 0,35 214 561
1 0,40 0,05 0,10 61 160
2 1,50 0,20 0,38 229 601

7 de janeiro 3 0,10 0,01 0,03 15 40
4 0,70 0,09 0,18 107 280
5 0,40 0,05 0,10 61 160
6 0,50 0,07 0,13 76 200
7 0,40 0,05 0,10 61 160

Os dados meteorolégicos apresentados na Tabela 4.2 sao calculados por equagoes

obtidas na literatura. O comprimento de Monin-Obukhov pode ser escrito como [Zannetti,
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1990]:

K\ Wy

L:-fz(%)s, (4.10)

onde £ é a constante de Von-Karmén (k = 0,4) e w, =~ 0,25u [Briggs, 1992]. A velocidade

de friccao u, ¢é obtida pela expressao u, = m’(“—?l), onde z. = 10m (altura de referéncia) e w
20
é a velocidade do vento. A altura da CLP h é obtida da relacao h = 0, 3% [Zilitinkevich,

1972] [Zilitinkevich et al., 1999], na qual f. = 10~* (for¢a de Coridlis).

4.4.1 Resultados Numéricos

Para a obtencao das concentracoes do poluente, utilizou-se os coeficientes de di-
fusao vertical e lateral (para condigdes convectivas) descritos pelas equagoes (4.1) e (4.2),
respectivamente. Para o perfil de vento, usou-se o perfil de poténcia descrito pela equacgao
(4.8). Para as simulagbes considerou-se uma fonte pontual com uma taxa de emissao de
q = 27979ton/ano (o célculo da taxa de emissdo é apresentado no trabalho [Cuchiara,
2011]).

Na Tabela 4.3 sao apresentados as concentracgoes simuladas num periodo de 46 horas.
Pode-se observar na Tabela 4.3 e na Figura 4.7, que o modelo conseguiu representar o pico
de concentracao de ozonio nas primeiras horas de simulacao do dia 05 de janeiro, porém o
modelo nao reproduz tao bem a destrui¢ao do ozonio no restante do dia. O modelo mostra
que ha uma destruicao de ozonio, contudo nao representa de forma satisfatoria. No dia 06
de janeiro, pode-se observar na Figura 4.8 que o modelo consegue representar a evolucao da
concentracao nas primeiras horas do dia, no entanto a partir das 8 horas o modelo nao expoe
tao bem a evolucao da concentracao do poluente. E no dia 07 de janeiro, observa-se pelo
grafico de espalhamento da Figura 4.9 uma boa concordancia dos resultados obtidos com o

modelo apresentado nessa tese e os observados pela FEPAM.
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Tabela 4.3: Concentracao gerada pelo modelo (¢,), concentragao observada na estacao de
Esteio (¢,) nos dias 05, 06 e 07 janeiro de 2009.

Dia Hora Co Cp
(h) | (ug/m?®) | (ng/m®)
10 45,19 46,17
11 55,34 56,00
12 62,24 63,17
13 67,71 66,10
14 70,92 67,47

5 de janeiro 15 69,88 68,37
16 59,32 68,91
17 55,28 69,29
18 40,56 67,15
19 33,38 65,51
20 30,39 63,58
21 31,98 61,95
22 28,84 59,69
23 23,75 57,30
0 21,79 54,28
1 18,11 43,76
2 12,81 31,44
3 5,254 29,34
4 5,375 27,57
5 1,976 18,53
6 0,98 15,75
7 4,325 16,04
8 16,31 17,08
9 25,59 17,17
10 62,02 17,27

6 de janeiro 11 51,07 17,38
12 78,09 17,45
13 88,09 17,51
14 82,54 17,58
15 73,8 17,69
16 63,67 17,80
17 59,6 17,85
18 53,57 17,65
19 35,41 17,50
20 33,51 17,21
21 29,29 16,95
22 30,34 16,55
23 25,59 16,20
0 17,48 15,68
1 17,09 13,91
2 12,7 13,47

7 de janeiro 3 6,586 7,25
4 4,19 6,38
5 0,98 4,91
6 0,98 3,79
7 0,98 2,45
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Figura 4.7: Comparacao entre as médias das concentracoes horédrias simuladas e observadas
na estagao de Esteio (FEPAM), durante o dia 05 do més de janeiro de 2009.
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Figura 4.8: Comparacao entre as médias das concentracoes horédrias simuladas e observadas
na estagao de Esteio (FEPAM), durante o dia 06 do més de janeiro de 2009.
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Figura 4.9: Comparacao entre as médias das concentracoes horédrias simuladas e observadas
na estagao de Esteio (FEPAM), durante o dia 07 do més de janeiro de 2009.

E importante ressaltar que os resultados encontrados podem ser considerados razoa-
veis levando em consideracao as aproximacoes feitas para o campo de vento e para a producao
e perda do ozonio. O campo de vento utilizado nao é uma aproximagao satisfatoria para
a topografia da RMPA. Para um trabalho futuro, pretende-se melhorar estes resultados
considerando os valores encontrados para o perfil de vento por cédigos de mesoescala, os
quais se espera que incorpore as informagoes da topografia do terreno. Também, pretende-se
melhorar a forma de representar a producao e perda do poluente ozonio, visto que a sua

formacao nao se da apenas por fotolise do NOs.

4.5 Dados Observados Caso 2: Didéxido de Enxofre na Regiao da Usina Ter-

melétrica Presidente Médici

A Usina Termelétrica Presidente Médici é uma importante fonte de energia elétrica
da regiao e utiliza a queima do carvao mineral para geragao de energia elétrica. Sua cons-
trugao aconteceu em duas etapas: na primeira fase da usina construiu-se duas unidades de
63 MW cada e foi inaugurada em 1964 e a segunda etapa comecgou a ser construida em
1986 com duas unidades de 160 MW cada, totalizando 446 MW . A Figura 4.10 apresenta a

imagem da Usina e pode-se observar a torre que emite didéxido de enxofre (SOs), que resulta



da queima do carvao mineral.
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Figura 4.10: Imagem da Usina Termelétrica Presidente Médici [Jalowitzki, 2012].

Esta usina é uma importante fonte de liberacao de SO5 no local. A fonte é continua

e emite poluentes a uma taxa de aproximadamente 0.7 kg/s. O poluente é emitido de uma

chaminé de altura 150 m. Os dados meteoroldgicos foram coletados durante um experimento

de campo realizado no inverno de 23 de agosto a 01 de setembro de 1999, em um ponto locali-

zado a b km na diregao leste da fonte. Os dados obtidos sao médias horarias de temperatura,

velocidade e direcao do vento, valor liquido do fluxo de radiacao e umidade relativa. Esses

dados podem ser encontrados em [Arbage et al., 2006]. Para a simulacao utilizou-se os dados

meteorolégicos e micrometeoroldgicos dias 28, 29 e 30 de agosto, presentes na Tabela 4.4.

Tabela 4.4: Médias horarias das variaveis micrometeorologicas dos dias 28, 29 e 30 de agosto

de 1999.
Dia | Hora (h) | u(m/s) | v(m/s) | us (m/s) | w«(m/s) | h(m) | L(m/s)
28 8 -0,03 3,11 3,11 0,33 200 -34,86
9 0,21 3,31 3,81 0,40 300 | -34,83
29 3 20,02 3,12 3,12 0,43 200 | 23,21
9 1,64 0,69 1,77 0,50 300 | -26,05
30 3 145 1,34 1,97 0,48 200 | -23,96

4.5.1 Resultados Numéricos

Utilizou-se as mesmas parametrizagoes fisicas da camada limite atmosférica do caso

1. Apresentam-se inicialmente, os resultados numéricos que mostram o numero de termos
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adequados da solugao em série (3.15), para alcangar os resultados com uma precisao de 1072
Para isso, é apresentado a Tabela 4.5 considerando-se, sucessivamente, um, dois, trés, quatro
e cinco termos na solucao em série. Observa-se que a precisao desejada, para o problema
resolvido, é atingida com 3 termos da solucao em série, para as concentracoes geradas com

o experimento de Candiota.

Tabela 4.5: Convergéncia numérica do modelo apresentado nessa tese.

Observagiao | Numero de termos do Método da Decomposicio (série (3.15)) | ¢(x,y, 2, t)[ug/m?]
1 56,56927
p1 + p2 56,48536
1 1+ g2+ s 56,48529
M1+ p2 + p3 g 56,48529
M1+ p2 + p3 + pa +ps 56,48529
I 7,12038
n1 + p2 7,12890
2 M1+ p2 + ps 7,12890
M1+ p2 + g3+ e 7,12890
1+ p2 + p3 + pa + ps 7,12890
w1 107,56257
pi1 + 2 107,43300
3 p1 + p2 + p3 107,43290
pn1 + p2 + p3 + pa 107,43290
p1 + p2 + p3 + pa + ps 107,43290
m 785755
1+ o 7,85756
4 w1+ p2 + ps 7,85756
p1+ p2 + ps A+ pa 7,85756
H1+ p2 + p3 + pa+ps 7,85756
1 112,09137
p1 + p2 111,93925
5 1+ po + p3 111,93911
w1+ p2 + ps + pa 111,93911
p1+ p2 + p3 4+ pa+ps 111,93911

Na Figura 4.11, C),; e C, 2 representam as concentragoes médias geradas pelo modelo
com e sem reagao fotoquimica do poluente, respectivamente e (C,) é a concentracao obser-
vada. Na analise do grafico de espalhamento Figura 4.11, quanto mais proximos estiverem os
pontos da reta central, melhores os resultados. Percebe-se uma melhora, embora pequena,
nos resultados do modelo com reagao fotoquimica em relagao aos encontrados na literatura

[Arbage et al., 2006].
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Figura 4.11: Gréfico de espalhamento dos modelos com reagao fotoquimica (C,;) e sem
reacao fotoquimica(C) ).

A Tabela 4.6 apresenta os resultados dos indices estatisticos, pode-se observar que as
concentragoes preditas pelo modelo que considera a reagao fotoquimica do poluente tiveram
uma pequena melhora nos indices estatisticos, pois se aproximaram um pouco mais dos

valores ideais.

Tabela 4.6: Avaliacao estatistica dos modelos.

Modelo NMSE | COR FB FS
Com reagao fotoquimica 0,47 0,572 | 0,421 | -0,254
Sem reagao fotoquimica 0,52 0,563 | 0,472 | -0,199

Em ambas as aplicagoes, deve-se salientar que os resultados encontrados podem
ser considerados aceitaveis, levando em consideragao a aproximacao feita para o calculo da
taxa de fotodlise das reagoes fotoquimicas. Pretende-se, para trabalhos futuros, melhorar os
calculos das frequéncias de fotdlises e a intensidade de radiacao que atinge a CLP através da
equagao de transferéncia radiativa. Também, deseja-se buscar experimentos mais adequados,

para melhor validar este modelo.



66

5 CONCLUSOES E PERSPECTIVAS

O modelo apresentado neste trabalho utilizou a abordagem euleriana para deter-
minar os campos de concentracao do poluente fotoquimico na CLP. Para o problema de
fechamento da equagao de advecgao-difusao utilizou-se a teoria de que o fluxo turbulento de
concentragao seja proporcional a magnitude do gradiente de concentragao média (teoria K).
Ainda que a teoria K tenha seus limites intrinsecos, comparacoes de dados experimentais
com previsoes obtidas por esta abordagem tém demonstrado que existem cenarios nos quais
esses limites nao se manifestam significativamente. Utiliza-se essa argumentacao, juntamente
com a sua simplicidade computacional, para realizar as simulagoes com base nessa teoria.

Visto que a teoria K depende fortemente da parametrizacao do coeficiente de difusao,
considerando a estrutura turbulenta da CLP nos seus respectivos regimes, foram escolhidas
parametrizacoes para o coeficiente de difusao com base na analise do comportamento da
solucao apresentada na segao (4.3) e nos parametros micrometeorolégicos que foram extraidos
dos dados experimentais. A aproximagcao proposta aqui para a determinacao do coeficiente
de difusao ¢é baseada na teoria de difusao estatistica de Taylor e em propriedades espectrais
da turbuléncia. A hipétese de um espectro de turbuléncia continuo e variancias permite que
a parametrizacao seja continua em todas as elevagoes.

Neste trabalho, é apresentada uma representacao analitica para a equagao de ad-
vecgao-difusao-reagao utilizando uma ideia modificada do método classico da Decomposicao
desenvolvido por Adomian e o método 3D-GILTT. O carater da solucao fornece uma de-
pendéncia explicita dos parametros fisicos do problema e permite fazer uma melhor avaliagao
da validade do modelo fisico. A solucao apresentada é analitica exceto pelo truncamento
dos somatorios, a inversa de Laplace no tempo e a discretizacao dos coeficientes turbulen-
tos. Para o conhecimento dos autores esta é a primeira vez que uma solucao deste tipo é
apresentada na literatura.

No modelo proposto, consideraram-se reacoes fotoquimicas de poluentes na atmos-
fera com o objetivo de melhorar a previsao e o entendimento da dispersao destes na camada
limite planetaria. Os resultados obtidos mostraram-se satisfatorios, reforcando a necessi-

dade dos modelos de dispersao incluirem informagoes das interagoes dos poluentes com o
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meio onde se difunde, uma vez que os modelos analiticos da literatura nao consideram as
reacoes sofridas ao serem lancados na atmosfera.

A presente tese também mostra que o modelo apresentado é capaz de simular nao so-
mente o transporte e dispersao de poluentes, mas também a funcao de compostos secundarios
por reacoes fotoquimicas. A aplicacao do modelo em poluentes que se formam na atmosfera
por meio de reacoes fotoquimicas, mostrou uma boa concordancia entre as concentracoes
observadas e aquelas calculadas pelo método proposto.

Para trabalhos futuros, sugere-se melhorias do modelo procurando outras condigoes
de estabilidade e parametrizacoes da turbuléncia. Em relacao aos valores das frequéncias
de fotolises e da intensidade de radiacao que atinge a CLP, propoe-se utilizar a equacao de
transferéncia radiativa com a finalidade de obter uma maior precisao desses calculos. Deve-se

seguir com este trabalho inserindo a analise para outros poluentes.
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APENDICE A

METODO CLASSICO DA DECOMPOSICAO DE ADOMIAN

O método da Decomposi¢ao de Adomian é de grande interesse, pois tem sido aplicado
em diferentes tipos de problemas para obter solucoes. O método pode ser aplicado, por
exemplo, a problemas de valor de contorno, a equagoes algébricas e equacgoes diferenciais
parciais. Tem-se interesse nesse método, pois fornece a solugao numa série que converge
rapidamente e com componentes que sao facilmente calculadas.

A grande vantagem do método é que ele pode ser aplicado em todos tipos de equacoes
diferenciais e integrais, lineares ou nao-lineares, homogéneas ou nao-homogéneas e com co-
eficientes constantes ou variaveis. Outra grande utilidade do método é sua capacidade de
reduzir significativamente a dificuldade dos céalculos, mantendo a alta precisao da solucao
numeérica.

A seguir, apresenta-se uma aplicacao do método da Decomposicao de Adomian num
sistema de equacoes diferenciais:

Considerando o sistema de equacoes diferenciais ordinarias:

o= WLy Ym) o
Yy : foyi, y2, - - Um) + 92, (A1)
Yo = JmW1:Y2, - Ym) + Im
que pode ser escrito na forma compacta:
Ye = e, Y2, - Ym) + Gk (A.2)

para k =1 : m, onde f; sao funcoes nao-lineares e g5 sao func¢oes conhecidas. Procuram-se
solugdes y1,¥a, - - ., Ym que satisfacam o sistema de equagoes (A.2).
Assumindo que para qualquer g o sistema (A.2) possua somente uma solugao,

aplica-se 0 método da Decomposi¢ao de Adomian Adomian [1994], Adomian [1988] no sis-
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tema (A.2), ficando com:

Lyy = Ne(Y1: Y2, - - Ym) + i (A.3)
para k =1 :m, onde L = E é um operador linear e Ni(y1,v2, .-, Ym) = fe(Y1, Y2, -, Ym)
sao operadores nao lineares. Aplicando em ambos os lados de (A.3) o operador inverso de
L, que nesse caso ¢ dado por L~! fo [.]dt, tem-se:

Yk :yk(o) +L—1Nk(y17y27"'7ym) +L—lgk (A4)

para k = 1 : m, na qual y,(0) é a condi¢@o inicial da equagao (A.1). O método clédssico da
decomposicao de Adomian consiste em aproximar a solu¢ao (A.4) por uma série infinita da

forma:

§=0
para k = 1 : m, decompor o operador nao linear N, como:
Ni(y1:y2s -+, Ym) = Z Apj (A.6)

para k = 1:m, na qual A ; sdo polinomios de y1, ¥, . .., Ym (A.7), chamados de Polinémios

de Adomian Adomian [1988].

_ k
Apj =5 [WNk(Zyk)\ )} - (A7)
Substituindo (A.5) e (A.6) em (A.4) obtém-se:
D s =w(0) + LT A+ L g (A.8)
— =

para k = 1 : m. Entao, escolhendo o primeiro sistema, conforme Adomian Adomian [1994]



83

COINoO:

ko = Yk(0) + L~ gy (A.9)

para k =1 :m e para os demais sistemas recursivos até uma ordem de truncamento como:

Yn+1) = LM A (A.10)

para k =1 :m. Tem-se assim definido um procedimento iterativo, conhecido como método

classico da Decomposicao de Adomian.
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Validating a Closed Form Advection-Diffusion Solution by Experiments: Tritium
Dispersion after Emission from the Brazilian Angra Dos Reis Nuclear Power

Plant

Artigo publicado no Integral Methods in Science and Engineering: Progress in Nu-

merical and Analytic Techniques, como capitulo de livro (paginas 385-397) no ano de 2013.



Chapter 26

Validating a Closed Form Advection—Diffusion
Solution by Experiments: Tritium Dispersion
after Emission from the Brazilian Angra Dos
Reis Nuclear Power Plant

G.J. Weymar, D. Buske, M.T. Vilhena, and B.E.J. Bodmann

26.1 Introduction

As one of the consequences of the last two nuclear accidehé&iiobylin 1986 and
Fukushima in 2011), nuclear safety regulations have pesgrely improved. One
crucial issue for safety control, emergency plans andedlattions is the knowl-
edge of dispersion of radioactive substances in the planetaindary layer. While
monitoring procedures are a standard routine by the coedroklease of Tritium,
predicting dispersion of this substance is still a chalesrespecially if a rugged
orography is present, such as the environment around tr@liBranuclear power
plant Angra dos Reis. Although, there are available progpatforms, that allow
to simulate dispersion processes, their underlying moaiesrequently too sim-
ple, frequently based on simple Gaussian models, so thaibdisons for specific
scenarios may only be attained by tuning the simulationsradtg to certain ex-
perimental findings instead of predicting them.

The present work is one contribution in a larger programt b@s the inten-
tion to determine general closed form solutions that allowntatch a variety of
meteorological conditions based on phenomenologicalcgmbres for turbulence.
A generally accepted deterministic model makes use of &icklosure and leads
thus to an advection-diffusion model for dispersion preess A well established
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method that solves the equation in closed form is based octrapeheory and
integral transform, also known as GILTT (see [BuEtAl11l, BAE2, MoEtAIO9,
MoViBu09, VIEtAI12]). The equation has to be complementgdabknown wind
profile, which is usually determined using experimentalenedlogical data and
the micro-meteorological parameters are calculated fnrmpigcal equations estab-
lished in the literature.

The closed form solution is then applied to the completefsextjperiments of the
Angra campaign using the associated meteorological donditFrom the compari-
son of expectation values and measured values the solatia@tidated and checked
for adequacy. Also some comparisons to other approachesesented.

26.2 The Advection—Diffusion Approach

Upon developing a mathematical dispersion model one tilpizaes various prob-
lems. First one has to identify a differential equation tall represent the model
or the underlying physical law. Once the law/model is acegats the fundamental
equation one challenges the task of solving the equationanyntases approx-
imately and analyze the error of approximation and numegoars in order to
validate its prediction against experimental data. Expental data of a stochas-
tic process typically spread around average values, ieediatributed according to
probability distributions. Hence, the model shall with&rin limits reproduce the
experimental findings. However, the fundamental equascaaready a simplifica-
tion so that deviations may occur which in general have tbrégin in a model error
superimposed by numerical or approximation based errorsase of a genuine
convergence criterion one may pin down the error analysiergilly to a model
validation. Since in general convergence is handled byisticonvergence crite-
ria, a model validation is not obvious.

For a time dependent regime considered in the present warlkasgume that
the associated advection—diffusion equation adequaésgribes such a dispersion
process, which we test by comparison to other methods irr ¢odgn down com-
putational errors and finally analyze for model adequacthisline we show with
the present discussion, that our analytical approach doesmy yield a solution
for the three-dimensional advection—diffusion equatiahgredicts tracer concen-
trations closer to observed values compared to other appesdrom the literature,
which is also manifest in better statistical coefficients.

Approaches to the advection—diffusion problem are not mave literature; they
are either based on numerical schemes, stochastic siongatr (semi-)analytical
methods, as shown in a selection of articles (see [ScFiD8]{8], [NiDe81], [Ti89],
[ShSiYa96], [LiIHI97]). Note that in these works all soluti®are valid for scenarios
with strong restrictions with respect to their specific wanttl vertical eddy diffu-
sivity profiles. A more general approach, the ADMM (Adveatiffusion Multi-
layer Method) approach solves the two-dimensional adweetiffusion equation
with variable wind profile and eddy diffusivity coefficien¥IpEtAIO6]. The main
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idea here relies on the discretization of the atmosphetimbary layer in a multi-
layer domain, assuming in each layer that the eddy difftysamd wind profile take
averaged values. The resulting advection—diffusion eguah each layer is then
solved by the Laplace Transform technique. The GIADMT métf{@eneralized
Integral Advection—Diffusion Multilayer Technique) [CoEO06] is a dimensional
extension to the previous work, but again assuming the ssepapproximation for
the eddy diffusivity coefficient and wind profile. In this wowe improve the solu-
tions of the afore mentioned articles and report on a gea@alytical solution for
the advection—diffusion problem, assuming that eddy dliffity and wind profiles
are arbitrary functions having a continuous dependench@nadrtical and longitu-
dinal spatial variables.

Our starting equation is the advection-diffusion equafimmthe simulation of
contaminant or tracer release in the atmospheric boundgey hssuming a Fickian
closure for the turbulence. Hererepresents the mean concentration of a contami-
nant (in units ofg/m?) andV = (4,V,w) is the mean wind velocity (im/s) and the
domain of interest is a cuboid wihhQr < L. Here, the shorthand notation signifies
0=(0,0,0) andL = (Ly,Ly,h), with h is the height of the atmospheric boundary
layer in units ofm. The emission source is approximated by a point source flodf s
with constant emission rat@ (in g/s) at positionrs = (0, yp, Hs).

OV 0e=0-(K-D)e+s (26.1)

In the most general case the diffusion term contains a lawdlaaisotropic (3 3)
diffusion coefficient matrixk, which in the present case we assume to be diagonal
K = diag(Kx, Ky, Kz). The problem is subject to zero flux Neumann-type boundary
conditions on the cuboid bounding surfdce

K . D(—I[rel— - O
and initial condition (at = 0)

c=0 Vr=(XV,2) #Is.

Instead of including an explicit source term into the adiegetdiffusion equation, a
further constant source fluxt) constraint is added to the boundary conditions,

(V-R)¢€l,_, % = Q8(y—yo)8(z— Hs)%,

with the unit vectok = (1,0,0) andrg = (0,y, 2).

26.3 A Closed Form Solution

In this section we first introduce the general formalism ttyas@ general problem
and subsequently reduce the problem to a more specific oakijstisolved and
compared to experimental findings.
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26.3.1 General Procedure

In order to solve the problem (26.1) we reduce the dimensigri®y one and thus
cast the problem into a form already solved in reference [MMIR]. To this end
we apply the integral transform technique in theariable, and expand the pollutant
concentration as

cx,y,zt) =RT(x,zt)Y(y), (26.2)

whereR = (Ry,Ry,...)T andY = (Y1,Y»,...)" is a vector in the space of orthog-
onal eigenfunctions, given bym(y) = cogAmy) with eigenvalues\r,, = ml_—’; for
m=0,1,2,.... For convenience we introduce some shorthand notatidps:
(6x,0,0,)" andd, = (0,4,,0)T, so that equation (26.1) now reads

(&RT)Y +U (DzRTY + RTéyY)

= (0K +(KD)T) (ORTY + RT3, )

= (03K + (KO9)T) (0RTY) + (anTK + (Kéy)T) (RT,Y).
Applying the integral operator

Ly Ly
/ dyY[F] = / FTAY dy, (26.3)
0 0

whereF is an arbitrary function and signifies the dyadic product, and making use

of orthogonality, we rewrite (26.1) as a matrix equation imet the integral terms
are

Ly Ly
Bo=/ de[Y]z/ YTAY dy,
0 0
Ly ~ LyA
Z:/ dYY[ayY]:/ AYTAY dy,
0 0
Ly T T Ly T . T
wlz/o dyY[(O7K)(O2R Y)]:/O (CIK)(@RTY))T AY dy,
oLy L
WZZ/ yde[(KDZ)T(DZRTY)]:/ y((KDZ)T(DZRTY))/\Y dy,
0 0
b ST\ (3 Ly s ar A NT
Ta= [Tay @K@ = [ (K@) A dy
b 33T (5 by oapoa oN\T
Tz:/o dyv[(Kay) (de)]:/O ((Ka)T@Y)) AYdy
Here,Bg = %I, wherel is the identity, the elementZ),,,= ﬁgmélﬁj with &
the Kronecker symbol anfl= (m--n)mod2 is the remainder of an integer division

(i.e. is one form+ n odd and zero else). Note that the integMsandT; depend
on the specific form of the eddy diffusivitg. The above integrals are general, but
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for practical purposes and for application to a case studiruvesate the eigenfunc-
tion space and consid®t components iR andY only, though continue using the
general nomenclature that remains valid. The obtainedixreduation determines
now together with initial and boundary condition uniquetg tcomponent®; for

i =1,...,M following the procedure introduced in reference [MoEtAL09

(ART)B+U(0,RTB+R"Z) =W1(R) +W2(R) + R (T1+Ty).

26.3.2 A Specific Case for Application

In order to discuss a specific case we introduce a conventidncansider the
average wind velocityd = (0,0,0)T aligned with thex-axis. We superimpose
the solution after rotation in the— y-plane in order to transform every instanta-
neous solution into the same coordinate frame, i.e. thedooate frame fot = 0.
By comparison of physically meaningful cases, one finds lier dperator norm
[|oxKxdx|| << |u], which can be understood intuitively because eddy diffusgo
observable predominantly perpendicular to the mean wingamgation. As a conse-
quence we neglect the terms wkk andoxKy.

The principal aspect of interest in pollution dispersiorthie vertical concen-
tration profile, that responds strongly to the atmosphesiendlary layer stratifica-
tion, so that the simplified eddy diffusivity depends in leagdorder approximation
K — K1 = diag0,Ky,Kz), only on the vertical coordinatk; = K1(z). For this
specific case the integral¥; reduce to

W1 — (8,K;)(0.R")B,
W2 — K,(07RT)B,
Tl — O,

T2 — —KyAB,

whereA = diag(/\lz,)\zz, ...). Then the simplified equation system to be solved is
&RTB+URB = (3,K;)3,R"B + K,0?R"B — K,RTAB,
which is equivalent to the problem
GR+ U0R = (3,K7)0:R + Kz02R — KyAR, (26.4)

by virtue of B being a diagonal matrix.

Once the problem (26.4) is solved by the GILTT method, thetgmh of problem
(26.1) is well determined. In reference [MoEtAI09] a two @insional problem with
advection in thex direction in stationary regime was solved which has the same
formal structure than (26.4) except for the time dependeneeapply the Laplace
Transform in thet variable, { — r) obtaining the following pseudo-steady-state
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problem: B B _ B
The x and z dependence may be separated using the same reasoningaaly alre
introduced in (26.2). To this end we pose the solution of [@@l(26.5) in the form

Ro = PC,

where C = ({1(2),42(2),...)" are a set of orthogonal eigenfunctions, given by
(i(z) =coqyz), andy, =imr/h (fori =0,1,2,...) are the set of eigenvalues.

Replacing this in (26.5) and using (26.3) with respect toztependent degrees
of freedom, that is,

h h
/ dC[F] :/ FTACdz
0 0
we arrive at the first-order differential equation system
P +HP =0, (26.6)

whereP = P(x,r) andH = BIle. The entries of matrice®; andB, are

h
(Ba)ij = - [ W24 @)z
h h
(Ba)j = /0 0K0,4(2)7;(2)dz— V2 /O K:Gi(2)8(2)dz
h h
_r /0 4(2)7;(2) dz— AZKy /0 4(2)7(2)dz

Following the reasoning in [MoEtAI09], we solve (26.6) apipy Laplace trans-
form and diagonalization of the matrik = XDX 1, which results in

P(sr) =X(sl +D) X"1P(0,r), (26.7)

whereP(s,r) denotes the Laplace TransformRix,r). HereX (- is the (inverse)
matrix of the eigenvectors of matngle with diagonal eigenvalue matri@ and
the entries of matriXsl + D) = s+ d;. After performing the Laplace transform
inversion of equation (26.7), we get

P(x,r) = XG(x,1)X ',

whereG(x,r) is the diagonal matrix with componer(ts )i = e %X, In addition, the
still unknown arbitrary constant matrix is given By= X ~1P(0,r).

The time dependence is obtained upon applying the inverpiata transform
definition .

Ro(X,zt) = P(x,r)C(2)€" dr.

ﬁ Jy—ico
To overcome the drawback of evaluating a line integral, wéopen the calculation
of this integral by the Gaussian quadrature scheme, whiekast if the integrand
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. . . l .
is a polynomial of degreel — 1 in the ¢ variable

1
Ro(x.zt) = ta' (PRo(xz 7)) . (26.8)

wherea andp are respectively vectors with the weights and roots of thesSian
quadrature scheme ([StSe66]).

26.4 Experimental Data and Turbulent Parametrization

For model validation we chose a controlled release of radiva material per-
formed in 1985 at the Itaorna Beach, close to the nucleataeaite Angra dos
Reis in the Rio de Janeiro state, Brazil. Details of the dispa experiment is de-
scribed elsewhere ([BIEtAI85]). The experiment consistetthe controlled releases
of radioactive tritium loaded water vapor from the meteogital tower at 100 m
height during five days (November 28 to December 4, 1984)irguthe whole
experiment, four meteorological towers collected thevat meteorological data.
Wind speed and direction were measured at three levels (BDm, and 100 m)
together with the temperature gradients between 10 m andnl @®me additional
data of relative humidity were available in some of the sangpsites, and were
used to calculate the concentration of radioactive tritioeded water in the air
(after measuring the radioactivity of the collected sarmpléall relevant details, as
well as the synoptic meteorological conditions during tigpdrsion campaign are
described in [BIEtAI85]. The data from the 5 experimentsevesed to obtain the
numerical results and are presented in Table 26.1.

Table 26.1 Micro-meteorological parameters and emission rate forAhgra dos Reis experi-
ments.

TU(10) U, W, L h Q
Experiment Period (ms) (ms 1) (ms1) (m) (m) (MBgs?

1 1 183 032 046 -809,51 965,09 20,46
2 2,43 042 0,60 -1056,86 1259,98 20,46
3 2,76 0,48 0,69 -1214,26 1447,64 20,46
2 1 259 044 0,63 -1108,58 1321,64 25,34
2 221 038 055 -966,91 1152,75 25,34
3 2,18 0,38 054 -951,17 1133,98 25,34
3 1 221 038 055 -966,91 1152,75 20,46
2 1,97 034 049 -861,23 1026,75 20,46
3 261 046 066 -1146,81 1367,21 20,46
4 1 1,23 0,21 0,31 -539,67 643,40 24,34
2 1,01 0,18 0,25 -440,73 525,44 24,34
3 1,05 0,18 0,26 -456,47 544,21 24,34
5 1 195 034 049 -854,48 1018,71 31,32
2 154 027 039 -67459 804,24 31,32
3 261 045 0,65 -1137,81 1356,49 31,32
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The micro-meteorological parameters shown in Table 26elcafculated from
equations obtained in the literature. The roughness lemgjthed was n and the
Monin—Obukhov length for convective conditions can be teritas [Za90]

L= —h/k(u./w,)?,

wherek is the von Karman constark & 0.4), w, is the convective velocity scale
with wind speedJ, u, = kU /In(z /2) is the friction velocity, wher&) is the wind
velocity at the reference heigit = 10 m, andh = 0.3u,/f; is the height of the
boundary layer with the Coriolis coefficiefy = 10-%.

In the atmospheric diffusion problems the choice of a tiebtiparametrization
represents a fundamental aspect for contaminant dispensaxeling. From the
physical point of view a turbulence parametrization is apragimation for the nat-
ural phenomenon, where details are hidden in the paramtiErare being used
and have to be adjusted in order to reproduce experimendihéja. The reliability
of each model strongly depends on the way the turbulent peteasare calculated
and related to the current understanding of the planetampdbary layer. In terms
of the convective scaling parameters the vertical anddheztdy diffusivity can be
formulated as in ([DeCVCa97]), namely

Kz:O.ZZ\N*h(E)% (1—&)% (1—e4ﬁz—0.00033%2), (26.9)
Ky = %, (26.10)

where

q\,:4.16E, L[lsl—<(1—ﬁ)2(—§) +o.75>%, (fm)v = 0.16,

oy is the standard deviation of the longitudinal turbulenbeitly componentg, is
the stability functiony, is the dimensionless molecular dissipation rate, @agy
is the transverse wave peak.

The wind speed profile can be described by a power g = (z/z1)"
([PaDu88]), wherai, andu; are the horizontal mean wind speeds at heiglasd
7, andn is an exponent related to the intensity of turbulence ([Jix79

26.5 Numerical Results

In this study we introduce the vertical and lateral eddyudiifities (eq. (26.9) and
eg. (26.10)) and the power law wind profile in the 3D-GILTT mabtb calculate
the ground-level concentration of emissions released frarelevated continuous
source point in an unstable/neutral atmospheric boundsgyr
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The validation of the 3D-GILTT model predictions againspesximental data
from the Angra site together with a two dimensional modell{@IG) are shown
in Figure 26.1. While the present approach (3D-GILTT) isdubsn a genuine three
dimensional description an earlier analytical approach T&G) uses a Gaussian
assumption for the horizontal transverse direction ([Md&®]). The 3D-GILTT
approach reproduces acceptably the observed concensatithough this simula-
tion did not make use of the terrain’s realistic complexity.

a) b)
1000 1000
100 100
T £
€ £
g 10 4 g 10
8 &
1 14
0,1 GILTTG | A 0,14 3D-GILTT |4
+* 3
T T T T T
0,1 1 10 100 1000 oj1 i 1'0 11'10 1()'00
Co (Bg/m?) Co (Bg/m?)

Fig. 26.1 Scatter diagram of the observed versus predicted maximaongdrievel concentrations.
Data between lines correspond to a factor of two and five.

In the further we use the standard statistical indices ireotd compare the
quality of the two approaches. Note, that we present the tadytical model ap-
proaches, since the earlier one was found to be acceptabtamparison to other
approaches found in the literature and both give a solutiooldsed form. The
standard statistical indices are NMSE, the normalized rsqaare error; COR, the
correlation coefficient; FA2 and FA5, the fraction of data¥b) in the cones deter-
mined by a factor of two and five, respectively; FB, the frawl bias and FS, the
fractional standard deviation. The subscripemdp refer to observed and predicted
quantities, respectively, ai@lindicates the averaged values. Table 26.2 presents the
results of the statistical indices used to evaluate the inpelformance ([Ha89])
and further compare our model to the GILTTG approach. Thigsttal index FB
indicates whether the predicted quantiti€g)(under- or overestimates the observed
ones Cy). The statistical index NMSE represents the quadratia efrthe predicted
quantities in relation to the observed ones. Best resudtmdicated by values com-
patible with zero for NMSE, FB and FS, and compatible withtyfor COR, FA2
and FAbL. The statistical indices point out that a reasonapieement is obtained
between experimental data and the 3D-GILTT model.
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Table 26.2 Statistical comparisons between GILTTG and 3D-GILTT resul

Statistical Indices GILTTG 3D-GILTT
NMSE =(Co—Cp)?/CpCo 282 144
COR =(C, —GCo)(Cp —Cp)/000p  0.46 059
FA2 =05 < (Cp/Co) < 2 0.32 038
FA5 =02 < (Cp/Co) <5 0.67 080
FB =Co —Cp/0.5(Co +Cp) -0.62 —0.59
FS=(0o—0p)/0.5(05+0p) —0.69 —0.37

In order to validate the two models we fit the predicted vehserved values
by a linear regression, where the closer their intersedtéootigin and the closer
the slope is to unity the better is the approach. The GILTT@regch results in
Cp = 0.95C, + 26.53 with R? = 0.46 andk = 0.95, whereas the 3D-GILTT obeys
the resuliC, = 0.86C; + 27.61 with R2 = 0.59 andk = 0.99. In order to perform a
model validation we introduced an index

K= J(a—1>2+ (b/Co)?,

where

Co= %iicoi,

which if identical zero indicates a perfect match betweenniodel and the experi-
mental findings. Hera is the slopeb the intersectionCy; of the experimental data
andG, its arithmetic mean. Since the experiment is of stochakiicacter whereas
the stochastic properties are hidden in the model parametensiderable fluctua-
tions are present. Nevertheless, by comparison (see FX§uP@ one observes that
the present approach yields the better description of ttee da



26 Validating an Advection—-Diffusion Solution by Experims

a) 60

375

50

40
o 304
[$)

204

exp.2e3
periodo 3

~+-GILTTG | |
- — 3D-GILTT

b) 60

504

40

(8]

20

2 304
L5

exp.1-5
todos periodos

Sw-GILTTG | |
- — 3DGILTT

T
20

T
30
Co

T T
40 50 60

T
20

T
30
Co

T T
40 50

60

Fig. 26.2 Linear regression for the GILTTG and 3D-GILTT. The bisecias added as an eye
guide.

26.6 Conclusions

The present work was based on an Eulerian approach to detdispersion of

radioactive contaminants in the planetary boundary layethis end the diffusion

equation for the cross-wind integrated concentrationsch@sed by the relation of
the turbulent fluxes to the gradient of the mean concentrdiipmeans of eddy
diffusivity (K-theory). We are completely aware of the fahat K-closure has its
intrinsic limits so that one would like to remove these insigtencies. However,
comparisons of predictions by this approach to experinielata have shown that
there are scenarios where this lack is not significantly feahiwhich we use as a
justification together with its computational simplicity perform our simulations
based on this approach. Moreover, the present work may lerstodd as one tile in
a larger program development that simulates radioactiienahdispersion using
analytical resources. In a longer term we intend to buildbaaliy that allows to

predict radioactive material transport in the planetaryristary layer that extends
from the micro- to the meso-scale. In this sense this cautidh is a step into this
direction.

In the present discussion we restricted our comparisonddwio dimensional
and GILTT approach only, since its usefulness was alreaolygor [BUEtAI10] and
the specification of diffusion and wind profile are identidather approaches like
ADMM among others make use of step-wise approximation&fandV or deter-
mine the velocity field from large eddy simulations, in othvards they are not self-
contained. Although the measurements were at ground lexetould think that a
two dimensional approach would suffice, the present corsparlearly shows the
influence of the additional dimension. While in the two dirsi@mal approach the
tendency of the predicted concentrations is to overestirtieg observed values in
the experiments 2 and 3, this is not the case for the resutteedhree dimensional
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description, mainly because it does not assume turbulenbe homogeneous. In
the remainder of the runs (1, 4 and 5) considerably largeatians of the mean
wind velocity as well as lower wind velocities among others aot compatible
with some of the simplifications that were made in order taobthe solution for
the studied case (compare the model validation in Figur2, 28§t and right). How-
ever, the solution method of the advection diffusion equatiiscussed here is more
general than shown in the present context, so that in pitmeipvider range of ap-
plications is possible. Especially, other assumptiongtiervelocity field and the
diffusion matrix are possible and also necessary. In aéuttork we will focus on a
variety of applications and introduce a rigorous proof af\e@rgence of the method
from a mathematical point of view.
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ANEXO B

An analytical model for radioactive pollutant release simulation in the atmo-

spheric boundary layer

Artigo apresentado e publicado nos anais do International Nuclear Atlantic Confe-
rence (INAC 2013) que se realizou na cidade de Recife no Brasil no periodo de 24 a 29 de
novembro de 2013.
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ABSTRACT

Simulations of emission of radioactive substances in the atmosphere from the Brazilian nuclear power
plant Angra I are a necessary tool for control and elaboration of emergency plans as a preventive action
for possible accidents. In the present work we present an analytical solution for radioactive pollutant
dispersion in the atmosphere, solving the time-dependent three-dimensional advection-diffusion equation.
The experiment here used as a reference in the simulations consisted of the controlled releases of radioac-
tive tritiated water vapor from the meteorological tower close to the power plant at Itaorna Beach. The
wind profile was determined using experimental meteorological data and the micrometeorological param-
eters were calculated from empirical equations obtained in the literature.

We report on a novel analytical formulation for the concentration of products of a radioactive chain
released in the atmospheric boundary layer and solve the set of coupled equations for each chain ra-
dionuclide by the GILTT solution, assuming the decay of all progenitors radionuclide for each equation
as source term. Further we report on numerical simulations, as an explicit but ficticious example and
consider three radionuclides in the radioactive chain of Uranium 235.

1. INTRODUCTION

As one of the consequences of the last two nuclear accidents (Chernobyl in 1986 and
Fukushima in 2011), nuclear safety regulations have progressively improved. One crucial
issue for safety control, emergency plans and related actions is the knowledge of dispersion
of radioactive substances in the Planetary Boundary Layer (PBL). While monitoring pro-
cedures are a standard routine by the controlled release of Tritium, predicting dispersion
of this substance is still a challenge, especially if a rugged orography is present, such as
the environment around the Brazilian Nuclear Power Plant, Angra dos Reis. Although,
there are available program platforms, that allow to simulate dispersion processes, their
underlying models are frequently to simple, while based on Gaussian models so that dis-
tributions for specific scenarios may only be attained by tuning the simulations according
to certain experimental findings instead of predicting them.



The present work is one contribution in a larger program, of determining general closed
form solutions that allow to match a variety of meteorological conditions based on phe-
nomenological approaches for turbulence. A generally accepted deterministic model makes
use of Fickian closure and leads thus to an advection-diffusion model for the dispersion
processes. A well established method that solves the equation in closed form is based on
spectral theory and integral transform, known as GILTT (see [1], [2], [3], [4], [5]). The
equation has to be complemented by a known wind profile, which is usually determined
using experimental meteorological data and the micrometeorological parameters were cal-
culated from empirical equations established in the literature. The closed form solution is
then applied to the complete set of experiments of the Angra campaign using the associ-
ated meteorological conditions. From the comparison of expectation values and measured
values the solution is validated and checked for consistency. Also some comparisons to
other approaches are presented.

2. THE ADVECTION-DIFFUSION APPROACH

For a time dependent regime considered in the present work, we assume that the as-
sociated advection-diffusion equation adequately describes the dispersion process, which
we test by comparison to other methods in order to pin down computational errors and
finally analyze for model adequacy. In this line we show with the present discussion,
that our analytical approach does not only yield a solution for the three dimensional
advection-diffusion equation but predicts concentrations of radioactive substances closer
to observed values compared to other approaches from the literature, which is also man-
ifest in better stochastic validation in comparison to observed data. Furthermore, we
validate our solution by an example with extreme conditions, i.e. large half lives and
therefore extremely small concentrations and show that the present procedure supplies
with consistent numerical results, where other approaches indicate values compatible with
Zero.

Our starting equation is the advection-diffusion equation for the simulation of contaminant
or tracer release in the atmospheric boundary layer assuming a Fickian closure for the
turbulence. Here, ¢ represents the mean concentration of a contaminant (in units of
g/m?®) and V = (u,v,w) is the mean wind velocity (in m/s) and the domain of interest
is a cuboid with 0 < r < L. Here, the shorthand notation signifies 0 = (0,0,0) and
L = (L,, Ly, h), with h is the height of the atmospheric boundary layer in units of m.
The emission source is approximated by a point source (hot spot) with constant emission
rate @ (in g/s) at position ry = (0, yo, Hs).

Jdec o _ , _
E+V'chv~(K-V)c+S with S = —\¢ (1)
In the most general case the diffusion term contains a local and anisotropic (3 x 3) dif-
fusion coefficient matrix K, which in the present case we assume to be diagonal K =
diag(K,, K,, K,). The problem is subject to zero flux von Neumann boundary conditions
with I" the cuboid bounding surface,

K- Vel =0 (2)
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and initial condition (t =0) ¢ =0,V r = (z,y,2) # r,. Instead of including an explicit
source term into the advection-diffusion equation, a further constant source flux (V)
constraint is added to the boundary conditions,

(v : }A() E} _ X = Q(s(y - y0)5(2’ - Hs)f( ’ (3)

r=rg

with the unit vector x = (1,0,0) and ro = (0,y, 2).

3. A CLOSED FORM SOLUTION

In this section we first introduce the general formalism to solve a general problem and
subsequently reduce the problem to a more specific one, that is solved and compared to
experimental findings.

3.1. The general procedure

In order to solve the problem (1) we reduce the dimensionality by one and thus cast the
problem into a form already solved in reference [6].

To this end we apply the integral transform technique in the y variable, and expand the
pollutant concentration as

&(x,y,2,t) = R (z,2,4) Y (y), (4)
where R = (R, Ry,...)T and Y = (Y},Ys,...)7 is a vector in the space of orthogonal

eigenfunctions, given by Y;,(y) = cos(A,y) with eigenvalues A, = ley form=0,1,2,....

For convenience we introduce some shorthand notations, Vo = (9,,0,8,)" and (i, =
(0,9,,0)T, so that equation (1) reads now,

(ORT)Y + U (VQRTY + RTéyY> — (V7K + (KV)) (V2RTY + RTéyY>

= (VIK + (KV)") (V.RTY) + (éyT K + (Kéy)T) (R78,Y) — ARTY(5)

Upon application of the integral operator

/O " Y = /0 Y BT AY dy (6)

here F is an arbitrary function and A signifies the dyadic product operator, and making
use of orthogonality renders equation (1) a matrix equation. The appearing integral terms
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B, — /OLyde[Y]:/OLyYTAYdy,

7 = /OLyde[éyY]:/oLyéyYTAYdy,

o - [TayiviomRy) - [CIERY) AY a0
Q, — /0 " Y (K, (VaRTY)] = /0 " (KVo)T(V,RTY)) AY dy |

T, — /0 " Y ((OTK)(5,Y)] - /0 v (((éjK)(éyY))TAYdy,

T, — /0 " YK, (5, = /0 v ((Kéy)T(éyY)>TAYdy.

Here, By = %I, where I is the identity, the elements (Z), == Wél,j with ¢; ; the
Kronecker symbol and j = (m+mn)mod2 is the remainder of an integer division (i.e. is one
for m +n odd and zero else). Note, that the integrals €2; and T; depend on the specific
form of the eddy diffusivity K. The integrals (7) are general, but for practical purposes
and for application to a case study we truncate the eigenfunction space and consider
M components in R and Y only, though continue using the general nomenclature that
remains valid. The obtained matrix equation determines now together with initial and
boundary condition uniquely the components R; for i = 1,..., M following the procedure
introduced in reference [6]:

(BR")B+U (Vo.R"B+R"Z) = (R) + 2(R) + R"(T; + T5) — AR"B  (8)

3.2. Extension for radioactive contaminants of the decay chain

Let C' be a vector with as much components as there are substances (isotopes and ionizing
particles such as leptons, gammas, neutrons and others). The governing equation for
dispersion of the material is the coupled equation system.

O = LaylC] + 5[] )

Here £p;1¢[C] = VIKV where K is a matrix where the diagonal elements are the diffusion
coefficients, that may or not depend on the concentrations, represented as components in

C.

If we ignore S then the resulting equation is the usual advection diffusion equation

dC

— = Lpisf|C 10

g = LoirslC] (10)
If we ignore diffusion the we get the usual equation for decay chains.

dC

— = Specay|C 11

7 = Seeay[C] (1)
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The source term may contain various contributions, production by decay of a preceding
isotope S+, loss by decay S{™) and increase by release Sge.. The linear production term
contains the matrix

0 -+ o 0

M O oo 0 12

0 S

0 A1 O

the linear decay term contains the matrix

A0 0

’ (13
S

0 0 M\

In the present case n = 3 according to the decay chain shown in Figure 1.

235 = 231 — 231 —
u t1/2=2.2485% 1010 Th t1/2=88560 Pa t1/2=1.0092x 1012

Figure 1: Actinium natural radioactive series

4. EXPERIMENTAL DATA AND TURBULENT PARAMETERISATION

For model validation we chose a controlled release of radioactive material performed in
1985 at the Itaorna Beach, close to the nuclear reactor site Angra dos Reis in the Rio
de Janeiro state, Brazil. Details of the dispersion experiment is described elsewhere
[7]. The experiment consisted in the controlled releases of radioactive tritiated water
vapour from the meteorological tower at 100m height during five days (28 November to 4
December 1984). During the whole experiment, four meteorological towers collected the
relevant meteorological data. Wind speed and direction were measured at three levels
(10m, 60m and 100m) together with the temperature gradients between 10m and 100m.
Some additional data of relative humidity were available in some of the sampling sites,
and were used to calculate the concentration of radioactive tritiated water in the air (after
measuring the radioactivity of the collected samples). All relevant details, as well as the
synoptic meteorological conditions during the dispersion campaign are described in ref.
[7]. The data from the 5 experiments were used to obtain the numerical results and are
presented in table 1.
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Table 1: Micrometeorological parameters and emission rate for the Angra
dos Reis experiments.

% (10) U Wi L h
Experiment  Period (ms~™1) (ms™!) (ms™1) (m) (m) (MBgs™1)
1 1 1.83 0,32 0,46 809,51 965,00 20,46
2 2,43 0,42 0,60 -1056,86  1259,98 20,46
3 2,76 0,48 0,69  -1214,26  1447,64 20,46
2 1 2,59 0,44 0,63 -1108,58  1321,64 25,34
2 2,21 0,38 0,55  -966,91  1152,75 25,34
3 2,18 0,38 0,54 -951,17 1133,98 25,34
3 1 2,21 0,38 0,55 -966,91 1152,75 20,46
2 1,97 0,34 0,49 -861,23 1026,75 20,46
3 2,61 0,46 0,66  -1146,81 1367,21 20,46
4 1 1,23 0,21 0,31 539,67 643,40 24,34
2 1,01 0,18 0,25 440,73 525,44 24,34
3 1,05 0,18 0,26  -456,47 544,21 24,34
5 1 1,95 0,34 0,49 -854,48 1018,71 31,32
2 1,54 0,27 0,39  -674,59 804,24 31,32
3 2,61 0,45 0,65 -1137,81  1356,49 31,32

The micrometeorological parameters shown in table 1 are calculated from equations ob-
tained in the literature. The roughness length utilized was 1m and the Monin-Obukhov
length for convective conditions can be written as L = —h/k (u, /w,)® [8], where k is the
von Karman constant (k = 0.4), w, is the convective velocity scale with wind speed U,
u, = kU /In(z,/z0) is the friction velocity, where U is the wind velocity at the reference
height z, = 10m, and h = 0.3u,/f. is the height of the boundary layer with the Coriolis
coefficient f, = 1074

In the atmospheric diffusion problems the choice of a turbulent parameterisation repre-
sents a fundamental aspect for contaminant dispersion modelling. From the physical point
of view a turbulence parameterisation is an approximation for the natural phenomenon,
where details are hidden in the parameters used, that have to be adjusted in order to
reproduce experimental findings. The reliability of each model strongly depends on the
way the turbulent parameters are calculated and related to the current understanding of
the planetary boundary layer. In terms of the convective scaling parameters the vertical
and lateral eddy diffusivities can be formulated as follows [9]:

=

K. = 0.22w.h (—)3” (1 - 5) ’ (1 . o.ooo3e8f) (14)

ST , , 0.98¢, (w>3 A2
Ky=——— with o, = — - w;,
Y 16(fm)vgy (fm)§ Qv <h>

1

z 1 2N\2/ z\"% 2
v= 4167, vl = ((1-2) (=2) "+075) , (fu)e=0.16 15
w=tor vl =((1-3)(-5) "+ (F) (15)
where o, is the standard deviation of the longitudinal turbulent velocity component, g,
is the stability function, ¢, is the dimensionless molecular dissipation rate and (f,,), is
the transverse wave peak.

The vertical wind speed profile can be described by a power law u,/u; = (2/21)" [10],
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where v, and u; are the horizontal mean wind speeds at heights z and z; and n is an
exponent that is related to the intensity of turbulence [11].

5. NUMERICAL RESULTS

In this study we introduce the vertical and lateral eddy diffusivities (eq. (14) and eq.
(15)) and the power law wind profile in the 3D-GILTT model to calculate the ground-
level concentration of emissions released from an elevated continuous source point in an
unstable/neutral atmospheric boundary layer.

The validation of the 3D-GILTT model predictions against experimental data from the
Angra site together with a two dimensional model (GILTTG) are shown in Figure 2.
While the present approach (3D-GILTT) is based on a genuine three dimensional de-
scription an earlier analytical approach (GILTTG) uses a Gaussian assumption for the
horizontal transverse direction [6]. The 3D-GILTT approach reproduces acceptably the
observed concentrations, although this simulation did not make use of the terrain’s real-
istic complexity.

b) A
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3 + 3 3 3
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Figure 2: Scatter diagram of the observed vs predicted maximum ground
level concentrations. Data between lines correspond to a factor of two and
five.

In the further we use the standard statistical indices in order to compare the quality of
the two approaches. Note, that we present the two analytical model approaches, since
the earlier one was found to be acceptable in comparison to other approaches found in
the literature and both give a solution in closed form. The standard statistical indices are
NMSE, the normalized mean square error; COR, the correlation coefficient; FA2 and FAS5,
the fraction of data (in %) in the cones determined by a factor of two and five, respectively;
FB, the fractional bias and FS, the fractional standard deviation. The subscripts o and
p refer to observed and predicted quantities, respectively, and C' indicates the averaged
values. Table 2 presents the results of the statistical indices used to evaluate the model
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performance [12] and further compare our model to the GILTTG approach. The statistical
index FB indicates weather the predicted quantities (C,) under- or overestimates the
observed ones (C,). The statistical index NMSE represents the quadratic error of the
predicted quantities in relation to the observed ones. Best results are indicated by values
compatible with zero for NMSE, FB and FS, and compatible with unity for COR, FA2 and
FA5. The statistical indices point out that a reasonable agreement is obtained between
experimental data and the 3D-GILTT model.

Table 2: Statistical comparisons between GILTTG and 3D-GILTT results.

Statistical Indices GILTTG | 3D-GILTT
NMSE = (C, — C,)%/C, C, 2.82 1.44
COR = (C, — C,)(C, — Cp) /0,0, 0.46 0.59
FA2 =05 < (C,/C,) <2 0.32 0.38
FA5 =02 < (C,/C,) <5 0.67 0.80
FB = C, — G,/0.5(C, + Cy) ~0.62 —0.59
FS = (0, — 0,)/0.5(c, + 0p) —0.69 —0.37

6. RESULTS FOR THE FIRST THREE NUCLIDES OF THE ACTINIUM
DECAY CHAIN

The previous section proved consistencies of the implemented formalism and validated the
chosen meteorological conditions against experimental data. In the further we simulate
a ficticious scenario, where instead of tritium the U — 235 nuclide is emitted from a
point source. We are completely aware of the fact that other examples are more relevant
for evaluating accident scenarios, but the present example was chosen to show that the
present approach works even with extreme values for half lifes. As the following example
shows even for extreme half lifes the presented method is capable to determine the almost
vanishing activities with non-zero numerical values. It is noteworthy, that numerical
schemes are likely to produce values compatible with zero.

Experiments that measure isotopes typical for nuclear accidents are scarce and only avail-
able for the latest accidents and for the planetary scale. Further, here we are interested
in testing the efficiency of the presented method so that we choose the first three nu-
clides from the actinium chain. The numerical values of the decay constants of the three
first members of the actinium chain (Uranium-235, Thorium-231, Protactinium-231)are
Ay = 3,0827% 1077571 Ay, = 7,8269% 1076571 and A\p, = 6, 8686+ 107135~ ! respectively.
For the simulations we used the micrometeorological parameters of experiments 2 and 3,
period 3 of the Angra dos Reis experiment (see Table 1). In table (3), we present the
numerical findings for the concentration of the nuclides U — 235, Th — 231 and Pa — 231
as obtained by the 3D-GILTT method.
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Table 3: Predicted concentration generated by the 3D-GILTT model.

Experiment Period Distance (m) Cpy_a35 (Bq/m>) Crh_231 (Bg/m3) Cpa_231 (Bg/m?>)
2 3 610 0,429 0,234 % 1016 0,209 % 10~ 58
2 3 600 0,435 0,232 % 10~46 0,203 % 1058
2 3 700 0,381 0,247 % 10~46 0,263 % 10~58
2 3 815 0,332 0,261 « 10—46 0,336 % 1058
2 3 970 0,282 0,274 % 10~46 0,437 % 10~58
2 3 1070 0,256 0,280 % 10~46 0,502 % 1058
2 3 750 0,358 0,254 % 10~46 0,295 * 1058
2 3 935 0,292 0,272 % 10~46 0,414 % 10~58
3 3 705 25,581 0,776 % 1042 0,386 * 10~51
3 3 700 25,748 0,773 % 1042 0,380« 10~51
3 3 815 22,312 0,839  10—42 0,518 % 10—51
3 3 970 18,814 0,908 % 10—42 0,719 % 10~51
3 3 1070 17,023 0,941 % 10~42 0,854 % 10~51
3 3 500 34,634 0,614 % 10~42 0,178 * 10~51
3 3 375 43,420 0,475 % 10~42 0,852 % 10~51
3 3 960 19,010 0,904 % 10—42 0,705 % 10~51
3 3 915 19,939 0,886 * 1042 0,646 * 10~51

7. CONCLUSIONS

In the present contribution we developed a solution, that is capable to predict mean
concentrations of dispersed radioactive substances and their subsequent decay products,
released from a point source. Evidently the phenomenon to be described is of stochastic
nature, so that measurements and prediction coincide according to the distributions that
are characteristic for the dispersion process. A more complete model would need beside the
average concentrations also constitutive equations for higher moments and their respective
solutions.

Concerning the test case that we have chosen, e.g. the decay chain from U-235 to Pa-231,
we are completely aware of the fact that this example is of no relevance for practical
purposes, but from the computational point of view and thus for efficiency validation,
the associated large values for the half lives are a challenge. Our numerical findings are
considerably small values, that in purely numerical approaches would signify zero values,
but the smooth variation of those values in space indicate that the method works even
in this extreme case, so that it may be employed to simulate other decay chains that are
significant for the evaluation of nuclear accidents, where typically the half lives of the
dispersed radioactive isotopes are smaller by several orders in magnitude.
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AVALIACAO ESTOCASTICA DO MODELO DE ADVECCAO-DIFUSAO DE
SUBSTANCIAS RADIOATIVAS LIBERADAS NA ATMOSFERA POR USINAS
NUCLEARES

Guilherme J. Weymarl, Bardo E. J. Bodmannl, Marco T. M. B. Vilhenal, Daniela Buske®

RESUMO
Este artigo apresenta uma avaliagdo estocastica do modelo de adveccdo-difusdo para a
liberacdao de substancias radioativas do experimento de Angra dos Reis. A fun¢do densidade
probabilidade mostra a incompatibilidade da parametrizagdo dos coeficientes turbulentos no
problema.

ABSTRACT

In this article we present a stochastic evaluation of the advection-diffusion model for release
of radioactive substances in the Angra dos Reis experiment. The probability density function
indicates the incompatibility of the parameterization of turbulent coefficients in the problem.

1. INTRODUCAO

O uso apropriado dos modelos deterministicos de transporte e difusdo na baixa
atmosfera para simulagdo da concentragdo de poluentes deve ser baseado no estudo de sua
capacidade de representar situacdes reais adequadamente, mesmo que a dispersao de
poluentes seja um processo estocastico. Logo, este trabalho apresenta uma avaliacdo
estocastica do modelo de dispersdo de substancias radioativas liberadas na atmosfera por
usinas nucleares. Esta analise ¢ conduzida com o modelo deterministico [1], para mostrar se
estd representando a esséncia do fendmeno da dispersdo de substancias radioativas que ¢ de
natureza estocastica. E apresentada a funcio densidade probabilidade com a finalidade de
validar o modelo.

2. METODOLOGIA

Consideremos a equacdo de advecgdo-difusdo tridimensional transiente que
determina a concentragcdo de um poluente radioativo:

ac _acC _oc , _oC a ac a ac 3} ac =
E+UE+U£+W6—Z = a(Kxa)-l‘a(Kya)ﬁ'z(Kzg)—AC
(1)

onde C ¢é a concentragio média do contaminante passivo (g/m3 ), U, V ¢ W s3o 0s termos
advectivos os ventos médios nas diregdes x, y e z. K, K, e K- sdo os coeficientes de difusdo
turbulento (m?/s). A Eq. (1) esta sujeita a condigéo inicial nula e as condigdes de contorno de
fluxo zero nas fronteiras do dominio do problema, e a fonte ¢ caracterizada por
uC(0,y,z,t) = Q5(y —yo) 6(z— Hg) emx = 0. Q ¢ a taxa de emissdo do poluente, H; é a
altura da fonte, 0 ¢ a funcdo delta de Dirac. Os detalhes da solu¢do do modelo podem ser
encontrado em [1].

O diagrama de espalhamento dos dados observados e preditos das concentragdes ao
nivel do solo ¢ mostrado na Fig. (1a). As concentragdes preditas foram geradas pelo modelo
3D-GILTT [2] para os cinco experimentos de Angra dos Reis.
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E criada uma distribui¢do, a partir das distdncias dos pontos do diagrama de
espalhamento Fig. (la) a reta bissetriz, decorrente da natureza estocastica. Com a
distribuicdo de probabilidade, deduziu-se a fun¢ao densidade probabilidade.

3. RESULTADOS E CONCLUSOES

A Fig. (1b) mostra o gréafico da fun¢do densidade probabilidade, que apresenta uma
distribuicao estreita em torno das distancias proximas de zero, superimposto por uma
distribuicdo larga cujo maximo ¢ deslocado. Observa-se que o modelo ¢ compativel com
uma parte do fendmeno, em torno de 30%, na qual representa o pico que esta centrado no
eixo vertical, o outro pico deslocado ¢ onde o modelo diverge das concentragdes observadas.

Esta incompatibilidade ¢ provavelmente devido a parametrizacdo dos coeficientes
turbulentos ndo adequados para as condi¢des meteorologicas do problema, que ndo levam
em conta a rugosidade complexa e a peculiaridade do terreno, isto é, proximidade de terra-
mar, visto que a orografia da regido Angra dos Reis ¢ altamente complexo e préximo ao mar.
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Figura 1: a) Diagrama de espalhamento dos dados preditos pela GILTT em
comparacio com os dados observados. b) Fun¢cdo Densidade Probabilidade.

Notou-se que em outros trabalhos o mesmo modelo deterministico se mostrou
eficiente com a situacdo meteoroldgica adequadamente caracterizado pela parametrizagdo, o
que indica para o presente estudo que alteragdes nas parametrizagdes sdo necessarias para
melhorar a acuidade do modelo. A Fig. (2) que mostra o nivel em fun¢do do intervalo de
confianga afirma este fato. Cumpre mencionar que o método exposto ¢ eficiente para validar
modelos.
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Figura 2: Nivel de confianca versus intervalo de confianga.
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RESUMO

A simulac¢@o de emissdes de substancias radioativas na atmosfera € um assunto de grande importincia
para a prevengao de impactos ambientais, em caso de um acidente. A formulagao de planos de emergéncia
¢é baseada nos possiveis cendrios de concentracio no ar, e portanto, requer modelos matemadticos de dis-
persdo de contaminantes na atmosfera capazes de relacionar as causas (fontes) com os relativos efeitos
(concentracdo de poluente). O equacionamento matematico cldssico para este tipo de problema ¢é dado
pela equacdo de adveccdo-difusao [5].

Poucas solugdes analiticas da equagdo de adveccdo-difusdo sdo encontradas na literatura, porém
muitos avancos foram obtidos utilizando o método GILTT (Generalized Integral Laplace Transform Te-
chnique) [4]. Para a solu¢do de problemas diferenciais parciais, esta técnica de transformacdo integral
combina uma expansdo em série com uma integracdo. Na expansdo é usada uma base trigonométrica
determinada com o auxilio de um problema auxiliar. A integracao é feita em todo o intervalo da varidvel
transformada, fazendo proveito da propriedade de ortogonalidade da base usada na expansio. Este pro-
cedimento resulta num sistema de equacdes diferenciais ordindrias, que, uma vez solucionado, é facil-
mente invertido para a obtencdo do resultado da equag@o original. O problema transformado € resolvido
analiticamente pela técnica da transformada de Laplace e diagonalizacdo. A generalizacdo da solugdo
bidimensional, inicialmente foi realizada assumindo que a pluma do poluente possui uma distribui¢ao
Gaussiana na dire¢do y (chamado GILTTG) [4]. Em 2009 surgiu o método GILTT tridimensional conhe-
cido como 3D-GILTT [3]. Neste trabalho, com o objetivo de se obter uma solu¢do sem a necessidade do
célculo de autovalores e autovetores, apresenta-se uma nova solugdo para a equagao de adveccao-difusao
tridimensional transiente combinando os métodos da GILTT e da Decomposi¢do de Adomian [1]. Para
tanto considera-se o problema na forma geral:

Jc _

— 4+ 0.Ve=V.(K.V)e - \e (D
ot

sendo ¢ a concentragdo média do contaminante, ¥ = (u, v, w) a velocidade média do vento, K a matriz
dos coeficientes de difusdo K = diag(K,, Ky, K) e A a constante de decaimento radioativo. O dominio
de interesse € um cubo com dimensdes L., L, € h, na qual h € a altura da camada limite planetdria e
a fonte de emissdo é aproximada por uma fonte pontual com taxa de emissdo constante () na posi¢do
7s = (0,90, Hs). A equacdo (1) estd sujeita as condi¢des de contorno de fluxo nulo nas faces do cubo,
concentragdo inicial nula (em ¢ = 0) e condi¢do de fonte © (0, y, z,t) = Qd(y — y0)d(z — Hs).
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Para resolver o problema proposto, aplica-se o método espectral na varidvel y, transformando a
equacdo (1) em um sistema de equacdes advectivas-difusivas bidimensionais transientes, que s@o resol-
vidas pela técnica GILTT. Para tanto, aplica-se a transformada de Laplace na varidvel temporal resultando
num problema estaciondrio bidimensional. Aplicando novamente o método espectral, agora na varidvel
z, obtém-se uma equagdo diferencial ordindria de primeira ordem, dada por Y'(z,r) + FY (x,r) = 0.
Utiliza-se a ideia do método da Decomposi¢ao para expandir a concentragao transformada em uma série
truncada, Y (z,r) = 25:0 Y, (z,7), que substituida na equagdo de advecgao-difusdo transformada re-
sulta num sistema recursivo de equagdes diferenciais de primeira ordem com coeficientes constantes

Yy(z,7) + DYy(x,7) =0 e Y, (x,7) + DYp(x,r) = —RY, 1 (z,7) ()

onde Yy e Y), sdo respectivamente o primeiro e o termo genérico (p = 1 : P) da expansdo da solugido em
série, D € a matriz diagonal de F' e R € a matriz dos termos restantes (F' = D + R). A solugdo deste
sistema recursivo € prontamente obtida utilizando-se solug¢des conhecidas para equacdes diferenciais
matriciais de primeira ordem linear com entradas constantes.

Como um exemplo de aplicacdo, a solugdo proposta foi aplicada ao conjunto de dados do experi-
mento de Angra dos Reis [2]. A Figura (1) apresenta o diagrama de espalhamento dos dados observados
e preditos, das concentragdes ao nivel do solo, utilizando os modelos GILTTG e 3D-GILTT respectiva-
mente, e a ideia aqui proposta. Um modelo ideal seria aquele cuja concentra¢io gerada seja a mesma que
a medida experimentalmente. Assim, os pontos desse grafico estariam sobre a reta identidade. O gréfico
confirma que o modelo 3D-GILTT reproduz melhor que o GILTTG as concentragdes observadas.
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Figura 1: Gréfico de espalhamento dos dados observados experimentalmente de concentracdo (Co) em
comparagdo com os resultados de concentracdo do modelo (Cp) para o experimento de Angra dos Reis;
linhas sélidas indicam um FA2, linhas pontilhadas um FAS.

Palavras-chave: equacdo adveccdo-difusdo, solucdo analitica, transformada de Laplace, método da
Decomposicdo de Adomian
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Resumo

Este trabalho apresenta uma solugio analitica para a equagdo de advecgdo-difusio tridimensional aplicada a dispersio de poluen-
tes reativos langados na Camada Limite Atmosférica (CLA). Algumas substdncias quando emitidas na CLA sofrem reagoes
fotoquimicas, sendo assim um termo fonte é incluido na equagdo de advec¢do-difusdo para representar esta reagdo. Os campos
de concentragdo do poluente obtidos pela solugdo proposta sdo comparados com dados de razdo de mistura obtidos pelo moni-
toramento da qualidade do ar na Regido Metropolitana de Porto Alegre. Com a andlise dos resultados pode-se verificar que a
insercdo do termo proposto para representar uma reagdo fotoquimica de um poluente reativo consiste numa nova proposta para
a previsdo de concentragio desse tipo de poluente na CLA.

Palavras-chave: equagio advec¢io-difusio, reagdo fotoquimica, solugio analitica, método GILTT.

Abstract

This paper presents an analytical solution for three-dimensional advection-diffusion equation applied to the dispersion of reactive
pollutants emitted into the Atmospheric Boundary Layer (PBL). Some substances when emitted in PBL suffer photochemical
reactions, so a source term is included in the advection-diffusion equation to represent this reaction, turning the model more
realistic. The pollutant concentration fields obtained by the proposed solution are compared with the mixing ratio data obtained
by monitoring the air quality in the metropolitan region of Porto Alegre. With the analysis of the results can be seen that the
inclusion of the term proposed to represent a photochemical reaction of a reactive pollutant, a is a new proposal for the prediction
of pollutant concentration in PBL.

Keywords: advection-diffusion equation, photochemical reaction, analytical solution, GILTT method.
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1 Introducao

O interesse em preservar a qualidade do ar vem cres-
cendo consideravelmente nos ultimos anos, devido ao
aumento da emissdo de poluentes na atmosfera provo-
cado pelo crescimento do desenvolvimento industrial
e a queima de combustiveis fésseis por veiculos auto-
motores. Assim, para o controle da qualidade do ar
necessita-se de um instrumento interpretativo, como um
modelo matematico capaz de ligar a causa (fonte de po-
luicdo) ao efeito (concentragdo do poluente). A utiliza-
¢do de determinados modelos mateméticos em adigdo
as medidas produz um salto de qualidade na gestdo da
poluicdo atmosférica, pois os modelos permitem uma
descrigdo mais completa do desenvolvimento do feno-
meno de transporte, de sua distribui¢do espacial em
pontos onde ndo ha medidas e da previsdo do campo
de concentragdo (Moreira e Tirabassi, 2004).

Nos dias de hoje, pode-se dizer que um dos maiores
problemas causados pela polui¢do atmosférica em édreas
urbanas sdo provocados pelos oxidantes fotoquimicos,
esses sdo formados na atmosfera através da reagdo en-
tre compostos organicos volateis (COV’s) e 6xidos de
nitrogénio (NOy) em presenca de luz solar, sendo o
principal deles o ozdnio (O3). Portanto, o poluente em
interesse neste trabalho é o 0zodnio, considerado um po-
luente secundario, é um gés azulado, reativo e cerca de
1,6 vezes mais pesado que o oxigénio. O cardter oxi-
dante deste gds pode ocasionar diversos danos a fauna
e a flora. Além disso, o O3 contribui para o efeito es-
tufa uma vez que o composto apresenta uma banda de
absor¢dao em 9,6um, na qual absorve radiagdo terrestre
(Colbeck e Mackenzie, 1994).

Segundo (Athinson-Palombo et al., 2006) os automo-
veis sdo as principais fontes de emissao dos percurso-
res de oz6nio. Mesmo sabendo da complexidade da
quimica atmosférica, quando a atmosfera tem predomi-
nancia de compostos nitrogenados a formacdo do 0zo-
nio troposférico é bem conhecida. Contudo, quando ha
presenca de radicais hidroxila (OH) e hidrocarbonetos
estes causam um desequilibrio atmosférico, resultando
no aumento da formacgdo de ozdnio.

(Finlayson-Pitts e Pitts, 1997) afirma que a principal
reacdo na producdo do ozoénio na atmosfera é entre o
oxigénio atémico e o molecular:

O+0,+M —0O3+M (1)

onde M é um terceiro elemento, tal como N; ou O,
que remove a energia da reacdo e estabiliza o O3. A
altitudes mais baixas (troposfera) onde hé apenas radia-
¢do com comprimentos de onda maiores que 280nm, a
tnica fonte de oxigénio atdmico é a fotodissociagdo do
di6éxido de nitrogeénio:

NO; + hv —s NO + 0O ?)

Onde o féton hv tem comprimento de onda entre 290 e
430nm. Considerando a presenca de radicais hidroxila
(OH) e hidrocarbonetos, em particular, radicais perdxi
(RO2%, onde R é um grupo alquil) produzidos na oxi-
dagdo de moléculas de hidrocarbonetos e que reagem
com o NO para formar o NO;, resultando no aumento
da formacdo de 0zdnio, como a reagdo a seguir:

RO, % +NO —3 NO, + RO* 3)

estabelecendo assim um ciclo onde o processo liquido
das reacodes (2), (1) e (3) é:

ROy x +0y + hv —> RO % 403 4)

Neste trabalho apresentamos uma solug¢do analitica
para a equagdo de adveccao-difusdo tridimensional apli-
cada a dispersdo de poluentes formados a partir de
uma reacdo fotoquimica na Camada Limite Atmosférica
(CLA), a resolugdo do problema é feita com o uso das
técnicas da Transformada de Laplace e GILTT (Generali-
zed Integral Laplace Transform Technique) (Buske et al.,
2012), para isso considera-se que o poluente seja volatil
e que sua formagdo se dé através das reagdes (2), (3) e
(1) respectivamente.

2 Metodologia

Inicialmente analisamos a produgdo de 0zdnio na tro-
posfera através das reagdes (2), (3) e (1). A fotodissoci-
acdo do diéxido de nitrogénio (reacdo 2), pode ser des-
crita (Finlayson-Pitts e Pitts, 2000) como um processo
de primeira ordem, representado por:

d[Cno,]

= Ino [Cno,] @)

onde o féton deve ter comprimento entre 290nm < A <
430nm, a frequéncia de fotdlise de NO; representada
pelo coeficiente [yo, pode ser calculada (Jacobson, 2005)
da seguinte maneira:

no: = [ 9o ()F(A)dA ©

onde F(A) é o fluxo actinio integrado esfericamente,
o(A) secdo de choque de absorc¢do e ¢(A) rendimento
quantico para a fotodissociagdo. Neste trabalho como
um primeiro estudo, o coeficiente [yo, é considerado
constante.

Para modelar o campo de concentragdo de ozonio
serd utilizada a equagdo de advecgdo-difusdo tridimen-
sional transiente acrescentada de um termo de reacgéo
fotoquimica (processo de primeira ordem), este termo
representa a fotodissociagdo do elemento NO, em Os:

ac _
o5 +39.Ve = V.(K.V)c + ]NOZCNOZ )
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sendo € a concentra¢ao média do poluente (0z6nio), 7 =
(u,0,w) a velocidade média do vento, K a matriz dos
coeficientes de difusao K = diag(Ky,Ky,K;). O dominio
de interesse ¢ um cubo com dimensdes Ly, L, e h, na
qual & é a altura da camada limite planetaria. A equa-
¢do (7) esta sujeita as condigdes de contorno de fluxo
nulo nas faces do cubo, concentracdo inicial nula (em
t = 0) e condi¢do de fonte ¢(0,y,z,t) = 0 observa-se que
a produgdo do ozdnio acontece apenas pela reagdo fo-
toquimica.

Para resolver o problema proposto, aplica-se o mé-
todo espectral na varidvel y, ou seja, expande-se a con-
centragdo de poluente em uma série em termos das au-
tofungdes do problema de Sturm-Liouville associado e
aplica-se o operador integral, fOLy (+)Yu(y)dy transfor-
mando assim a equagdo (7) em um sistema de equagdes
advectivas-difusivas bidimensionais transientes, e com
as seguintes hipéteses simplificativas: A adveccdo é do-

minante na dire¢do do eixo-x {uaaf( >> % <Kngc)] ;a
diregdo do vento é orientada no eixo-x [7 = (%,0,0)] e
o coeficiente de difusividade turbulenta lateral, K, =
Ky (z), obtém-se a seguinte equagao:

0%C(x,2,t) OCy (x,2,t)

OCm (x,2,t) +ﬂaﬁm(x,z,t)

ot PG

+ K.

0z?2 0z

Ly
- ,B%nKyEm (xlzlt) + ]NOZCNOZ /0 Y}’l (y)dy (8)

a equagdo (8) é resolvida pela técnica GILTT. Para tanto,
aplica-se a transformada de Laplace na varidvel tempo-
ral resultando num problema estacionario bidimensio-
nal (Wortmann et al., 2005):

ﬁaém (x,z,7)

- _
i _ Kza Cm(x,z,1) LK oCp(x,z,1r)

0z2 z 0z

— — ‘LI/
— (KyBo +7)Cu(x,27) +]NOZCNOZ/O Yau(y)dy 9)

Aplicando novamente o método espectral, agora na va-
ridvel z, obtém-se uma equagdo diferencial ordindria de

primeira ordem:
BY'(x,r) + EY(x,r) = H(r) (10)

onde Y(x,r) é o vetor das componentes C,,;(x,r), e B =
(bij), E = (e1;) e H = (h;) as matrizes cujas entradas,
respectivamente, sdo:

h
b= || T2y (z)ez

_ o " q h 4
= [ Ken(py(a)dz — [ Kiyi(z)py(a)dz

[ 08+ 22

_ L h
h; = Ino,Cno, '/0 yYn(y)dy./O ¥i(z)dz

Cabe salientar que quando aplicado os operadores in-
tegrais estes foram normalizados, deste modo a equa-
¢do diferencial ordindria (10) é resolvida analiticamente
pela técnica da transformada de Laplace e diagonali-
zagdo, obtendo-se Y(x,r) = C,(x,r) e que portanto
Cpm(x,z,r) estd bem determinada. Para obter ¢y (x,z,t)
aplica-se a transformada inversa de Laplace em Cy, (x,z,7),
a inversdo é feita numericamente. Uma vez que C, (x,2,t)
é conhecida, a solugdo final da equagdo de adveccdo-
difusdo (7) é dada pela equagdo:

M
c(xyzt) =Y tm(xzt)Yu(y)

m=0

(11

3 Resultados e parametrizacdes

Para uma utilizagdo correta dos modelos de transporte
e difusdo na atmosfera ndo pode prescindir de um es-
tudo sobre suas capacidades de representarem correta-
mente situagdes reais. Quando posivel, recomenda-se
verificar a confiabilidade do modelo utilizado com os
dados, com os cendrios topograficos e meteoroldgicos
tipicos da drea a ser analisada (Moreira et al., 2007).
Com o objetivo de investigar o comportamento das
concentrag¢oes do 0zénio (O3), o modelo foi comparado
com as médias das concentracdes observadas durante
os dias no més de janeiro do ano de 2006 na estagdo de
Esteio, os dados utilizados foram fornecidos pela esta-
¢do da Fundacdo Estadual de Protecio Ambiental Hen-
rique Luiz Roessler (FEPAM). A localizac¢do da Estagao
de monitoramento em Esteio é apresentada na Figura

(1).
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Figura 1: Localizacdo da estacdo de monitoramento em
Esteio (FEPAM)

Neste trabalho foram escolhidas as seguintes para-
metriza¢des de turbuléncia, para calcular as concentra-
¢des no sistema tridimensional:
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3.1 Parametriza¢des turbulentas e Perfil do
Vento

Como um exemplo de aplicagdo para a solucdo pro-
posta utilizou-se os seguintes coeficientes de difusdo
vertical e lateral sugeridos por Degrazia et al. (1997), de-
rivados de Batchelor (1949), para condi¢oes convectivas:

Q=

K, = 0,22w.h (5)% (1 - 5)

—4z 8z
- - [1 e —o,oooaeh} 12)

N

Ky = 16( fim)oqo (13)

em que 0y é o desvio padrdo Euleriano da velocidade
turbulenta longitudinal dado por:

2 2
3 3
(Fn)3 N

onde (fm)o = 0,16 é a componente vertical da frequén-
cia normalizada do pico espectral, g, = 4,167 é a fungdo
estabilidade, ¢, é a fun¢do taxa de dissipagdo molecular
expressada como (Hojstrup, 1982) (Caughey, 1982):

3= [(1 - 2)2 <_ZL>2/3 +075

Para descrever o campo de vento para a simulacdo da
dispersdo de poluentes, a equacdo utilizada para a pa-
rametrizacdo do vento é descrita por uma lei de potén-
cia expressa pela seguinte equacdo (Panofsky e Dutton,

1984):
T_(zY
ﬁl_ Z1

na qual # e u; sdo as velocidades médias horizontais
do vento nas alturas z e z1, e & é um expoente que esta
relacionado com a intensidade da turbuléncia (Irwin,
1979).

(14)

1/2
(15)

(16)

3.2 Resultados Numéricos

Pode-se observar na Figura (2) que as comparagdes en-
tre as concentragdes do O3 simulado (Cp) e observado
(Cp) revelaram que o modelo simulou bem a evolugdo
dos valores observados no periodo das 11hs as 19hs
para os dias do més de janeiro de 2006, mesmo con-
siderando o coeficiente Jyo, como uma constante, ndo
dependendo assim do fluxo actinio integrado esferica-
mente (F(A)), da se¢do de choque de absor¢do (c(A)) e
do rendimento quantico da fotodissociagdo (¢p(A)).

70 T T T T T T T T T
¢ ° A Co
e Cp| 1
2
60 - A -
[ ]
°
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E .
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2 50 _
o °
Y A °
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Figura 2: Comparacdo entre as médias das concentra-
¢Oes horarias durante os dias do més de janeiro simula-
das e observadas para estagdo de Esteio (FEPAM)

4 Conclusio

Neste trabalho apresentamos uma nova representacdo
analitica para a solugdo da equagdo de advecgao-difusao
(com um pequeno erro na inversdo numérica da trans-
formada inversa de Laplace) para o problema de dis-
persdo de um poluente, e que o modelo em questdo
considera a reacdo fotoquimica de um poluente prima-
rio lancado na atmosfera. As solugdes analiticas sdo
de fundamental importancia para entender e descrever
fendomenos fisicos, pois elas levam em conta explicita-
mente todos os pardmetros envolvidos no problema, de
modo que suas influéncias podem ser confiavelmente
investigadas. Mesmo com as aproximagdes apresenta-
das neste trabalho, o modelo conseguiu reproduzir de
modo aceitdavel o comportamento da concentragdo de
ozonio durante o periodo das 11hs as 19hs.
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ANEXO F

Simulacao analitica da dispersao de poluentes reativos na camada limite at-

mosférica

Artigo serd apresentado e publicado nos anais XXXV Congresso Nacional de Mate-
matica Aplicada e Computacional, que se realizara na cidade de Gramado - RS no periodo

de 05 a 09 de setembro de 2016.
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Resumo. Este estudo apresenta um modelo de dispersao de poluente que sofre reagoes
fotoquimicas, o modelo utiliza a equagao de advecgao-difusao tridimensional para represen-
tar a dispersao desses poluentes na Camada Limite Atmosférica (CLA), e para denotar as
reacoes fotoquimicas que o poluente sofre é incluido um termo fonte na equagao de advecgao-
difusao. O modelo foi aplicado para simular a dispersao e transporte do diéxido de enxofre
(S0O32) emitido pela usina termelétrica Presidente Médici, localizada em Candiota/RS. Com
a analise dos resultados pode-se verificar uma melhora nas concentracoes geradas no modelo
que inclui a reacgao fotoquimica mostrando a importancia de se considerar a interagao da
radiagao solar com o poluente reativo. Essa abordagem consiste numa nova proposta para
a previsdo de concentragio desse tipo de poluente na CLA.

Palavras-chave. Reacdo Fotoquimica, Equagao Advecgao-Difusio, SO, Solu¢do Analitica,
Método GILTT

1 Introducao

A poluicao do ar gerada nas cidades de hoje sdo consequéncias da industrializacao e
do aumento da emissao de poluentes resultantes da queima de combustiveis fésseis por
veiculos automotores, com a elevagao da poluicao atmosférica os estudos sobre controle da
qualidade do ar tornaram-se um assunto de grande interesse.

E uma 6tima ferramenta para interpretar a qualidade do ar sdo os modelos ma-
teméticos, pois sao capazes de relacionar a causa (fonte de poluicao) ao efeito (concentragao
do poluente) [1]. A representacao matemadtica para dispersao de poluentes é dada pela
equacao de adveccao-difusao.
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As solugao analiticas para os modelos de dispersao sao escassas na literatura, porém
sao muito importantes porque elas levam em conta explicitamente todos os parametros do
problema, de modo que suas influéncias podem ser confiavelmente investigadas.

Assim, neste trabalho apresenta-se uma solucédo analitica para a equacao de advecgao-
difus&o tridimensional aplicada & dispersao de poluentes que sofrem reacoes fotoquimicas
na CLA, para resolver este problema utilizou-se as técnicas da Transformada de Laplace
e GILTT (Generalized Integral Laplace Transform Technique) [2].

2 Descricao e Solugao do Problema

A atmosfera é bombardeada por uma intensa radiagao ultravioleta, que fornece a ener-
gia necessaria para as reac¢oes quimicas que acontecem na atmosfera, de acordo com [3] as
o . . - . - -2
principais espécies sulfuradas que sofrem reagoes quimicas sao: C'OS, CSs, SO9 SOE1 )
(CHg)2 S, H2S. Muitos desses compostos entram na atmosfera como resultado da ativi-
dade humana, sendo SO o mais abundante, decorrente da queima de combustiveis fésseis
(carvao) e atividades industriais. O interesse neste trabalho é analisar a importancia
da colocacao de um termo fonte que caracterize as reagoes fotoquimicas que o poluente
(SO32) sofre na troposfera. Sendo assim, considera-se as seguintes reagoes fotoquimicas
que produzem e destroem diéxido de enxofre.
Producao e Remogao de SOs, respectivamente:

SOs + Oy + hv — SO3 + O, hv de 340nm a 400nm, (1)
SO3 + hv — SO5 + O, hv de 195nm a 330nm.

A fotodissociagao do diéxido e triéxido de enxofre equacao (1), podem ser descritas
como processos de primeira ordem [4], representadas por:

dcso,
dt

dcso,
dt

= —J50,€50,) = J505C503, (2)
sendo €50, €so, as concentragoes médias do diéxido e triéxido de enxofre respectivamente,
Jso, € Jso, sao as frequéncias de fotélises de SOy e SO3 nesta ordem, segundo [5] pode-se
calcular essas taxas da seguinte maneira:

so, = [ " 250,(Noso, WFNAA, g0, = / " G50, (Nosos WFWAA,  (3)

onde F' é o fluxo actinio integrado esfericamente, oso, € 050, sao as segoes de choque
de absorcao e ®g50, € Pgo, sao os rendimentos quanticos dos gases didxido e tridxido de
enxofre, respectivamente.

A radiagdo que passa através da atmosfera sofre perdas, ou seja, o fluxo actinio es-
pectral é reduzido pela presenca dos gases e aerossdis presentes na atmosfera, devido a
absorcao e espalhamento desses. Esta lei pode ser expressa pela lei de Beer-Lambert [6]:
dFy = —k)F\ds, no qual F) é a radiancia espectral ao longo de um caminho na direcéo s e
kx é chamado de coeficiente de extincao. O coeficiente de extingdo pode ser expresso como:
kx = o(A)p(s), onde p(s) é a densidade dos gases radiativamente ativos (que podem variar



ao longo do caminho s) e o é a se¢ao de choque de extingao no comprimento de onda A. A
extingdo é o somatdério das segoes de choque de absor¢ao e espalhamento o = g4(\)+0e(N).
Considera-se apenas a absorcao dos gases, logo o(\) = 04()), e, portanto:

N
ka = 0ai(Mpi(s), (4)
=1

nos quais o € p;(s) sdo a segao de choque de absor¢ao e a densidade na altura s do gés
i, respectivamente (N representa o nimero de gases que compoem a atmosfera limpa).

A atmosfera é composta na sua maior parte pelos gases de nitrogénio (78%) e oxigénio
(21%), também se encontram em pequenas proporgoes argonio, diéxido de carbono, dgua e
ozonio, outros gases estao presentes na composicao da atmosfera, porém em pequenissimas
proporcoes.

Na regiao de espectro de 0.2um a 0.7um, segundo [7] a maior parte da radiacao solar
nessa regiao é absorvida pelos gases O2 e O3. Entao, para o cdlculo de radiagao solar que
atinge a CLA, considera-se apenas a absorcao do oxigénio e ozonio: ky = 04,0,(A)no,(s)+
0a,03 (A)n03 (S) :

Na Figura 1 sao apresentadas as segoes de choque de absorcao do oxigénio e ozonio,
utilizou-se os dados [8] e [4] e um ajuste de curvas com o método dos minimos quadrados
para obter-se as secoes de choque de absorcao dessas moléculas.
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Figura 1: Secoes de choque de absorgao a) e b) oxigénio e c) ozoénio.

Para determinar a densidade do oxigénio e ozonio usou-se os dados disponiveis em [9]
e construiu-se a fungdo densidade de gases na atmosfera em funcao da altitude. Assim, a
solucao para a equacao de Beer-Lambert é:

F)\ — FO()\)ei f()z [Ua,Og ()‘)pOQ (S)+O’a’03 ()\)PO?’ (S)]dS (5)

Uma vez determinado o fluxo actinio que atinge a CLA, deve-se determinar as segoes
de choque de absorcao e os rendimentos quanticos de SO e SO3 para o cdlculo da taxa
de fotolise desses gases. De maneira analoga sao obtidas as se¢oes de choque de absor¢ao
de SOy e SO3 [8]. E para os rendimentos quanticos desses elementos utilizou-se os valores
em [10].

A Figura 2 representa a radiagao solar que atinge a CLA, utilizou-se os dados [11] para
obter a radiacdo que atinge o topo da atmosfera (Fp(A)).
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Figura 2: Radiacao solar que atinge a CLA.

Para modelar o campo de concentracao do didxido de enxofre serd utilizada a equacao
de adveccao-difusao tridimensional transiente acrescentada de um termo de reagao fo-
toquimica (processo de primeira ordem), este termo representard as fotodissociagoes dos
elementos SO2 e SOs:

= 4+ 0.Ve = V.(K.V)E — J50,¢ + J505E50s (6)

sendo ¢ e €sp, as concentragoes médias dos poluentes didéxido e triéxido de enxofre res-
pectivamente, ¥ = (u,v,w) a velocidade média do vento, K a matriz dos coeficientes de
difusao K = diag(K,, Ky, K.). O dominio de interesse ¢ um cubo com dimensoes L, L, e
h, na qual h é a altura da camada limite planetaria. A equagao (6) estd sujeita as condigoes
de contorno de fluxo nulo nas faces do cubo, concentracao inicial nula (em ¢ = 0) e a fonte
de emissao é aproximada por uma fonte pontual w¢(0,y, z,t) = Q0(y —yo)d(z — H) sendo
Q e (0,y0, Hs) a taxa de emissao e a posi¢ao da fonte, nessa ordem.

Para resolver o problema proposto, aplica-se o método espectral na variavel y, ou
seja, expande-se a concentracao de poluente em uma série em termos das autofuncgoes
do problema de Sturm-Liouville associado e aplica-se o operador integral, fOLy( )Y, (y)dy
transformando assim a equagao (6) em um sistema de equagoes advectivas-difusivas bidi-
mensionais transientes, e com as seguintes hipdteses simplificativas: A advecgdo é domi-

nante na direcao do eixo-z ﬂ% >> 8% (K x% ; a direcao do vento é orientada no eixo-x
[0 = (@,0,0)] e o coeficiente de difusividade turbulenta lateral, K, = Ky(z), obtém-se a
seguinte equacao:
0 (z, 2,t) +ﬂ86m(x,z,t)
ot ox

0% (z, 2, 1)

0 (z, 2, t)
022 +

— K,
0z

+ K.

l;y l;y
— B2 K yem(x,2,t) — J50,Cm (2, th)/ Yo (y)Yn(y)dy + Jsongog/ Yo(y)dy, (7)
0 0

a equagao (7) é resolvida pela técnica GILTT. Para tanto, aplica-se a transformada de
Laplace na varidvel temporal resultando num problema estaciondrio bidimensional [12]:

_0C(z, 2,7) C(z,2,7) ,0C (z, 2,7)
" Ox 022 K 0z +

2
:Kza



—(Kyﬁ?n + 7+ Js0,)Cm(x, 2,7) + J505C504 Yo (y)dy. (8)
0

Aplicando novamente o método espectral, agora na varidavel z, obtém-se uma equagao
diferencial ordindria de primeira ordem:

BY'(z,r)+ EY (x,7) = H(r), 9)

onde Y (z,r) é o vetor das componentes Cy,(z,7), B = (bi;), H = () e E = (e;;) as
matrizes cujas entradas, respectivamente, sao:

h L, h
bij _/0 wihi(2);(2)dz, hy —Js036503/0 Yn(y)dy/o Pr(z)dz,

h h h

s =af [ Koz - [ K+ [ (0,8 41+ Tsohi()(:)ds.
0 0 0 (10)
Cabe salientar que quando aplicado os operadores integrais estes foram normalizados,
deste modo a equacao diferencial ordinéria (9) é resolvida analiticamente pela técnica da
transformada de Laplace e diagonalizagao, obtendo-se Y (z,r) = C,y,(z,7) e que portanto
Con(z, 2,7) estd bem determinada. Para obter ¢,(x, z,t) aplica-se a transformada inversa
de Laplace em C,,(z,2,7), a inversao é feita numericamente pelo método da quadratura
de Gauss-Legendre. Uma vez que ¢, (z, z,t) é conhecida, a solucdo final da equagao de

adveccao-difusao (6) é: ¢(z,y, 2,t) = Z%:O Cm(z,2,t) Y (y).

3 Resultados Numéricos e Parametrizacoes

O uso apropriado dos modelos de transporte e difusao na atmosfera, deve-se funda-
mentar num estudo sobre suas capacidades de representarem corretamente situacoes reais.
Quando posivel, recomenda-se verificar a confiabilidade do modelo utilizado com os dados,
com os cendrios topogréficos e meteoroldgicos tipicos da drea a ser analisada [1].

Com o objetivo de investigar o comportamento das concentragoes do dioxido de enxofre,
aplicou-se o modelo para simular as concentragoes superficiais de SOs devido a emissao
da usina termelétrica Presidente Médici. A usina é uma importante fonte de liberagao de
SO2 na regiao. Esta é uma fonte pontual e continua, emitindo poluentes a uma taxa de
aproximadamente 0, Tkgs™!.

Os dados meteoroldgicos de entrada do modelo foram coletados durante um experi-
mento de campo realizado no inverno de 1999, em um ponto localizado a 5 km na direcao
leste da fonte. Esses dados sao médias horarias de temperatura, velocidade e direcao do
vento, valor liquido do fluxo de radiagao e umidade relativa [13].

Neste trabalho, simulou-se os dias, 28, 29 e 30 de agosto de 1999 e utilizou-se os mesmos
coeficientes de difusao vertical, lateral e campo de vento descritos em [2] para calcular as
concentragoes.

3.1 Resultados Numéricos

Na Figura 3, Cy, 1 e C) 2 representam as concentragoes médias geradas pelo modelo com
e sem reagao fotoquimica do poluente, respectivamente e (C,) é a concentragao observada.



Para a andlise do grafico de espalhamento Figura 3, quanto mais proximos estiverem os
pontos da reta central, melhores os resultados. Percebe-se uma melhora, embora pequena,
nos resultados do modelo com reagao fotoquimica em relagao aos encontrados na literatura
[13].
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Figura 3: Gréfico de espalhamento dos modelos com reacdo fotoquimica (Cp 1) e sem reacdo
fotoquimica (Cp 2).

Para realizar as comparacgoes estatisticas entre o modelo apresentado e os dados ob-
servados, considera-se o conjunto de indices estatisticos descritos por [14], em que os me-
lhores resultados sao esperados ter valores proximos de zero para os indices NMSE (erro
quadratico médio normalizado), FB (fragao de inclinacao) e F'S (desvio fracional padrao),
e préximo de 1 para o indice COR (coeficiente de correlagao).

A Tabela 1 apresenta os resultados dos indices estatisticos. Percebe-se uma melhora
dos indices para o modelo que considera a reacao fotoquimica do poluente, mostrando
a importancia do modelo incorporar as reagoes fotoquimicas que o poluente sofre ao ser
inserido na atmosfera.

Tabela 1: Avaliagdo estatistica dos modelos.

Modelo NMSE | COR | FB FS
Com reacao fotoquimica | 0.47 | 0.572 | 0.421 | -0.254
Sem reagao fotoquimica | 0.52 | 0.563 | 0.472 | -0.199

4 Conclusoes

Neste trabalho apresentou-se uma nova representacao analitica para a solugao da
equacao de adveccgao-difusao para o problema de dispersao de um poluente reativo, e
também a importancia de considerar as reagoes fotoquimicas que produzem e destroem um
poluente lancado na atmosfera. Os indices estatisticos apontam que o modelo conseguiu
resultados melhores da concentracao do diéxido de enxofre quando a reacao fotoquimica
é inserida. O modelo subestimou os dados experimentalmente observados, espera-se me-
lhorar esses resultados incluindo mais dados de concentragoes observadas do local.
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