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RESUMO

Os processos de remocdo de espécies quimicas da atmosfera tém sido
estudados atualmente utilizando modelos numéricos, na tentativa de compreender
melhor, os processos de transferéncias de gases e material particulado (sejam elas
naturais ou antropogénicas) intra-reservatorios na atmosfera e seus efeitos na dindmica
do tempo e clima. Neste estudo, foi utilizado o “Regional Atmospheric Modeling System”
(RAMS) para simular a estrutura vertical das nuvens que se desenvolvem na regido
amazoOnica, em conjunto ao modelo de remocdo B. V. 2, para os processos de
remoc¢ao Umida que ocorrem tanto dentro quanto abaixo da nuvem, além das condi¢des
atmosféricas locais da regido da Bacia Amazonica para, assim, simular a transferéncia
das espécies quimicas da atmosfera para a hidrosfera dentro do escopo do projeto
“Large-Scale Biosphere Atmosphere Experiment in Amazonia” (LBA). Dentro deste
projeto, foram realizadas campanhas intensivas de medi¢gbes, como a LBA/DRY-TO-
WET e LBA/SMOCC (setembro a novembro de 2002) na regidao de Rondbnia. No
periodo das campanhas, foram realizadas medicbes das concentracdes dos gases
amonia, acido nitrico e diéxido de enxofre, além das espécies inorganicas sollveis em
agua, como amoénio, nitrato e sulfato, entre outros. Estas concentracdes de gases e
particulas, bem como os parametros meteoroldgicos obtidos durante as campanhas,
realizadas durante o periodo de transicdo entre as estagdes seca e chuvosa na regiao,
foram utilizados como dados de entrada para ambos os modelos, onde foram
escolhidos alguns eventos especificos. Com intuito de melhor representar o espectro de

goticulas de nuvens no modelo de remocéo, foram utilizadas a funcédo de distribuicdo
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de Levine & Schwartz, 1982 e fun¢cbes gama ajustadas aos dados observados em
distribuicdo de goticulas de nuvem obtidas em vbos efetuados durante o experimento.
Consequentemente, este trabalho visou a simulacdo da concentracdo na agua de
chuva de trés espécies quimicas (SO4*, NOs e NH;") removidas da atmosfera pelo
evento de precipitacdo, comparando-as as composi¢cdes quimicas da agua de chuva
observadas experimentalmente, em dois eventos selecionados (9 e 10 de outubro de
2002). Simulacbes atmosféricas com o RAMS apresentaram resultados bastante
satisfatorios conseguindo representar aspectos microfisicos das nuvens que se
desenvolvem na regido amazdnica com bastante fidelidade. Os resultados da
modelagem dos processos de remog¢do mostraram uma boa concordancia com os
observados, principalmente para o sulfato (Que em alguns casos a quantidade
encontrada na agua de chuva pela simulagdo foi 97% da observada) em ambos os
eventos, quando a altura da nuvem foi considerada mais realista para regido (16 km).
Além disso, observou-se que o espectro de goticulas de nuvem utilizado foi um
parametro importante nos resultados. Os resultados mostraram ainda, uma
predominancia dos processos que ocorrem dentro da nuvem, sendo estes responsaveis
por cerca de 80% a 97% da concentracdo da espécie quimica encontrada na agua de
chuva, corroborando a literatura. Com isso, ficou evidente a complexidade das
interacObes e transferéncias entre os reservatorios atmosfera / hidrosfera através dos
processos de remocdo de poluentes, ressaltando assim, a importancia dos estudos

sobre este assunto.



ABSTRACT

The scavenging processes of chemical species have been studied using
numerical modeling in order to understand the gases and particulate matter intra-
reservoir transferences (natural or anthropogenic) which affect weather and climate. In
this study “Regional Atmospheric Modeling System” (RAMS) model was used in turn to
simulate cloud vertical structure formed over Amazonian area working together to B.V.2
scavenging model. The last model was used to simulate the in- and below-cloud
scavenging processes, besides the local atmospheric conditions within the “Large-Scale
Biosphere Atmosphere Experiment in Amazonia” (LBA) Project. In this Project, there
were evaluated many measurements of LBA/DRY-TO-WET and LBA/SMOCC
(September to November) Campaigns at Rondonia State. During the Campaigns,
ammonia, nitric acid and sulfur dioxide gases were evaluated and their respective
particulate matter, ammonium, nitrate and sulfate, among others, as well as rainwater
chemistry. These concentrations and meteorological parameters were also obtained,
during the transition from dry to wet season, and used as input data to the both
modeling, where some events were chosen. With the intention of modeling
improvement, cloud droplet spectra were used from Levine & Schwartz, 1982 and
gamma functions, according to each case and based on the droplet distribution obtained
from flight collected data during the field Campaign. Consequently, this work simulated
the rainwater concentrations of three chemical species (SO, NOs e NH4") scavenged
from atmosphere by the precipitation event and compared to the observed data of two

selected events (9 and 10 October 2002). RAMS atmospheric simulations presented
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satisfactory results which showed detailed cloud microphysics processes of Amazonian
region. The modeling results show good agreement of observed data, mainly to sulfate,
reaching 97% of the observed sulfate for both events, when the cloud height was
considered more realistic for the region (16 km). Besides, the cloud droplet spectra were
an important parameter to the modeling. The results also showed that the in-cloud
process is responsible by 80% to 97% of the chemical species found in rainwater.
Additionally, it was clear that the complexity of the interaction and intra-reservoir

transferences through the scavenging processes and their importance.
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1 INTRODUCAO

Nos ultimos anos, principalmente apos o periodo da revolugdo industrial, a
proliferacdo desta atividade em todo o globo proporcionou mudangas bruscas no meio
ambiente, principalmente devido a grande emissdo de substancias para a atmosfera,
gerando assim, problemas ambientais graves como a chuva &cida, por exemplo. Em
regides remotas, como as antes tomadas por florestas, por exemplo, as queimadas
(naturais e antropogénicas) também formam uma importante fonte de gases e material
particulado (MP) para a atmosfera (Yamasoe et al. (2000)). Estas substancias trazem
diversas conseqtiéncias sobre a dinamica do tempo e clima, como o efeito estufa e
alteracdo nos padrdes do regime de precipitacdo. ObservacOes diretas tém mostrado
diferencas entre o padrdo de formacao de nuvens em regides onde a cobertura vegetal

ja foi substituida e regides onde esta se mantém intacta (Cutrim et al. (1995)).

Por outro lado, h& evidéncias de que a formacdo de nuvens sobre a floresta
amazonica possui certas caracteristicas que a diferenciam das demais florestas
tropicais do planeta, apresentando em determinados momentos aspectos presentes nos
sistemas convectivos que se desenvolvem sobre 0os oceanos e, em outrosS momentos,
aspectos caracteristicos de regimes continentais (Mohr et al. (1999); Silva Dias et al.
(2002)). E fundamental entdo, que se conheca o papel da floresta na formagdo das
nuvens, até porque, estas, juntamente com a precipitacdo, promovem o mais eficiente

mecanismo de remocéo de poluentes da atmosfera.

Os poluentes podem ser encontrados na atmosfera, nos trés estados

fundamentais da matéria: solido, liguido e gasoso, sendo os dois primeiros
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denominados aerossol atmosférico e o ultimo, gases traco. O termo aerossol é definido
por Seinfeld & Pandis (1998) como qualquer substancia, exceto a agua pura, existente,
seja no estado liquido ou sdlido, na atmosfera sob condi¢cdes normais, e tendo
dimensdes microscopicas ou sub-microscopicas, com dimensfées maiores que as

moleculares (de 2 A), indo de dezenas de A até centenas de pm.

Estes poluentes caracterizam-se por sua fonte, mecanismos de transporte
mecanico, e suas variacbes, reacoes, inter-reacfes e por seus sumidouros. Com
relacdo a sua origem, os aerossois podem ser oriundos de fontes naturais, tais como o
vento, no solo gerando poeira ou no mar, resultando no spray marinho, entre outros
(Albuquerque (2005)). Sua composicao e tamanho dependem das fontes de emissao e

de processos fisico-quimicos que ocorrem na atmosfera (Hinds (1982)).

A despeito de todas as possiveis reacfes desenvolvidas, qualquer elemento
guimico que tenha sido emitido para a atmosfera deve somente ser removido através
de deposicdo a superficie. A perda de poluentes para a estratosfera é praticamente
desprezivel em comparagdo ao total encontrado na troposfera, embora, altamente

significativa para alguns gases e particulas.

Os mecanismos de remoc¢éo de poluentes na atmosfera (MP e gases) por sua
vez, podem ser divididos em dois processos: deposicdo seca e Umida. A deposicao
seca € um processo em que gases e MP podem ser retirados da atmosfera através da
absorcéo na superficie do solo, agua ou vegetacdo, na auséncia de precipitacdo. Ja a
deposicdo Umida refere-se a um processo natural em que os gases e/ou MP séo
removidos da atmosfera por hidrometeoros (goticulas de nuvem, gotas de chuva,

cristais de gelo, neve, etc) para a superficie.
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Do ponto de vista historico Engelmann (1968), Schroder et al. (1989) definiram
entdo, uma remocdo Umida que ocorre no interior das nuvens (“incloud”, antigo
“rainout”) por goticulas de nuvem e outra que ocorre entre a base da nuvem e a
superficie (“below-cloud”, antigo “washout”), ambos ocorrendo continuamente durante
0 evento de precipitacdo, proporcionando variagbes na concentracdo dos poluentes

atmosféricos.

Em Hobbs et al. (1974), os autores classificam os processos de remocdo dos
aerossois por precipitacdo como um dos mais importantes, pois estes podem agir
como nucleo de condensacdo de nuvem (CCN) e/ou de gelo (IN) além do material
gasoso poder ser dissolvido nas gotas de nuvem. Os autores apontam ainda que o
processo de remocéao de poluentes da atmosfera por hidrometeoros € responsavel por

80-90% da “limpeza da atmosfera”.

Segundo Marsh (1978) e Kleinman (1984), no caso da deposi¢cdo Umida, o
aerossol é mais rapidamente removido por processos de remoc¢do no interior das
nuvens, como nucleacao, do que abaixo dela, por arraste durante a queda das gotas.
Levine & Schwartz (1982) observaram ainda que a remocao dos gases por goticulas
de nuvem depende dos fluxos destes gases no interior da nuvem, do movimento
relativo das mesmas, da condensacédo e evaporagcdo das gotas, bem como da
dissolucao e possivel re-evaporacdo do soluto gasoso.

Segundo Pruppacher & Klett (1997), sobre superficies continentais, os ions
predominantes encontrados na agua de chuva sdo NH,", SO,* e NO3, enquanto que
sobre 0 oceano, as espécies predominantes sdo Na‘, CI' e Mg*. No entanto, a

atmosfera ndo € composta apenas por material particulado, mas também por diversos
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gases considerados como traco. Segundo 0sS mesmos autores, 0S gases que
contribuem para a remocgao sdo aqueles quimicamente reativos, como por exemplo,
SO;, NH3, HNO3, CO,, NO,, HCI, H,0,, O3 e os aldeidos (formaldeidos). Além disso,
estes gases ndo sdo removidos apenas por gotas de chuva e goticulas de nuvem, mas

também por adsorcédo em cristais de neve.

Existem na literatura, diversos trabalhos realizados pelo mundo enfatizando os
processos de remocdo de substancias da atmosfera através de hidrometeoros. Estes
trabalhos utilizam essencialmente, técnicas de analise quimica de agua de chuva, em
geral, em amostradores sequenciais, fazendo assim, a distincdo da sua composicao e
relacionando com as possiveis fontes emissoras (Pruppacher et al. (1983), Frank et al.

(1990), Naik et al. (1994)).

Caro et al. (2004), trataram da modelagem dos processos de remocdo de
poluentes por impactacdo e nucleacdo, bem como dos outros processos microfisicos
em nuvens quentes, utilizando um modelo bidimensional. Neste esquema, foi realizada
uma representacdo quase-espectral da distribuicdo de particulas, gotas de nuvem e
gotas de chuva. Com base nesta representacéo, foram simuladas a razdo de mistura e
a concentracdo final para cada categoria explicita e independentemente, com o
objetivo de observar a contribuicdo de cada uma delas. Testes realizados mostraram
grande sensibilidade do modelo as caracteristicas iniciais do espectro de aerossol, no
entanto, mostraram ainda a capacidade do modelo de representar de maneira

adequada a remocéo destes pelos processos fisicos considerados.

Zhang et al. (2004) realizaram um estudo da remocé&o de aerossois atmosféricos

utiizando um modelo de nuvens quentes unidimensional, com detalhamento
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microfisico. Os autores sugerem que 0s processos de remog¢ao abaixo da nuvem estao
relacionados diretamente com a concentracdo e distribuicdo de tamanho de aerossol,
intensidade da precipitagdo e espectro de gota. Um resultado importante detectado foi
que chuva fraca € capaz de remover uma quantidade bem mais significativa de
aerossois (tanto em massa quanto em namero), pois a area final da superficie do total

de gotas sera maior.

No Brasil, alguns trabalhos foram realizados a fim de estudar aspectos fisicos
relacionados com a deposicdo Umida de poluentes atmosféricos na regido de Sé&o
Paulo e na regido amazbnica (Amapa), utilizando o modelo de remocdo B. V. 2
(Goncalves (1997), Gongalves et al. (2000), Gongalves et al. (2002), Nakaema (2001),

Ramos (2000)).

Em Goncgalves et al. (2000), foi realizada uma modelagem dos processos de
remocdo de poluentes (sulfato (SO,%), nitrato (NOs) e aménio (NH4")) abaixo das
nuvens na regido paulista de Cubatdo, regido esta extremamente industrializada e
desfavoravel a dispersdo de poluentes por ser atingida por situacbes meteoroldgicas
adversas. O modelo unidimensional B. V. 2 utlizado, baseia-se nas equacles
propostas por Beheng & Herbert (1987) e inclui absor¢cdo gasosa e de particulas por
difusdo Browniana, efeitos foréticos e gravitacional. Os resultados mostram uma boa
concordancia entre os valores simulados e os dados observados na agua de chuva,
além da acentuada predominancia da remocdo ocorrida abaixo da nuvem para o0s
eventos estudados. Os autores observaram ainda a importancia da boa representacéo

da distribuicdo de tamanho das gotas de chuva na fisica do modelo de remocéo.
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Nakaema (2001) realizou uma modelagem dos processos de deposi¢cdo Umida na
atmosfera nos meses de inverno na Regiao Metropolitana de Sdo Paulo (RMSP). Foi
utilizado o modelo atmosférico “Regional Atmospheric Modeling System” (RAMS) com
a finalidade de simular as caracteristicas atmosféricas dos eventos selecionados
dentro e abaixo da nuvem e o modelo unidimensional B. V. 2 para simular a remoc¢ao
de sulfato abaixo da nuvem. Foram realizados diversos testes utilizando espectros de
aerossois rural e urbano e diferentes meétodos de estimativa do perfil vertical do
poluente estudado. O autor encontrou resultados bastante coerentes com o0s
encontrados tanto na literatura como em dados experimentais, mostrando um bom

desempenho do modelo B. V. 2.

Para a regido amazodnica (Amapa), Goncalves et al. (2003) simularam
numericamente a composi¢cao quimica da agua de chuva através da modelagem dos
processos de remocdo Umida dos poluentes atmosféricos utilizando os modelos RAMS
e B. V. 2. Eles encontraram a predominancia da remoc¢ao que ocorre dentro da nuvem
quando comparada aquela que ocorre abaixo da mesma. Além disso, das espécies
ibnicas estudadas pelos autores, o sulfato foi a que os resultados da modelagem mais
se ajustaram aos dados observados durante o experimento ocorrido na regido da

Serra do Navio, Amapa, entre maio de 1995 e junho de 1997.

A importancia dos estudos sobre a Bacia Amazobnica deve-se principalmente a
suas caracteristicas peculiares, tais como, grande fonte de umidade devido a sua

vegetacdo abundante, caracteristicas climaticas diferenciadas, entre outras.

A Bacia Amazbnica € marcada por um ciclo anual de precipitacdo bem definido,

com uma curta estacdo seca, uma longa estacao chuvosa e um periodo de transicao
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entre elas. A estacao seca e o periodo de transicdo sdo marcados pela intensa queima
de biomassa, que desempenha um papel importante nos setores sul e leste da bacia,
j& que neste periodo observa-se um aumento das concentracdes de aerossois e
CCN’s em pelo menos uma ordem de grandeza (Williams et al. (2002)). Andreae et al.
(2004) mostraram um grande impacto das particulas pirogénicas nas propriedades
microfisicas das nuvens e da precipitacdo durante a estacdo seca e no periodo de
transicdo. Durante este periodo, determinado por Sapucci et al. (2004) através da
técnica de ondeletas como sendo o periodo compreendido entre 05 e 18 de outubro de
2002 e por Trebs et al. (2005) como o periodo entre 07 e 31 de outubro de 2002, foi
realizada no sudoeste da Bacia AmazoOnica, a campanha Dry-to-Wet do “Large Scale
Biosphere Atmosphere Experiment in Amazoénia” (LBA) (de setembro a novembro de
2002), com medicbes intensivas de diversas variaveis meteorologicas, inclusive
propriedades microfisicas de nuvens utilizando instrumentos a bordo de avides (Silva

Dias et al. (2004)).

Em paralelo a esta campanha, foi realizada também, a campanha “Large Scale
Biosphere Atmosphere Experiment in Amazonia - Smoke, Aerosols, clouds, rainfall and
climate” (LBA-SMOCC) que teve como proposta, detalhar caracteristicas fisicas e
guimicas dos aerossois atmosféricos (Andreae et al. (2004)), onde medi¢des de razéo
de mistura de amonia (NHs), acido nitrico (HNO3), acido nitroso (HONO), dioxido de
enxofre (SO,) e das espécies do aerossol inorganico soltvel, como aménio (NH;"),
nitrato (NO3) e sulfato (SO4%), foram realizadas (Trebs et al. (2004)). A determinacgéo
destes ions na agua de chuva foi realizada através da técnica de cromatografia idnica

(Lara et al. (2004)) e um resultado significativo encontrado foi a relevante deposicao de
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compostos de potassio, nitrogénio e acidos organicos (Gouveia et al. (2004)). Segundo
Roberts et al. (2002), embora estas espécies inorganicas, principalmente NH4*, CI,
NOs, K* e SO,%, representem apenas uma pequena fragdo da massa total do aerossol
na Bacia (cerca de 10%), eles desempenham um papel fundamental na nucleacéo e
crescimento das gotas, e contribuem também, para alteracdes nas propriedades
Opticas da atmosfera devido a interagfes com a radiagdo (Pilinis et al. (1995)). Além
disso, sabe-se ainda que uma consequéncia direta do desflorestamento é a alta
deposicdo de compostos de nitrogénio na agua de chuva, que se torna equivalente a

de regides altamente industrializadas (Lara et al. (2004)).

Dentro do contexto da Bacia Amazobnica, suas peculiaridades com respeito a
sazonalidade e periodo de queimada e do projeto LBA, ressalta-se a importancia de se
estudar os processos fisicos de remocdo Umida dos poluentes nesta regido

(Rondbnia), através da modelagem numérica.

O objetivo principal deste trabalho entéo, € através de modelagem computacional,
com o auxilio do modelo regional atmosférico RAMS na simulagdo de parametros
atmosféricos de entrada para o modelo de remocdao, calcular as concentracdes das
espécies quimicas encontradas na agua de chuva em Rondénia (SO4*, NH;*, NO3)
gue foram removidas da atmosfera (sendo os gases: SO, NH3; HNO3 e 0s respectivos
particulados: SO4*, NH4*, NO3) através de deposicdo Umida e estudar os processos
fisicos envolvidos nesta remocao. Além disso, pretende-se fazer uma comparagcao dos
resultados obtidos através das simulacdbes com os dados coletados durante a
campanha do LBA-SMOCC. Com isso, pretende-se ainda aprimorar o modelo de

remocdo de poluentes B. V. 2 para regides tropicais utilizando funcdes matematicas
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gue representem de maneira adequada os diversos espectros (goticulas de nuvem,
gotas de chuva, aerossois) parametrizados no codigo do modelo e ainda, avaliar a
possibilidade de tornar o método operacional a fim de monitorar as concentracdes de

poluentes tanto na atmosfera quanto nas aguas de chuva continuamente.
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2 PROCESSOS DE REMOCAO ATMOSFERICA

Os processos de remocdo de poluentes na atmosfera por hidrometeoros séo
constituidos por repetidas exposicdes do MP e gases as goticulas de nuvem ou de
chuva, ambas atuando como coletoras das primeiras (Engelmann (1968)). Estes

processos podem ser sintetizados na Figura 2-1.

Gota de Muvem
Remogéo por nucleacach, (reagdes quimicas)
e coliséo
40 Ewaporagio

Poluentes particulado Poluentes gasosos
na atmosfera na atmosfera
Femocao abaixo | Remogédo abaixo
da nuwem da nuvem
Chuva, Neve
Ewvaporacio i el Evaporacéo

l

DEPOSICAQ UMIDA

L

Figura 2-1 Modelo conceitual dos processos de remog¢édo Umida. Adaptada de Seinfeld & Pandis
(1998).

A complexidade do estudo dos processos de remocdo Umida vem da dificuldade

em quantificar as relacdes entre as concentracfes das espécies em suspensao,
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condicbes meteoroldgicas e taxas de remogcdo em poucos parametros (Seinfeld &

Pandis (1998)).

A razdo de transferéncia de um géas solavel ou particula, W), para o interior de

gotas de chuva abaixo da nuvem pode ser aproximada pela equacéo 2.1 a seguir:

W, N, C

gas/ chuva = ig

W =N\, C

part/chuva — * ‘ip

o 2.1)

i,part

Onde, A representa o coeficiente de remocgé&o da espécie i. Os subscritos g e p referem-

Se aos gases e as particulas respectivamente, e C sdo as concentracdes.

Destas relacdes e fazendo algumas consideracbes (ndo ha emissdo ja que o
processo dura pouco tempo (de minutos a algumas horas) e o gas pode ser
considerado inerte) podemos derivar o decaimento temporal de niveis de concentragao
de poluentes (gasosos e particulados) que tomam o seguinte equacionamento

(equacdes 2.2):

C =C, exg- ) 2.2
C =C, exp- At)

Onde, C e C, representam as concentragdes finais e iniciais de poluentes (gases e MP)

e t € o tempo do evento de precipitacdo, S e A (também encontrados em Seinfeld &



12
Pandis (1998); Ramos (2000) e Nakaema (2001) como A' e A®) s&o os coeficientes de
remocdo de poluentes dentro e abaixo da nuvem, respectivamente, tanto para gases
como para MP. A parametrizacdo destes coeficientes é bastante complexa, pois sdo
funcdes da altura, da difusividade do gas, do tamanho da goticula de nuvem e da gota
de chuva e do espectro do material particulado. Além disso, € necessario considerar
diversos processos fisicos que ocorrem no interior das nuvens e abaixo delas, como
por exemplo, remocdo de poluentes por nucleagdo de goticulas, difusdo Browniana,
interceptacdo, impactacao inercial, efeitos foréticos e etc. (Seinfeld & Pandis (1998) e

Pruppacher & Klett (1997)).

2.1 Remocéo umida do material particulado

A remocado umida do MP pode ser dividida em remocéao por nucleagédo de gotas,

difusé@o browniana, efeitos turbulentos, efeitos foréticos e captura aerodinamica.

O processo de nucleacdo € fundamental na fisica e quimica da atmosfera, ndo
apenas na formagéo de alguns aerossois (conversdo gas - particula), mas em uma das
principais propriedades destes, que é a de atuarem como CCN’'s e nucleos de

congelamento em nuvens. Este processo, em geral ativa uma fracao da distribuicdo de

aerossois na atmosfera e, o resto permanece como aerossol intersticial.

Ocorrendo apenas este processo, se houver evaporacdo desta nuvem, a
distribuicdo de aerossois volta a forma original (processo reversivel). Porém ha uma

série de processos adicionais que podem modificar a distribuicdo, incluindo reagdes
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guimicas, colisdo entre aerossol intersticial e goticulas de nuvem e coalescéncia entre
goticulas de nuvem. Se houver precipitacdo, ha ainda a interacdo entre gotas e

aerossol ao redor da nuvem.

Trataremos entdo, primeiramente da remog¢&do por nucleacdo na secdo 2.1.1,
seguida da remocédo do aerossol intersticial por goticulas de nuvem (secéo 2.1.2) e do

aerossol por goticulas de nuvem e gotas de chuva (secéo 2.1.3).

2.1.1 Remocéao por nucleacdo do material particulado em nuvens

Gotas estaveis sdo aquelas que excedem um certo valor de raio critico. Este valor,
€ determinado pelo balanco entre as taxas de sumidouros e crescimento. Estas taxas

dependem da forma em que a nucleacdo da goticula ocorre na atmosfera.

No caso da nucleacdo da agua pura, a taxa de crescimento depende da presséo
parcial de vapor no ambiente, que determina assim, a taxa a qual as moléculas de
agua colidem na goticula, aléem da taxa de evaporacdo. Estas taxam dependem ainda

da temperatura e tenséo superficial da gota.

Quando ha equilibrio entre as taxas de condensacéo e evaporacéo, a pressao de
vapor € igual a pressao de vapor de saturacdo de equilibrio que, na superficie da gota

pode ser expressa pela relagdo de Kelvin (equacéo 2.3):
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es(r)=es(oo)exp{ 20 ] 2

Onde: es(r) representa a pressao de vapor de saturacao sobre a gota esférica de
agua pura e de raio (r), o representa a tenséo superficial da gota, p, € a densidade da
agua liquida, T é a temperatura do ar, Ry € a constante universal do gas perfeito, es(oo)

€ a pressédo de vapor de saturacdo sobre uma superficie plana de agua pura.

Neste caso, a taxa de crescimento desta goticula pode ser dada pela diferenca
entre e e es, sendo e a pressao de vapor do ambiente local. Assim, o raio critico pode
ser determinado, ja que este € o tamanho da goticula quando esta se encontra em
situacdo de equilibrio com o ambiente, ou seja, e=es(r) e pode ser matematicamente

calculado através da equacgdo 2.4 a seguir:

R :L
° R,pTIn(S (2.4)

Sendo S=i , arazdo de saturacao.
e(»)

Com isso, para que uma goticula se torne estavel, seu raio deve exceder R.. No
entanto, no caso da nucleacdo homogénea, para que isto ocorra, € necessaria uma
umidade relativa da ordem de 400%, o que praticamente ndo ocorre na atmosfera

(Rogers (1989)).
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A presenca de um soluto dissolvido na agua tende a diminuir a presséo de vapor

de equilibrio sobre uma gota e, nesse caso, a supersaturacdo necessaria para o seu
crescimento é bem menor do que para uma gota de agua pura do mesmo tamanho.
Assim, a taxa de saturacdo sobre uma goticula na presenca de soluto pode ser escrita

de acordo com a equacédo de Kohler apresentada na equacéao 2.5.

a_b

e
— =1+
e, rord (2.5)

a
RT e — representa o0 termo de curvatura que
P r

\

Onde: r é o raio da goticula, a=

expressa 0 aumento da saturacdo sobre uma gota comparado a uma superficie plana,

3im,m, : : o a
= (onde i representa o grau de dissociacao idnica, m, a massa do vapor, ms a
4777| M S
b |, ~
massa de soluto e Ms a massa molecular do soluto) e — € o termo da solugao, que

p
representa o decréscimo da pressao de vapor de saturacdo da gota devido a presenca

do soluto.

Em termos do aerossol, discutido acima como soluto, a remocgéo por nucleacéo
em nuvens refere-se a ativacdo seguida do crescimento de uma fragdo da populacéo
destes aerosséis para goticulas de nuvem. Sendo Cio a concentracdo (kg/m®) de uma

espécie de aerossol, em céu claro, na base da nuvem e Cin € Cijnt as concentracdes
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na fase aquosa e do aerossol intersticial, a taxa de remo¢do de massa na nuvem é

dada pela equacéo 2.6.

F=—"F" (2.6)

Se néo ha producdo ou remocédo de i na nuvem, entdo, Cio= Cjint + Cinuv , € a taxa de

remocao do numero (F,) pode ser definida como (equacéo 2.7):

=" (2.7)

Onde: N, é a concentracdo em numero de aerossol antes da formagédo da nuvem e Niy
€ a concentracdo em numero de aerossol intersticial, cuja remoc¢ao sera abordada na

proxima secao.

2.1.2 Remocao do aerossol intersticial por goticula s de nuvem

Particulas de aerossol intersticial colidem com goticulas de nuvem e sao
removidas por estas. Para quantificar a taxa efetiva desta remocé&o, pode ser utilizada a

teoria da coagulagéo. Se n (Dp,t) € a distribuicdo em numero de aerossol por intervalo
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de classe no tempo t e ng (Dg,t) a distribui¢do do tamanho da goticula no tempo t, a taxa
de perda de particulas de aerossol por volume de unidade de ar devido a remoc¢éao por

goticula de nuvem pode ser descrita pela equacao 2.8:

_w:n(Dp,t)IK(Dp,dg)nd(dg’t)dDg (2.8)
0

Onde K(Dp, dg) é a eficiéncia de coleta por colisdo entre uma particula de aerossol
intersticial (Dp) e uma gota de diametro (Dg). Definindo o coeficiente de remocéo S (Dy,

t) para uma populagéo de gotas de acordo com a equacao 2.9, temos:

1 Dan(Dp,t

AD,.H T nD,n ot

) co
:I|<(Dp,o|g)nd(Dg,t)dDg (2.9)
0

Considerando que £ néo varia com o tempo, temos a distribuicdo de numero dada pela

equacao 2.10:

n(D,,t)=n(D,.0)exp(-A(D,)t) (2.10)
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Supondo que as goticulas de nuvem estdo em estado estacionario e que sao
capturadas por difusédo browniana, pode-se estimar o K(Dp,Dg) utilizando dados de
tempo de vida tabelados (Seinfeld & Pandis (1998)) e fazendo algumas consideracoes:

1) o contelido de agua liquida e nuvem pode ser estimado em 0,5 g/m* ;
2) todas as particulas possuem diametro de 10 um e,

3) o nimero total de particulas estimado em Ny = 955 cm™. Assim, podemos expressar

K(Dp,Dg ) de acordo com a equacéo 2.11 a seguir:

2.1.3 Remocao do material particulado por goticulas de nuvem e gotas de chuva

De acordo com Pruppacher & Klett (1997), Seinfeld & Pandis (1998) e Volken
(1994), as principais forcas no sistema gota - particula responsaveis pela coleta de

particula pela gota precipitante sdo, resumidamente, os seguintes:

1- Difusdo Browniana : particulas em suspensdo num fluido sédo constantemente
bombardeadas por moléculas deste fluido que estdo nas suas vizinhancas. Este
constante bombardeamento resulta do movimento aleatério das particulas e é

conhecido como movimento Browniano. Este movimento, do ponto de vista
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macroscépico pode ser visto como um processo de difusdo, cujo equacionamento

baseia-se na lei de Fick.

2 — Efeitos turbulentos : € a constituicdo de todos os movimentos cadticos em
uma larga escala, tanto espacial como temporal. Interfere no fluxo basico e pode ser

descrito somente do ponto de vista estocastico.

3 — Forcas eletrostaticas : podem influenciar nos processos de remocédo de
particulas, pois afetam diretamente o movimento das particulas da nuvem se

eletricamente carregadas.

4 — Termoforese : forgca que atua contra o gradiente de temperatura para que o
fluido permaneca em estado estacionario, impondo assim, uma direcéo preferencial no

movimento devido a difusdo Browniana.

5 — Difusoforese : ocorre devido a diferencas de concentracdes locais dos gases.

Gera um movimento contrario ao gradiente de concentracao.

6 — Captura aerodindmica : a colisdo ocorre quando uma particula, movendo-se
em direcédo a gota, e devido a sua inércia e dimensoes finitas, acaba por se chocar com
esta. Esta colisdo, também chamada de colisdo aerodindmica pode ser dividida em
dois mecanismos distintos, a interceptacao e a impactacéao inercial. A) Interceptacédo: é
definida como a coleta de particulas sem inércia pelas gotas. Nesse caso, a particula é
perfeitamente capaz de seguir as linhas de corrente ao redor da goticula, mas ao entrar
em contato com a superficie desta, passa a ficar incorporada a esta gota, pois a
hip6tese é baseada na premissa de que a particula possui tamanho, mas ndo massa.

B) Impactagdo inercial: hipotese baseada na premissa de que a particula possui
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massa, mas ndo tamanho, o que faz com que a mesma tenha momento de inércia.

Neste caso, a particula ndo pode se desvencilhar do choque eminente.

Estes processos sdo parametrizados nos céalculos dos coeficientes de remocao (/1
e p), através da eficiéncia de coleta (E(D,, Dg)) para gota de chuva e (K(Dy, dg)) para

goticulas de nuvem e sua formulagéo geral pode ser observada na secéo 2.1.3.2.

2.1.3.1 O coeficiente de remoc¢ao do material partic  ulado

Uma gota de agua liquida ao cair através do ar termina por coletar parte das
particulas que encontra no seu caminho, logo, a concentracdo do poluente na
atmosfera dentro da nuvem decresce com o tempo devido a remocgao pelas goticulas e

gotas.

O numero de particulas de diametro D, coletadas no tempo dt é entdo o produto
do volume de coliséo e o numero de particulas existente (n(Dg)dDg). No entanto, devido
ao fluxo aerodindmico, algumas particulas, ao penetrar nele ndo colidem com a gota
precipitante. A colisdo depende de vérios fatores, como, tamanhos das gotas e
particulas, velocidade terminal de queda de ambas e suas massas. Considerando que
a velocidade terminal da gota coletora € muito maior do que a da gota coletada ou
particula, o numero de colisdes por unidade de tempo entre as particulas e as gotas

pode ser expresso pela equacéo 2.12 mostrada a seguir:
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e :g(Dg +D,)2(V; (D,))E(D,,D,)n(D,)dD, (2.12)

Segundo Seinfeld & Pandis (1998), considerando que os didmetros das particulas
e suas respectivas velocidades terminais sdo bem menores que as das gotas de chuva,
os coeficientes de remocédo A(Dy) e B(Dp), em s s&@o dados pelas equacées 2.13 e

2.14:

A(D,) :I%ngVtE(Dp, D,)n(D,)dD, (2.13)

Tl
B(D,)=] 2 D,’v,K(D, d, )n(d, Xd, (2.14)

Onde: D, - diametro da particula;
Dy — diametro da gota;
dg — didmetro da goticula;
V: - velocidade terminal da gota;
1 — velocidade terminal da goticula,
E(Dp,Dg) — eficiéncia de coleta das gotas;
K(Dp,dg) — eficiéncia de coleta das goticulas;

n(Dg)dDy — fungé@o de distribuicdo de tamanho de gotas coletadas por

intervalo de tamanho;
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n(dg)ddy — fungéo de distribuicdo de tamanho de goticulas coletadas por

intervalo de tamanho.

Na eficiéncia de coleta dentro da nuvem, K(Dy,dg) € seu espectro correspondente
de goticulas, considera todos os processos fisicos envolvidos, ou seja, difusdo
browniana, interceptacdo e impactacdo, enquanto que a eficiéncia abaixo da nuvem,
E(Dp,Dg), 0 seu espectro correspondente de gotas, considera apenas 0 processo de

difusao browniana.

2.1.3.2 Eficiéncia de coleta (E) (gota de chuva/ aerossol)

Seinfeld & Pandis (1998) definem a eficiéncia de coleta E(Dg,Dy) igual a razéo
entre o numero de colisdes ocorridas entre as gotas e as particulas e o nimero total de

particulas na area equivalente a area da secao transversal efetiva da goticula.

Quando E=1, todas as particulas sdo capturadas pela gota em queda, com oito

variaveis correlacionadas:
Dy — diametro da gota;
Vi e 1 — velocidade terminal da gota e da particula respectivamente;
s € L4y — Vviscosidade do ar e da agua respectivamente;
D - coeficiente de difuséo de particula;

pe p — densidade do ar e do aerossol (1 glcm®)
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Onde estas variaveis possuem trés dimensdes basicas. Pelo teorema de 1 (pi)

Buckingham, h& entdo cinco grupos independentes adimensionais relacionados a

eficiéncia de coleta, sao eles:

, D V.o
Numero de Reynolds - (R,) =
U

a

r(V,-v,) — Dpzpp

NuUmero de Stokes - (Sy) = 2 T
D, 184,
NUmero de Schmidt - (S¢) = Ha
P,D

D

Raz&o entre diametros - x = D—g

p

Ha
H,

Razao entre viscosidade do ar e da 4gua - w=

Com base nestes grupos, a eficiéncia de coleta considerando todos os
mecanismos fisicos descritos anteriormente pode entdo, de uma maneira geral, ser

escrita segundo Seinfeld & Pandis (1998) através da equacao 2.15:

4 11 12 1 s-s 2
E=——-(+04R2Ss + 016R?S?) +4x(w™ + L+ 2R2) ) +(——)*  (2.15)
SR, S-S 2

Onde:



24

| 12+()Ia+R)
1+In(1+R,)

(2.16)

Na equacao 2.15, o primeiro termo provém da difusdo browniana, dominante em
particulas muito pequenas (d < 0,1 um), o segundo, devido a interceptacao (d < 2um) e
o terceiro devido a impactacdo, dominante em particulas grandes (d >> 2um). Assim,

esta equacao pode ser entdo, adaptada para o uso e estudo do processo pretendido.

Para estas equacles, o calculo das velocidades terminais, tanto das gotas de
chuva e goticulas de nuvem quanto das particulas podem ser calculadas através do
equacionamento descrito em Gongalves et al. (1997) e proposto por Volken (1994),

Pruppacher & Klett (1997) e Seinfeld & Pandis (1998).

2.2 Remocao dos gases por goticulas de nuvem e gota s de chuva

A remocao dos gases traco na atmosfera é altamente dependente da composicao
guimica dos mesmos, pois alguns gases como HNOj3, sdo altamente solUveis em agua
e podem ser absorvidos por gotas de chuva bem como por goticulas de nuvem (Naik et

al. (1994) e Gongalves et al. (1996)).
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2.2.1 O equilibrio entre as fases aquosa e gasosa

Considera-se um sistema com uma reserva limitada de gas sobre uma superficie
de agua pura e plana. Este sistema é uma razoavel aproximacdo para uma gota (ou
goticula) na atmosfera. Isto significa que a incorporacdo do gas pela gota ndo afeta a
concentracao total deste no ar e o fator de curvatura da gota diante da molécula do gas
é desprezivel (Pruppacker & Klett (1978)) — para todo componente X ou Cy de uma
mistura gasosa com concentragcao [X(g)] ou Cgw, correspondente as concentracdes de

equilibrio [X(aq)] na fase liquida, segundo Volken (1994), leva a equacéo 2.17.

[X(9)]=H_ [X(ag)] (2.17)

Onde H. é o coeficiente adimensional de Henry, que depende da temperatura dada na

equacao 2.18 de Vant'Hoff:

AH"
RT?

d
ﬁ(ln H.)= (2.18)

Onde ZH" é a mudanca na entalpia, R € a constante universal dos gases e T € a

temperatura em graus Kelvin (K).
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O equilibrio de Henry esta relacionado exclusivamente a fisica de duas fases do
mesmo componente, ndo considerando possiveis transformacfes dos compostos

guimicos no interior da gota (Goncalves et al. (1996)).

2.2.2 Transferéncia de massa e de gases para gotic ulas de nuvem e gotas de

chuva

A absorcdo dos gases pelas goticulas € resultado de quatro diferentes etapas:
transporte do gas na interface gota/ar, dissolucdo e dissociacdo do gads na mesma

interface e a mistura do gas dissolvido na agua.
Seinfeld & Pandis (1998) mostraram essas quatro etapas da seguinte maneira:

1%) A difusdo do gas para gota € funcdo basicamente do tamanho da gota e da
difusividade molecular (D) de modo que, quanto maior a difusividade, mais réapido ir&

ocorrer o transporte;

2%) A dissolucdo do gas na superficie da gota € o processo que leva

eventualmente a um equilibrio de Henry na camada limite acima da superficie da gota;

3% A dissociacdo do gas depende das taxas de reversibilidade e da acidez da

solucéo;

4% A mistura do gas dissolvido é resultado da difusdo e convecgdo na circulacéo

interna da gota. Em goticulas de nuvem, difusdo, e em gotas grandes, conveccao.
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Segundo Chamberlain (1960) e Junge (1993), a remocdo de gases por gotas de
chuva é prognosticada com base na difusdo da gota de acordo com a pressdo de
vapor, solubilidade e gases coletados, e o processo de transferéncia do gas para a

gota pode ser parametrizado utilizando a lei de Fick apresentada na equacao 2.19:

K
%[X(aq)] =6 52X ) ~Hl X} 219)

Onde Ky € o coeficiente de transferéncia de massa que pode ser expresso pela

equacao 2.20:

Kg = (2.20)

Onde D" é a difusividade molecular e tem seus valores tabelados de acordo com a
espécie quimica (Volken (1994)). Nsn € o numero adimensional denominado de
Sherwood e relaciona os numeros de Reynolds e de Schmidt e pode ser escrito

segundo a equacao 2.21 mostrada a seguir:

1 1

Nsh= 2+ 06R2Sc (2.21)
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2.2.2.1 O coeficiente de remocéo dos gases

Segundo Levine & Schwartz (1982), a raz&o de captacdo de um gas por goticulas
de nuvem ou de chuva pode ser expressa pela equacédo de transferéncia de massa

dada pela equacéo 2.22 (equivalente a descricdo de Seinfeld & Pandis (1998)):

F=K4(Cy-Cy) (2.22)
Onde:
F = fluxo do géas para as gotas (cm™s™);
Kg = coeficiente de transferéncia de massa (cms™);
Cq4 = concentragéo do gas no ar (moles cm'3);

Cg* = concentracdo do gas em equilibrio com a concentragdo aquosa do gas

dissolvido na superficie da gota (moles cm™)

O coeficiente de transferéncia de massa pode ser estimado por uma combinagao

das equacdes 2.20 e 2.21 como (equacéo 2.23):

1
=D 1, 0PN
D v

g
g a

COSE B—g[2+ 06(R)2(S.)°] (229
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Onde:

Re € S¢ sdo respectivamente, os nimeros de Reynolds e Schmidt, ja apresentados

anteriormente,
D" - difusividade do gas no ar (cm?s™);
Va — Viscosidade cinematica do ar;
Vi(Dg) — velocidade terminal das gotas (cm.s™);
Dy — diametro da gota (cm).

Para uma gota caindo com Vy(Dy) através de uma camada atmosférica
uniformemente misturada e estatica, a mudanca na concentracdo com a altitude é dada

pela equacgéo 2.24:

Clag _dtdCey _ 1 dC(aq)
dz dz dt V/(D,) dt

d C(aCI) —

(2.24)

Onde Z é a altura da queda. Se a concentragao for constante, a quantidade dissolvida

€ tanto maior quanto maior for a distancia de queda da gota.

Entdo, os coeficientes de remocao dos gases por goticulas de nuvem e de chuva
em funcdo do tamanho de gotas, tipo de nuvem e altura de queda podem ser

expressos pelas equacgdes 2.25 e 2.26:
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A (D) =K, D?*3N(D,) (2.25)

ﬂc(dg) = KgngN(dg) (226)

Onde: Dy é o didametro das gotas de chuva, d4 € o diametro das goticulas de nuvem,
N(Dg) é a distribui¢do de tamanho de gotas de chuva por intervalo de classe; N(dgot) € a
distribuicdo de tamanho de goticulas de nuvem por intervalo de classe que, segundo

Levine & Schwartz (1982), pode ser expresso pela equacéao 2.27:

N(d,) = Aexp(-Bd,) (2.27)

Onde A e B, sdo valores constantes para diferentes distribuicdes de tamanho de gotas

em funcéo do tipo de nuvem como pode ser observado em Ramos (2000).

J& no caso da distribuicdo de gotas de chuva, em geral a distribuicdo é dada pela

classica funcdo exponencial de Marshall e Palmer dada pela equacéo 2.28:

;?N = N,,(D,) = 008exp[-41R °*'D,] (2.28)
¢}

Onde R é a taxa a precipitacdo em mm.h?, fator 41R°?! deve ser dada em cm™. No

entanto, para a regido tropical, Morales (1991) sugere uma funcdo de distribuicao
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gama, utilizada também por Gongalves et al. (2000) e Gongalves et al. (2002), dada

pela equacao 2.29:

dN :
o = M (D) = 29086R°*D, " exp- 1AIR™*'D%), (2.2
9

com R em mm.h™* e Dy em mm.
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3 MATERIAIS E METODOS

3.1 Campanhas experimentais

3.1.1 LBA-DRY TO WET e LBA- SMOCC

Durante o experimento LBA, foram realizadas diversas campanhas com medi¢des
intensivas com a finalidade de verificar propriedades particulares da regido amazonica
em diferentes épocas do ano. Durante o periodo de transi¢do entre as estacdes seca e
chuvosa em Rondonia, foi realizada no sudoeste da Bacia Amazo6nica a campanha LBA
- DRY TO WET (setembro / novembro de 2002) com o intuito de estudar feicbes
meteorologicas especificas deste periodo, onde a atividade de queima de biomassa
ainda € bastante intensa (Andreae et al. (2004)). Nesta campanha, foram realizadas
medicdes de diversas variaveis meteorologicas, com o lancamento de 4 a 6
radiossondagens por dia, monitoramento da regido através de um radar meteoroldgico
Doppler (banda S) e da rede de pluvibmetros e de detectores de descargas elétricas,
verificacdo das propriedades microfisicas das nuvens, como contetudo de agua liquida
integrada, espectro de tamanho das goticulas de nuvem e de precipitagcéo e distribuicdo
de particulas de aerossois e ndcleos de condensacdo de nuvens (CCN), através de
sondas instaladas a bordo do avido da Universidade Estadual do Ceard (UECE) (Silva

Dias et al. (2004)).
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No mesmo periodo, foi realizada também, a campanha LBA — SMOCC, a fim de
detalhar as caracteristicas fisicas e quimicas dos aerossoéis atmosféricos produzidos
devido a queima de biomassa. Neste caso, foram extraidos dados de analise de
composicao quimica de agua de chuva através da técnica de cromatografia ibnica (Lara
et al. (2004)) e composi¢cao quimica da atmosfera através da coleta de gases e MP pela
aeronave Bandeirante do Instituto Nacional de Pesquisas Espaciais (INPE). Esta
aeronave foi equipada com diversos instrumentos de monitoramento e uma descricao
detalhada destes pode ser encontrada em Guyon et al. (2005). J& a descri¢cdo completa
do arranjo experimental utilizado nas analises quimicas pode ser verificada em Trebs et

al. (2004).

3.1.2 Sitio experimental

O sitio experimental de Fazenda Nossa Senhora Aparecida (FNS) localizado na
latitude de 10°45'44” S e longitude de 62°21'27” W a 315 m de altitude, esta situado em
uma regido rural cuja vegetacdo predominante € pastagem (Trebs et al. (2004)). A
localizagd@o dos principais sitios experimentais bem como dos pluvibmetros e do radar

meteorologico pode ser observado na Figura 3-1.
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Figura 3-1 Localizagdo das estacdes de dados do Projeto LBA/DRY-TO-WET, onde a FNS pode
ser observada na indicacdo em vermelho acima do Radar. Fonte: MASTER/LBA

Este sitio é caracterizado por uma pequena variagcdo sazonal de temperatura
média diaria, que se encontra entre 23°C e 24°C na estacao chuvosa e entre 25°C e
26°C na estacao seca. Os valores médios anuais de umidade relativa séo relativamente
altos, sendo aproximadamente 70% na estacdo seca e 80% na estacdo chuvosa. O
regime de ventos é marcado por velocidades relativamente baixas, com médias durante
o dia de aproximadamente 1,5 m/s, e com o maximo ocorrendo durante a noite. A
precipitacdo nesta regido mostra um ciclo sazonal bem definido, com baixos valores
durante o més de julho e altos entre os meses de novembro e abril (maiores que 200

mm por més)(Andreae et al. (2002) e Trebs et al. (2004)).
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3.2 Dados utilizados

Para a etapa das modelagens, foram utilizados o modelo atmosférico regional

RAMS e o modelo de remocdo Umida de poluentes atmosféricos B. V. 2.

Como dados de entrada para o modelo de remocéo, foram utilizados dados de
analise da composicao quimica da agua de chuva e dados de composi¢cdo do MP e
componentes gasosos presentes na atmosfera, cuja incerteza maxima associada as
medidas foram geralmente menores que 15% (Trebs et al. (2004)). Em cima desses
dados, foi realizado um rigoroso estudo estatistico, que revelou inclusive uma boa
concordancia nas razdes entre as espécies inorganicas dissolvidas na agua (SO4%,
NOs; e NH,") e a soma dos MP’s e gases suspensos na atmosfera (SO4* + SO,, NO3 +
HNOsz e NH;" + NH3)(Trebs et al. (2005)). Além disso, para a comparagdo com 0S
resultados das simulacdes atmosféricas, foram utilizadas as imagens do satélite
GOES-8 no canal do infravermelho, CAPPI's do radar meteorologico a 3 Km de altura e
dados dos pluviometros. A fim de comparacdo com o perfil vertical de conteddo de
agua liqguida de nuvem (simulado pelo modelo atmosférico RAMS, com as
caracteristicas principais descritas na secdo 3.4.1.1), foram utilizados dados de
conteudo de agua liquida integrado em faixas de diametros, obtidos através das

sondas instaladas a bordo do avido utilizado na campanha.

Como condicao inicial para modelagem atmosférica com o RAMS, foram utilizados
dados de variaveis atmosféricas extraidas das reanalises do NCEP, cuja resolucao

espacial e temporal € de 2,5° X 2,5° e 6 horas respectivamente (Kalnay et al. (1996)).
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3.3 Eventos e poluentes estudados

Apbs o tratamento dos dados referentes aos aerossois atmosféricos e composicao
quimica da &gua de chuva durante as campanhas LBA-DRY TO WET e LBA-SMOCC
no Estado de Rondobnia, foram selecionados eventos de precipitacdo ocorridos durante
o periodo de transicdo onde houvesse o maior numero de registros disponiveis para a
calibracdo da modelagem. Com base neste critério, foram selecionados dois eventos
de precipitagcdo, ocorridos nos dias: 09 e 10/10/2002 para serem estudados. A Figura
3-2 mostra uma série temporal da concentracdo de anions e cations presentes na agua
de chuva obtida durante o periodo da campanha. Nesta Figura, observa-se que as
maiores concentracdes ocorreram justamente durante o periodo de transicdo entre as
estacdes seca e chuvosa, enquanto que as menores foram obtidas durante a estacao
chuvosa, concordando com o obtido por Trebs et al. (2004). Esta relacdo concorda com
a obtida por Goncalves et al. (2003) para a Serra do Navio — Amapa, e pode ainda ser
explicada através do efeito de diluicdo promovido pelo excesso de precipitacao,
produzido pelos sistemas que atingem a regido amazonica durante a estacao chuvosa.

(Junge (1963); Jaffrezo et al. (1990))
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Figura 3-2 Concentracdo (peg/l) de nitrato, sulfato e amonia extraidos da 4gua de chuva em
Rondénia de 12 de setembro de 2002 a 14 de novembro de 2002 durante a campanha LBA —
SMOCC.

Nesse estudo, as espécies a serem simuladas em agua de chuva séao: sulfato

(SG7), amoénio (NH, ) e nitrato (NO;), através da remocdo da atmosfera dos gases
dioxido de enxofre (SQ,), ambnia (NH,) e &cido nitrico (HNO,) e dos particulados

sulfato (SO ), amonio (NH; ) e nitrato (NO;) por deposicdo Umida. Estes aerossois

inorganicos representam apenas uma pequena fracdo da massa total de poluentes
encontrada na regido (<10%), j& que aproximadamente 90% da massa total é
composta por material organico proveniente da floresta. No entanto, a importancia dos
estudos sobre eles vem do fato destes interagirem fortemente com a radiacao

atmosférica alterando o padrdo de nuvens e precipitacdo na regido, além de servirem
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como CCN'’s. As variagOes sazonais da razdo de mistura destes componentes na
atmosfera durante o experimento podem ser observadas na Figura 3-3 e na Figura 3-4
para componentes gasosos e para 0s particulados respectivamente. Nota-se que
durante o periodo compreendido entre os dias 24 de setembro e 06 de outubro de
2002, ndo houve medicdes destes compostos devido a falhas apresentadas nos
equipamentos. Observa-se um declinio substancial nos niveis de razdo de mistura de
todos os componentes avaliados entre a estacdo seca e a chuvosa. Nota-se ainda que
a amonia foi a espécie gasosa predominante durante a campanha, obtendo razdo de
mistura aproximadamente uma ordem de grandeza superior aos outros componentes
gasosos, e chegando a atingir um maximo de 8 ppb sobre condi¢cdes de queima de
biomassa. O correspondente aerossol amoénio foi também a espécie predominante
entre os particulados avaliados, obtendo razdo de mistura entre 4 e 10 vezes superior
as outras espécies ibnicas medidas. Nota-se que o didxido de enxofre apresenta uma
variagdo sazonal bem menos acentuada que 0s demais componentes gasosos,
sugerindo que a queima de biomassa nédo é a principal fonte desta espécie na regiao
(Trebs et al. (2004)). No entanto, esta observacédo discorda do encontrado por Martins
& Andrade (2002), que sugere que o SO,, possui como fonte predominante, a queima

de combustiveis fosseis e atividades industriais.



39

(qdd) eluguiy einisiN ap oezey

o
c 2 2 @ <°o <9 <o 9o 9o 9o 9
a4 o © N © To) < o - o

s , s , s s

[ XN
(]
ot (] o
[

oo

T
e 9
- o

(qdd)
21J0XU3 9p OPIXQIQ @ 09LIIN OPIdY BINISI 9p OBZey

21-set 01-out 11-out 21-out 31-out 10-nov

11-set

O Acido Nitrico

@ Amonia

@ Didxido de Enxofre

Figura 3-3 Razado de mistura em partes por hilhdo (ppb) de acido nitrico, diéxido de enxofre e

letados da atmosfera durante o periodo da campanha LBA — SMOCC.

A

amoOnia co

6,0

(gdd) oguy einisiy ap oezey

o o

< ). )
[To) < ™
| | |
, , ,

1,4

(qdd) oreyns a oreluN einiSi ap oezey

21-set 01-out 11-out 21-out 31-out 10-nov

11-set

@ Sulfato © Amdnio

@ Nitrato

Figura 3-4 Razdo de mistura em partes por bilhdo (ppb) de nitrato, sulfato e aménio coletados

da atmosfera durante o periodo da campanha LBA — SMOCC.



40

Em regides tropicais, a maior parte da amoénia emitida para a atmosfera é
proveniente da combustéo e volatilizacao de fertilizantes, e esta desempenha um papel
fundamental na neutralizacdo de compostos acidos na atmosfera (Asman et al. (1998)).
Além disso, o0 &cido nitrico possui uma grande afinidade com a agua, o que faz com que
seja facilmente absorvido pelas goticulas e pelas gotas com conversdo em nitrato
(Levine & Schwartz (1982)). Um resultado verificado por Trebs et al. (2005) € que, de
maneira geral, todos estas espécies inorganicas estudadas sdo formadas através do

processo de converséo gas - particula.

3.4 Modelagem dos processos de remocao

A metodologia empregada neste estudo sera subdivida nos seguintes itens:

a) Modelagem numeérica das condi¢cdes atmosféricas, assim como da estrutura das
nuvens presentes durante os eventos de precipitacdo selecionados, utilizando o

modelo RAMS descrito brevemente na se¢éo 3.4.1.1;

b) Modelagem numérica dos processos de remocdo abaixo da nuvem utilizando o

modelo unidimensional B. V. 2 (Goncgalves (1997)) descrito na secéo 3.4.1.2;

c) Modelagem numeérica dos processos de remocao dentro da nuvem com auxilio da

versdo adaptada do modelo B. V. 2;

c) Estudo de ambos processos integrados.
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3.4.1 Modelagem dos processos de remocdo abaixo da  nuvem

Para a modelagem dos processos de remoc¢do abaixo da nuvem foi utilizado o
modelo atmosférico RAMS a fim de gerar as informagcdes meteorologicas necessarias,
como quantidade de precipitagcdo que atinge a superficie durante o evento de
precipitacdo estudado, variaveis medias na camada entre a superficie e a base da
nuvem, como temperatura, pressdo e umidade relativa, além da altura média da base
da nuvem, para o modelo de remocao B. V. 2. Uma breve descricdo do modelo RAMS

sera apresentada na secao 3.4.1.1.

A modelagem da remocao dos poluentes abaixo da nuvem propriamente dita foi
efetuada através do “Below Cloud Beheng Versao 2” (B. V. 2), descrito detalhadamente
em Gongalves (1997), no entanto, uma breve descricdo deste sera apresentada na
secao 3.4.1.2. Neste modelo, calcula-se a evolugcao temporal das espécies quimicas na
agua de chuva através das concentracdes iniciais dos gases e MP e informacdes
atmosféricas, informacdes estas que foram extraidas tanto do modelo atmosférico

RAMS quanto dos dados observados.

3.4.1.1 O modelo RAMS

O modelo numérico de previsdo atmosférica RAMS foi desenvolvido pelo corpo
cientifico do Departamento de Ciéncias Atmosféricas da Universidade do Estado do

Colorado, EUA (Flatau et al. (1989)), e vem a ser a evolucao e aglutinacédo de dois
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modelos desenvolvidos na década de 70: um modelo de nuvens, desenvolvido por
William R. Cotton e colaboradores, e um modelo de mesoescala desenvolvido sob a

direcao do pesquisador Roger A. Pielke.

O RAMS é um modelo numérico de equacfes governantes que inclui equacgdes da
continuidade para o vapor d’agua, para a agua de nuvem, para a agua de chuva e para
véarias formas de gelo. E altamente versétil, permitindo sua adequac&o as mais diversas
formas de utilizacdo. Utiliza para a resolucdo das suas equacOes a grade C de
Arakawa na horizontal, isto é, todas as variaveis escalares sdo definidas nos nds da
grade, enquanto que as componentes vetoriais da velocidade (u, v e w) sédo definidas
nos pontos intermediarios ox/2 e dy/2 (Messinger & Arakawa (1976)) e, na vertical,
utiliza uma coordenada que acompanha a topografia, coordenada o, (Gal-chen &
Somerville (1975)). Existem disponiveis algumas parametrizacdes de processos fisicos
como radiacéo, solo e vegetacao, camada limite e conveccéo, por exemplo, que podem
ser escolhidas através de uma lista de decisdes (“namelist”), cuja funcdo é determinar

as caracteristicas dos testes e aplicacdes pretendidos.

A inicializacdo do modelo pode ser realizada nas formas horizontalmente
homogénea (utilizando-se um perfil de radiossondagem como representacéo de todo o
dominio do modelo) ou com assimilacdo de dados (heterogénea — onde usualmente
utiliza-se analises de modelos globais, como as do Centro de Previsdo de Tempo e
Estudos Climaticos (CPTEC), “National Centers for Environmental Prediction” (NCEP) e

“European Centre for Medium-Range Weather Forecasts” (ECMWF))

Para simulagédo de ambos os eventos selecionados foi utilizada a versédo 5.0 do

modelo RAMS, cujas principais configuracdes adotadas podem ser observadas na
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Tabela 3-1. JA o posicionamento das grades e as suas respectivas areas de

abrangéncia podem sao representados na Figura 3-5.

Tabela 3-1 Resumo das caracteristicas gerais das simula¢cbes atmosféricas para os eventos
selecionados.

Definicdo das grades:

Grade 1 Grade 2 Grade 3 Grade 4

Numero de pontos de grade (x, Y, z) 62,62,45 62,62,45 62,62,45 122,122,45
(Eg,xpjggrg;(?)to horizontal da grade 64 16 4 1
Ponto central das grades Latitude: 10,92° S e longitude: 62,41° W
Passo de tempo (s) 120 30 7,5 1,875
?:;c:ggao vertical da primeira 100 m
Incremento na vertical 1,2
Maximo valor deAz 500 m
Dados de entrada:

Grade 1 Grade 2 Grade 3 Grade 4
Campos de variaveis atmosféricas Reandlises do NCEP
Parametrizacdes Fisicas:

Grade 1 Grade 2 Grade 3 Grade 4
Conveccao Grell (1993)
Radiagéo Chen & Cotton (1983)
Difuséo turbulenta Mellor & Yamada (1982)

Ativada com parametro de forma 5,

Microfisica Walko et al. (1995)
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3.4.1.2 OmodeloB. V.2

O modelo de remocédo de poluentes abaixo da nuvem “Below — Cloud Beheng
versdo 2" (B.V.2) € baseado no equacionamento proposto em Beheng & Herbert
(1986), Seinfeld & Pandis (1998) e em Pruppacher & Klett (1997), e fornece o calculo
das concentracdes de espécies quimicas no ar e na agua de chuva, durante e apés a

remocao dos poluentes atmosféricos efetuados pelas gotas de chuva.

O B.V.2 é um modelo unidimensional e 0os processos de remog¢do ocorrem entre a
base da nuvem e o solo durante a precipitacdo. Para isso, € necesséria a obtencdo da
altura da base e do topo da nuvem. Esta informacdo pode ser obtida através dos perfis
verticais de agua liquida de nuvem, gerados pelo RAMS. Além disso, é necessario
também, que sejam fornecidas informacdes de temperatura, umidade relativa e
pressdo atmosférica médias na camada entre a superficie e a base da nuvem. Estas
informacgdes também podem ser extraidas da modelagem atmosférica com o RAMS.
Para a inicializacdo do modelo, devem ser inseridos ainda, o tipo do gas (para que seja
determinada a sua difusividade), o correspondente particulado e suas respectivas

concentragdes iniciais no ar.

Algumas das caracteristicas importantes do modelo devem ser ressaltadas e,

portanto serdo listadas a seguir:

1) Nao é considerada a adveccao de massa apoés o inicio da chuva (ou seja, ndo

h& reposicdo de poluentes no ar durante o processo);
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2) Considera-se que a remocao dos poluentes dentro da nuvem ja ocorreu antes de

se iniciar o evento;
3) Nao ha mudanca no espectro de gotas (quebra ou divisao das gotas);
4) Taxa de precipitacdo (R) € considerada uniforme;

5) A entrada do tamanho (espectro) das gotas pode ser feita por dados
disdrométricos (que néo foi utilizado no nosso caso por ndo haver disponibilidade
destes dados no periodo estudado) ou por outras distribuicdes como Marshall & Palmer
(M&P) (Marshall & Palmer (1948)) ou Morales & Massambani (M&M). Neste caso
Mircea & Stefan (1998) observaram que a distribuicdo de precipitacdo estimada por
Marshall-Palmer (e outras distribuicbes exponenciais) tende a superestimar a
concentracdo de gotas pequenas. No entanto, quando sdo utilizados fun¢cdes gama
com parametros de forma especificos para cada tipo de precipitacdo, como por
exemplo, a desenvolvida por Morales & Massambani (Morales (1991)) para a regiao
tropical, os resultados passam a ser bem mais coerentes com 0s espectros de gotas e
goticulas de nuvem observados, e por este motivo, esta distribuicdo foi a utilizada neste

trabalho (Goncgalves (1997)). O espectro de gotas varia entre 0,2 a 5,2 mm de diametro;

6) A evaporacdo das gotas é considerada desprezivel (em atmosferas Umidas

(UR>60%));

7) Velocidade terminal das gotas é dada pelo equacionamento encontrado em

Seinfeld & Pandis (1998);

8) Se o MP, como o sulfato, nitrato e amonio, e os correspondentes gases sao

incorporados pelas gotas, 0 processo é suposto;
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9) Concentracdo em massa do MP e gases € assumida constante desde a base

da nuvem até a superficie (Gongalves et al. (2000));

10) InformacgBes sobre o0 espectro do aerossol é feita através de um arquivo de
dados com 73 classes de particulas, com o raio variando de 0,01 pm a 40 um. A
distribuicdo de massa € feita através de uma funcdo log-normal baseada em Whitby
(1978) e Jaenicke & Davies (1976) para uma distribuicdo rural dos aerossois. Esta
distribuicdo é caracterizada por uma funcdo bimodal, foi assumida a mesma para as
diferentes espécies estudadas e pode ser observada na Figura 3-6. E considerado
também, que o didmetro das particulas permanece constante no tempo (ndo ha

crescimento higroscopico devido a condensacéao de vapor sobre a particula);
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Figura 3-6 Distribuicdo de massa dos aerossdis segundo a distribuicdo proposta por Whitby
(1978).
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11) As equacdOes sao resolvidas pela aproximagdo Euleriana com estrutura

espacial fixada entre a base da nuvem e a superficie;

12) A remocédo dos gases segue as relacdes estequiométricas apresentadas nas
equacdes 3.1, 3.2 e 3.3 (para 0s principais componentes encontrados na agua de
chuva), fazendo com que os resultados finais, sejam dados apenas em funcao das

concentracdes das espécies quimicas geradas a partir destas conversoes:

Sulfato:
SQ(g)+H,0 -~ HSQ +H" +H,0, - SO, +2H" +H,0 (3.2)
Nitrato:
HNO,(aq) -~ NO; +H” (3.2)
Amonio:
NH,(g)+H,O0 o NH, +OH" (3.3)

Entdo, como parametros de entrada, o modelo necessita das concentracoes
inicias dos gases e do MP (ug/m®), taxas de precipitacdo (mm/h), duracédo de cada
evento (minutos), altura da base da nuvem (m), temperatura (°C) e umidade relativa

(%) médias na camada entre a superficie e a base da nuvem. Como saida, obtém-se a



49
soma das concentracdes de gas e de particulado removidos (ng/m?) presentes na agua
de chuva. Multiplicando a saida pela altura da base da nuvem, dividindo pela
precipitacdo acumulada de cada intervalo do evento e convertendo as unidades,
obtém-se as concentra¢cfes finais em pg/l de agua de chuva. Este resultado entdo,
somado aos obtidos na remoc¢édo dentro da nuvem podem ser comparados com as

amostras de andlises quimicas de aguas de chuva observadas.

3.4.2 Modelagem dos processos de remoc¢éo dentro da  nuvem

Na modelagem dos processos de remocao dentro da nuvem, também foi utilizado
o0 modelo regional de mesoescala RAMS, a fim de se obter campos de perfil vertical de
conteudo de agua liquida de nuvem e de chuva, altura da base e do topo das nuvens e
variaveis médias na camada entre a base e o0 topo da nuvem como temperatura,
umidade relativa e pressao, para serem utilizados como dados de entrada na versao
adaptada do modelo B. V. 2. Além do espectro de goticulas, o conteudo de agua
liquida € o principal parametro no calculo dos coeficientes de remocdo do material

particulado e gases.

Neste processo, foi considerado que a nucleagdo do aerossol ja havia ocorrido,
assumindo valores obtidos por Pandis et al. (1990), gerando a formac¢do das goticulas
de nuvem. A partir deste fator, seria promovida a remoc¢ao do aerossol intersticial (que
€ aquele que néo foi ativado no processo de nucleacdo e, assim, pode interagir com as

gotas e eventualmente ser removido por elas). A quantidade das espécies removidas



50
depende de suas concentracfes iniciais na nuvem. Essas concentracdes iniciais
podem ser obtidas gerando-se um perfil vertical baseado nas concentracdes iniciais de

superficie medidas ou estimadas como pode ser observado no item 3.4.2.1.

3.4.2.1 Perfis verticais de concentracdes de gases e material particulado utilizados como

dados de entrada para as modelagens

Existem na literatura, diversos estudos sobre a distribuicdo de gases e MP na
vertical. De acordo com a teoria da camada de mistura (Stull (1988)), pode-se assumir
um perfil de concentracdo praticamente constante até a Camada Limite Planetéria

(CLP), e acima deste nivel, um decréscimo da concentracdo com a altura.

Neste estudo, foi utilizado um decréscimo exponencial na concentracdo de gases

e MP acima da CLP de acordo com Seinfeld & Pandis (1998).

Ce=C¢ para Z<Hcip (pug/m®) (3.4)

Ce =C¢ exp(—Hi) para Z>Hcip (Hg/m®) (3.5)

P

Onde Cy° e Cg® representam as concentragdes iniciais e finais da espécie e Hp é
uma altura padrdo cujo valor varia de acordo com a regido estudada, sendo para este
trabalho, utilizado o valor de Hp =815 m que representa uma altura média entre valores

continentais e maritimos (Stull (1988)) e Hc.p € a altura da CLP.
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Observa-se em diversos estudos (Gongalves et al. (2000), (2002), (2003)) que
uma boa representacao do perfil vertical da concentracdo de aerossol na atmosfera faz
com que os resultados para a remocéao dos poluentes melhorem consideravelmente, no
entanto, alguns deles, como o proposto por Freitas et al. (2000) sédo fortemente
dependentes da parametrizacdo de conveccdo do modelo atmosférico. Molinari &
Dudek (1992) levantaram a questdo do tipo de tratamento a ser utilizado para
guantificar as mudancas de fase da agua nas nuvens. Segundo este estudo, foi
verificado que, para grades com espagamentos maiores que 50 km, deveriam ser
utilizados simultaneamente métodos implicitos (parametrizacdo de convecgdo) e
explicitos (parametrizagdo de microfisica de nuvens) para o diagndstico da precipitacao
convectiva e estratiforme. J& estudos elaborados por Cram et al. (1992) mostraram a
grande ineficiéncia do tratamento explicito das nuvens em modelos numéricos da
atmosfera em escalas superiores a 20 km. Contudo, had consenso entre os dois
trabalhos quando o espacamento da grade se concentra entre 1 km e 5 km. Ambos
apresentam excelentes resultados na precipitacdo utilizando apenas o tratamento
explicito da mesma. Neste estudo, foram utilizadas 4 grades aninhadas, sendo as duas
mais resolutas, com 4 km e 1 km de resolucdo espacial, onde a parametrizacdo de
conveccgdo nao foi acionada, sendo utilizada apenas a parametrizacdo de microfisica,
como pode ser observado na Tabela 3-1 (secdo 3.4.1.1). Assim, este método de
estimar o perfil vertical da concentracdo de poluentes na atmosfera baseado na

parametrizacdo de conveccao nao pode ser aplicado.
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3.4.2.1 Metodologia para o célculo da remocéo dentr o da nuvem

Para calcular a quantidade de gases e MP removida no interior da nuvem foi
utilizada uma versdo adaptada do codigo do modelo de remocéo para abaixo da nuvem
(B. V. 2). Neste caso, foram feitas diversas modificacdes e adaptacdes para que o
modelo se tornasse apropriado para simular a remoc¢édo dentro da nuvem. Entre as

principais adaptacoes realizadas, estao:

1) Substituicdo dos parametros atmosféricos de entrada do modelo (que eram
meédios na camada entre a superficie e a base da nuvem para parametros médios no

interior da nuvem);
2) Substituicdo dos valores de concentracdes do gas e MP iniciais;

3) Calculo da velocidade terminal das goticulas de nuvem através da formulagéo

proposta por Pruppacher & Klett (1997);

4) Alteracdo no célculo da eficiéncia de coleta (desprezando termos referentes a
efeitos de impactacao, interceptacédo, foréticos dentro da nuvem, restando apenas 0s

efeitos da difusdo browniana), baseado em Seinfeld & Pandis (1998).

5) Implementacdo de duas funcBes de distribuicdo de goticulas de nuvem, a
primeira, uma funcdo exponencial determinada por Levine & Schwartz (1982), e a
segunda, uma funcdo gama como a encontrada no modelo RAMS ajustada com
parametro de forma 5 para os dados observacionais coletados durante os voos

realizados na campanha LBA-SMOCC (Figura 3-7).
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Assim, foi implementada no cédigo do modelo de remocdo de poluentes
atmosféricos B. V. 2, a fungcdo gama de distribuicdo de goticulas de nuvem (equacao

3.6) encontrada no RAMS (Walko et al. (1995)).

dN_ N, (D Hiex D (cmcm™) (3.6)
d rw){p,) D, D,

Onde D representa o diametro do hidrometeoro, I'(v) € a constante de
normalizacdo, v é o parametro de forma da distribuicio gama, D, é o didmetro
caracteristico desta distribuicdo e N; € o numero total de goticulas de nuvem. No
cbdigo, existia apenas a funcdo de distribuicdo obtida por Levine & Schwartz (1982),
gue como dito anteriormente, € uma funcdo exponencial e pode ser observada na

equacao 3.7:

dN(D, )
dD

g

- Aexp(—BDg ) (Cm'BCm'l) (3.7)

Onde, Dy € o didametro equivalente das goticulas (que é definido por Pruppacher &
Beard (1970) como o diametro de uma esfera com o mesmo volume de uma gota
deformada pela queda na atmosfera), A representa o fator de normalizacdo (cm™) e B

descreve a inclinacéo da distribuicdo de tamanho de goticulas de nuvem (cm™) e pode

estar relacionado a qualquer das dimensfes da distribuicdo (didmetro médio (5),
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diametro modal (Dmog) Ou didmetro efetivo (Def)). Os parametros A e B utilizados nesta
parametrizacdo e no modelo foram determinados através do ajuste aos dados de
Battan & Reitan (1957) e dependem do numero total de goticulas de nuvem, do tipo de
nuvem e do contetido de 4gua liquida. Neste caso, A vale 4,55 x 10°cm™ e B vale 1,2 x

10° cm™ considerando um “cumulus congestustujo ndmero total de goticulas, Nt, é

parametrizado como 208 goticulas/cm? e o contetido de agua liquida aproximadamente

0,64 glcm®.

Foi realizada entdo, a comparacao entre a representacdo do espectro de goticulas
de nuvem obtida através da funcdo de distribuicdo de Levine & Schwartz (1982) e a
funcdo gama utilizando parametro de forma 5 (Figura 3-8). Este valor foi utilizado por
melhor ajustar a funcdo aos dados observados para este evento, como pode ser
verificado através das correlagdes entre a curva observada e as representadas através
das fungcbes gama com parametros de forma de 1 a 15. Observa-se na Figura 3-8, que
0 numero total de goticulas é subestimado no primeiro caso, enquanto que no segundo,
este pode ser definido para ser exatamente o nimero médio observado na nuvem
(610,9 goticulas/cm®). Além disso, observa-se também que o maximo da concentracéo
de gotas encontra-se deslocado em direcdo a diametros maiores no caso da funcao
gama, o0 que demonstra a maior quantidade de gotas com tamanhos entre 5 um e 10
pum. Este deslocamento do espectro em direcdo a didametros maiores € esperado para a
regido que, embora esteja localizada numa area continental, possui grande influéncia

de CCN’s grandes oriundos da floresta (Andreae et al. (2004)).
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Figura 3-7 Ajuste da fungcdo gama com parametro de forma 5 ao espectro de goticulas de
nuvem observado, no sitio experimental de FNS para o véo ocorrido no dia 09/10/2002.
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Figura 3-8 Representacao do espectro de goticulas de nuvem através de uma fungdo gama
com parametro de forma 5 e a fung&o exponencial de Levine & Schwartz (1982).
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No entanto, teoricamente, qualquer funcdo gama pode ser escrita como uma
funcdo exponencial, desde que utilizado o parametro de forma igual a 1. A fim de
verificar a concordancia entre as duas equacdes propostas para o espectro de goticulas
de nuvem, foi realizado um teste fazendo a fungdo gama utilizada no RAMS para o
nosso caso com parametro de forma igual a 1, e comparado com a distribuicéo
exponencial proposta por Levine & Schwartz (1982) (utilizando parametros A e B
ajustados para o nosso caso). Como esperado, as curvas obtidas coincidem,
demonstrando assim, a validacdo da curva utilizada para a representacdo do espectro

de goticulas de nuvem observado.

Vale ressaltar que para a remocéo dentro da nuvem, foi considerado que, para o
sulfato e dioxido de enxofre, 70% dos gases e MP em suspensdo na atmosfera no
interior da nuvem foram considerados removidos imediatamente através do processo
de nucleacdo de goticulas, enquanto que apenas os 30% restantes € que podem ser
removidos predominantemente por difusdo Browniana pelo modelo de remocgéo. Ja
para o nitrato, acido nitrico, ambénio e amobnia, esta porcentagem nucleada
imediatamente sobe para 80%, restando apenas 20% dos gases e MP para serem
removidos através da versao adaptada do B. V. 2. Estas propor¢des concordam com o

encontrado Pandis et al. (1990) para a formacgao de nevoeiro.
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3.4.3 Integragdo da remocdao dentro com a remocdo ab  aixo da nuvem

Considerando o decaimento temporal exponencial da concentracédo (Equacdes 3.8

e 3.9), é possivel escrever a quantidade de poluentes transferida para a agua como:

Clgas(t) = Chmsll - €XpENLAD|  (ng/im?) (3.8)

Clowe ) =Ch o Jl-expEeN 80| (ng/md) (3.9)

Desta forma, pode-se obter a quantidade total de poluentes removida da nuvem
integrando as equacdes 3.8 e 3.9 em cada camada e somando as quantidades

removidas de gas e MP.

Vale ressaltar que as concentracdes sdo obtidas em pg da espécie removida
numa area (m?)(depois da integracdo na nuvem). A conversdo para pg por Litro de
agua pode ser obtida conhecendo-se a quantidade de agua precipitada em milimetros
(& que, em unidades meteorolégicas, 1 mm de precipitacdo equivale a 1 I/m?
(extraida da simulacdo atmosférica com o RAMS) no intervalo de tempo considerado,

bastando dividir a concentracédo (ug/m?) por este valor.

Este resultado obtido para a remocédo dentro da nuvem deve ainda ser somado ao
resultado para a remocgéo abaixo da nuvem gerado pelo B. V. 2, para que assim,
possam ser comparados as quantidades observadas nas andlises quimica das aguas

de chuva.
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4 RESULTADOS E DISCUSSOES

Neste capitulo 4, serdo apresentados os resultados obtidos pelas simulacdes

atmosféricas para os dois eventos, além das modelagens da remocao dos poluentes.

Observacédo: vale ressaltar que o evento do dia 10/10/2002 foi o utilizado nos
diversos testes realizados com os modelos, e por este motivo, seus resultados serdo

apresentados antes daqueles obtidos para o evento do dia 09/10/2002.

4.1 Resultados das simulacfes atmosféricas

4.1.1 Evento dia 10/10/2002

Para este evento, foram realizadas duas simulacbes atmosféricas com o modelo
RAMS, ambas iniciando as 00:00 h UTC do dia 10/10/2002 e terminando as 12:00 h
UTC do dia 11/10/2002. A primeira delas, que chamaremos daqui pra frente de
“Simulacdo 17, com apenas trés grades aninhadas, sendo a mais resoluta com 4 km de
resolucdo espacial. Ja& na segunda simulacdo atmosférica, “Simulagdo 2", foi
implementada uma quarta grade, esta com 1 km de resolucdo espacial, a fim de

verificar o impacto desta modificacdo na representacédo das nuvens pelo modelo.

Com o proposito de verificar a capacidade do modelo RAMS em simular as
condi¢cOes atmosféricas esperadas na “Simulacdo 1” para este evento, foram gerados

campos de razdo de mistura de agua de nuvem e gelo em aproximadamente 2,9 km de
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altura em horérios especificos para comparagdo com as imagens de “Constant Altitude

Plan Position Indicator” (CAPPI) de radar.

Observa-se na Figura 4-1 que o modelo conseguiu de forma satisfatoria representar
o0 aspecto fragmentado do evento quando comparado a imagem de radar para o horério
das 19:00 h UTC (Figura 4-2). O modelo simulou a maxima intensidade do evento por

volta das 20:00 h UTC, gerando valores de méaxima precipitacdo da ordem de 20 mm/h.

Razao de mistura de agquo liquida e gelo
am 2,8Km de oltura as 19:00h UTC

GBS
s e S o o
10259 B R e B ERRR

TN T A R e i

. R 12

[EX:]

0.6

0.4

0.2

B3.6W53. W6 3. 2W B3 52 BVBZ. 6UBZ 4WE2 W EZW 51,846 1.6 1. 4W

Figura 4-1 Razéo de mistura de agua liquida e gelo (g/kg) em 2,9 km de altura simulada pelo
modelo para o dia 10/10/2002 as 19:00 h UTC. A cruz laranja no campo simulado pelo modelo
representa a localizacao do sitio experimental de FNS.
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CAPPI af T km on 2002-10-10 at 19:00 UTC
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Figura 4-2 Imagem CAPPI de radar para a regido de Rondénia para o dia 10/10/2002 as 19:00
h UTC. Fonte: MASTER/LBA.

Observa-se ainda, que o modelo apresentou uma pequena defasagem em relagcéo
ao horario de inicio da precipitacdo observada. Além disso, foi verificada também uma
superestimativa da taxa de precipitacdo pelo modelo no ponto que representa o sitio
experimental da FNS. No entanto, tratando-se de modelagem, o resultado pode ser
considerado razoavel, pois 0 uso de uma grade de apenas 4 km de resolucdo espacial,
além dos erros embutidos nas parametrizacdes utilizadas, pode ter influenciado nos

resultados obtidos.

O horario escolhido entdo, para a modelagem dos processos de remocéao foi o de
20:00 h UTC, horario este em que, além de ter sido registrada a maxima intensidade de
precipitacdo do evento, a nuvem simulada esteve mais proxima ao ponto onde 0s
dados foram coletados (sitio experimental de FNS). A Figura 4-3 mostra a razao de
mistura de agua de chuva para a grade de 4 km (grade 3) de resolucdo para o horério a

ser analisado. Nota-se que o ponto onde foram tragados os perfis verticais de contetdo
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de &gua liquida de nuvem (Figura 4-3) (LAT: 11,4° S e LON: 61,5° W) coincide com o

ponto onde o modelo simulou o0 maximo valor de raz&do de mistura de agua de chuva.

Rozac de Mistura de Agua de Chuva (g/Kq)
20:00 UTC {grade 3)
GBS i

R R At SR S S SO s

L1 2 R B  RRECREETEPE SPETEFERPEETPERY o 0.6

£3.6U53 4063, 2W 6 3W 62.5vB 26052 462 IWEZW 6 1 .BUE 1.64E 1 44

Figura 4-3 Razao de mistura de agua de chuva (g/kg) para as 20:00 h UTC (grade 3)

A Figura 4-4 representa o perfil vertical de razdo de mistura de agua de nuvem.
Deste perfil, € possivel obter a altura da base da nuvem em aproximadamente 1800 m
de altura. Este resultado se assemelha ao obtido por Andreae et al. (2004), onde os
autores encontraram uma altura média para a base das nuvens na floresta de
aproximadamente 1500 m, em seu estudo na Amazodnia também durante o periodo de
transicado entre as estacbes seca e chuvosa (campanha LBA/SMOCC). Observaram
ainda que, no caso da ocorréncia de queimada, a base dessas nuvens pode atingir

alturas mais elevadas, de cerca de 1700 m de altura.
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Perfil Vertical de Razao de Mistura de Agua de Muwvem
LAT:11,45 ; LON:61,8W (20h UTC)
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Figura 4-4 Perfil vertical de razao de mistura de agua de nuvem para lat =11,4° S e lon = 61,8°
W as 20h UTC (g/kg).

A fim de verificar e validar o resultado obtido através da simulacdo com modelo
RAMS, este perfil vertical de razdo de mistura de agua liquida de nuvem (g/kg) foi

convertido em contetido de 4gua liquida de nuvem (g/cm?®) através da relacéo 4.1:

W =10°a, (4.1)

Sendo, p a densidade do ar (g/cm®), r, a razdo de mistura de 4gua de nuvem (g/kg)

e W, o contetdo de &gua liquida de nuvem (g/cm?®).



63
Assim, observa-se na Figura 4-5, dois perfis verticais de contetdo de agua liquida
de nuvem. A curva vermelha representa os dados observados durante os v6os no

periodo do experimento do LBA para o dia 09/10/2002 aproximadamente 19:30 h UTC.

Vale ressaltar que ndo ha disponibilidade de dados de microfisica com freqiéncia
regular ja que o monitoramento dependia da disponibilidade de vdos e, portanto, este
foi 0 evento monitorado ocorrido mais préximo ao caso estudado. A curva azul
representa o perfil vertical simulado pelo modelo para o dia 10/10/2002, sendo este o
utilizado neste estudo. Nota-se que, embora o modelo tenha apresentado pequenos
deslocamentos dos nucleos de precipitacdo quando comparados com as imagens de
radar e superestimado as taxas de precipitacdo, observa-se que este conseguiu
representar de maneira aproximada a estrutura vertical das nuvens observadas na
regido amazonica para o evento considerado. Comparando-se a curva observada com
a modelada para o dia 10/10/2002, nota-se um maximo conteudo de agua liquida
observada de aproximadamente 2,0 x 10° g/cm®, enquanto que o modelado ficou em
torno de 2,5 x 10°® g/lcm®. De maneira geral, o modelo conseguiu representar com boa
concordancia a altura das bases das nuvens (entre 1500 m e 1800 m), no entanto, nao
foi possivel fazer a mesma observacdo com relacdo aos topos, ja que os vbos do
experimento estavam limitados a uma altura maxima de aproximadamente 5 km. Este
resultado indica que o uso dos perfis de contetdo de agua liquida de nuvem gerados
através da modelagem com o RAMS seja adequado para a utilizagdo no modelo de
remocdao, ja que esta informacédo € uma das quais o modelo B. V. 2 apresentou grande

sensibilidade (junto a taxa de precipitacéo).
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Perfis Verticais do Contetdo de Agua Liquida de Nuv  em (Observado e Modelado)
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Figura 4-5 Perfis verticais de contetido de agua liquida de nuvem (g/cm® modelado para o dia
10/10/2002 para lat=11,4° S e lon= 61,8° W e observado através do v6o sobre o sitio de FNS.

Assim, as variaveis médias nas camadas abaixo da nuvem e dentro dela
simuladas pelo RAMS para o horario das 20:00 h UTC, utilizadas como dados de

entrada para o modelo de remocgao, podem ser observadas na Tabela 4-1 .

Tabela 4-1 Variaveis de entrada para o modelo de remocéao, extraidas da grade 3 (com 4 km de
resolucdo espacial) da “Simulagédo 1" com o RAMS, para o evento do dia 10/10/2002, as 20:00
h UTC. Base da huvem a 1856 m.

Temperatura  Pressdo Umidade  Extensao vertical da

(K) (hPa) (%) nuvem (m)
Superficie — base da nuvem 293,2 901,27 70,1
275,86 598,05 100,0 4474

Base — topo da nuvem

Precipitacdo Modelada 7,83 mm em 20 minutos
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Como dito anteriormente, para a “Simulagéo 2”, foi implementada no RAMS, uma
guarta grade no experimento com 1 km de resolucdo espacial, a fim de verificar a

melhoria na representagcéo das nuvens e na taxa de precipitagdo.

Neste caso, com 0 objetivo de comparar com as imagens de radar e verificar se
o modelo conseguiu representar de maneira adequada as células de precipitacao,
novamente foram gerados campos de razdo de mistura de 4gua liquida e gelo para a
altura de 2,9 km. Observa-se uma boa concordancia entre o CAPPI observado pelo
radar (Figura 4-6) e o simulado pelo modelo (Figura 4-7), principalmente nos horarios
préximos ao inicio do evento estudado (18:06 h UTC). Nota-se que o modelo conseguiu
representar nos horéarios das 18:00 h UTC e das 19:00 h UTC (Figura 4-7 (a) e Figura
4-7 (b)) uma camada de nuvens estratificada a sudoeste da estacdo que também pode
ser observada no radar. Comparando ainda o campo simulado para as 23:00 h UTC
com a imagem de radar para 0 mesmo horario (Figura 4-7 (d) e Figura 4-6 (d)
respectivamente), observa-se que o modelo conseguiu representar a célula convectiva
mais intensa a norte da estagcdo e uma outra menos intensa a sudeste da mesma.
Estas caracteristicas podem também, serem observadas no radar (Figura 4-6). O
modelo simula ainda para este horario, um nucleo de nebulosidade sobre o ponto

estudado que ndo pode mais ser observado sobre a estacao.

Considerando que os horarios em que a precipitacado simulada pelo RAMS atinge
a estacao coincidem com os que haviam nebulosidade sobre a mesma (21:00 h UTC e
23:00 h UTC) (Figura 4-6 (c) e (d)), o horario das 23:00 h UTC foi selecionado para
fornecer os parametros de entrada para o modelo B. V. 2, jA que a quantidade de

precipitacdo simulada para este horario foi mais proxima ao observado na estacéo,
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enquanto que para o horario das 21:00 h UTC, o modelo simulou uma precipitacdo
inapreciavel (~0,007 mm). Observa-se na Figura 4-8 (campo de precipitacdo acumulada
em 1 hora) que, embora o modelo represente de maneira adequada os nucleos de
nebulosidade e precipitacdo observados, ocorre uma defasagem no horario em que
esta atinge a estacado de maneira um pouco mais intensa como observado pelo radar, ja
gue na simulacéo, este fato ocorre apenas as 23:00 h UTC. Observa-se que o valor de
precipitacdo simulado para o horario de 23:00 h UTC, foi de 2,26 mm, mas vale
ressaltar ainda que, a quantidade de precipitacdo observada neste evento no sitio
experimental foi de 0,39 mm em aproximadamente 20 minutos entdo, o resultado
modelado deve ainda ser ajustado para este periodo, fazendo com que o valor

simulado se aproxime ainda mais do observado na estacao.
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CAPPI at 3 km on 2002-10-10 at 19700 UTC CAPPI at 3 km on 2002-14-10 at 18riQ UTC
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Figura 4-6 Imagens CAPPI de radar para a regido de Ronddnia, dia 10/10/2002, nos horarios
de (a) 19:.00 h UTC, (b) 19:10 h UTC, (c) 19:20 h UTC e (d) 23:22 h UTC. Fonte:
MASTER/LBA.
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Figura 4-7 Razé&o de mistura de agua liquida e gelo (g/kg) em 2,9 Km de altura simulada pelo
modelo para o dia 10/10/2002 nos horérios de (a) 18:00 h UTC, (b) 19:00 h UTC, (c) 21:00 h

UTC e (d) 23:00 h UTC.
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Figura 4-8 Quantidade de precipitacdo simulada pelo RAMS em 1 hora (mm) para as 23:00 h
UTC do dia 10/10/2002.

Assim, na Figura 4-9, pode ser observado o perfil vertical de conteldo de agua
liquida de nuvem simulado pelo RAMS no ponto que representa o sitio experimental de
FNS para este horario, perfil este que foi utilizado como dado de entrada do modelo de
remocao B. V. 2. Nesta Figura, pode-se ainda observar as alturas da base da nuvem
um pouco acima de 2,0 km de altura e do topo em aproximadamente 5,5 km, além da

extensao vertical da mesma.
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Pefil vertical de contetido de agua liquida de nuvem gerado pelo RAMS
para o sitio de FNS
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Figura 4-9 Perfil vertical conteido de agua liquida de nuvem para a FNS as 23:00 h UTC
(g/cm®).

Além deste perfil, outras variaveis médias nas camadas entre a superficie e a
base da nuvem e entre a base e o topo do nuvem como temperatura, pressao e
umidade relativa também foram extraidas da simulacdo atmosférica para servirem de

entrada para o modelo B. V. 2. Estas variaveis podem ser observadas na Tabela 4-2.

Tabela 4-2 Variaveis de entrada para o modelo de remocao extraidas da grade de 1 km de
resolucao da “Simulacdo 2" para o evento do dia 10/10/2002 as 23:00 h UTC. Base da nuvem a
2325,2 m.

Temperatura Pressdo Umidade Extenséo vertical da

(K) (hPa) (%) nuvem (m)
Superficie — base da nuvem 297,48 875,78 56,16
276,98 624,13 100 3204,8

Base — topo da nuvem

Precipitacdo Modelada 0,75 mm em 20 minutos




71

4.1.2 Evento dia 09/10/2002

Este evento teve novamente como caracteristica principal, o aspecto
fragmentado em que as células convectivas se organizaram. Sabe-se que, no sitio
experimental, a precipitacdo observada teve inicio as 20:06 h UTC, e término as 21:15
h UTC, com um maximo acumulado no periodo de 18,5 mm. Neste caso, a simulagédo
atmosférica foi iniciada as 00:00 h UTC do dia 09/10/2002 e terminada as 06:00 h UTC
do dia 10/10/2002. Para a comparacédo e validacdo dos resultados simulados pelo
modelo neste evento, foram utilizadas as imagens do satélite GOES-8 no canal do
infravermelho, j& que por um problema técnico, o radar esteve indisponivel durante o
periodo estudado. Nota-se na sequéncia de imagens de satélite entdo (Figura 4-10),
uma célula convectiva mais intensa na por¢do noroeste do Estado de Rondbnia, no
horario de 19:15 h UTC (Figura 4-10 (a)), que se desenvolveu rapidamente e logo
atingiu uma vasta regido. No entanto, a precipitacdo que atingiu a FNS era proveniente
de uma outra célula, neste caso, de menor intensidade, como pode ser observado na
imagem de satélite para as 20:15 h UTC (Figura 4-10 (b)). Observa-se ainda que, logo
apos o horario em que ocorreu o evento de precipitacdo no local estudado, todas as
células formadas sobre o Estado entraram em fase de decaimento até que, na imagem
de 23:15 h UTC (Figura 4-10 (f)), praticamente j4 ndo havia nebulosidade profunda na
regiao.

Comparando-se entdo, as imagens de satélite com os campos de razdo de
mistura de agua liquida e gelo em aproximadamente 3 km de altura simulados pelo

RAMS. (Figura 4-11), observa-se que o modelo conseguiu representar a presenca de
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nuvens no sitio experimental no horario em que ocorreu a precipitagdo, ou seja, 21 h

UTC (Figura 4-11 (b)).

A Figura 4-12 representa os campos de precipitacdo acumulada em 1 hora para
o periodo em que o evento se desenvolveu. Observa-se que o modelo simula uma
regido estratificada de precipitacdo fraca (aproximadamente 0,05 mm) no sitio
experimental no horério das 21 h UTC (Figura 4-12 (b)) e um ndcleo de precipitacdo
mais intenso formado a leste do sitio de FNS, com valores de precipitacdo da ordem de
13,5 mm as 20 h UTC (Figura 4-12 (a)). Este ndcleo, que se encontra a
aproximadamente 2 Km do ponto estudado (LAT: -10,7° e LON: -62,2°) sera o utilizado
para alimentar a simulagdo da remocdo com o modelo B. V. 2. Observa-se ainda, na
evolucdo temporal do campo, que o modelo representa bem a estrutura do evento, pois
nos horéarios subsequentes ele praticamente ndo encontra mais precipitagdo na regido

estudada, o que também pode ser observado nas imagens de satélite (Figura 4-10).
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Figura 4-10 Imagens de satélite para a regido de Rondoénia no dia 10/10/2002 para os horarios
de (a) 19:15 h UTC, (b) 20:15 h UTC, (c) 20:45 h UTC, (d) 21:15 h UTC, (e) 21:45 h UTC e (f)
23:15 h UTC. Fonte: MASTER/LBA.
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Figura 4-11 Razao de mistura de agua liquida e gelo (g/kg) em 2,9 km de altura simulada pelo
modelo para o dia 09/10/2002 nos horarios de (a) 20:00 h UTC, (b) 21:00 h UTC e (c) 22:00 h

UTC.
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Figura 4-12 Quantidade de precipitacdo simulada pelo RAMS em 1 hora (mm) para os horarios de

(a) 20:00 h UTC, (b) 21:00 h UTC, (c) 22:00 h UTC e (d) 23:00 h UTC do dia 09/10/2002.

Ainda na tentativa de identificar e caracterizar a estrutura da precipitacao

simulada pelo modelo, foi gerado naquele mesmo ponto de maxima intensidade de

precipitacdo citado anteriormente, uma evolugéo temporal do perfil vertical da razao de
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mistura de agua liquida e gelo (Figura 4-13). Observa-se que no horario das 20:00 h
UTC (horério do inicio do evento observado e o escolhido para fornecer informacdes
para o modelo de remocdo), o modelo representa uma nuvem com maior
desenvolvimento vertical e com maior razdo de mistura de agua liquida e gelo, da
ordem de 2 g/kg, enquanto que nos horéarios de 23:00 h UTC e 24:00 h UTC, esta célula
entra em fase de decaimento restando apenas uma nuvem mais rasa e com pouco

conteudo de &gua liquida (menos de 1,6 g/kg).
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Figura 4-13 Evolucao temporal do perfil vertical de razdo de mistura de agua liquida de nuvem e
gelo para o ponto de LAT: 10,7° S e LON: 62,2° W (g/kg).

Assim, uma vez determinada a nuvem simulada que seria a fonte de dados de
entrada para o modelo B. V. 2, foi gerado o grafico do perfil vertical de contetdo de
agua liquida (g/cm®) (Figura 4-14). Nesta Figura, observa-se ainda que o modelo
estimou a altura da base da nuvem em aproximadamente 1856 m de altura, e o topo

em 5530 m, gerando assim, uma nuvem com cerca de 3974 m de extens&o vertical.
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Perfil vertical de contelido de agua liquida de nuve  m gerado pelo RAMS para o
ponto de LAT: 10,7°S e LON: 62,2°W
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Figura 4-14 Perfil vertical contelido de agua liquida de nuvem para o ponto de lat: 10,7° S e lon
62,2° W as 20:00 h UTC (g/cm®).

As outras variaveis extraidas da simulagdo atmosférica que foram utilizados na

modelagem da remocéo (secao 4.2) podem ser observadas na Tabela 4-3.

Tabela 4-3 Variaveis de entrada para o modelo de remocao extraidas da grade de 1 km de
resolucdo da simulag@o atmosférica para evento do dia 09/10/2002 as 20:00 h UTC. Base da
nuvem a 1856 m.

Temperatura Pressdo Umidade Extenséo vertical da
(K) (hPa) (%) nuvem (m)

Superficie — base da nuvem 299,35 889,97 62,7

277,99 613,56 100 3974,0
Base — topo da nuvem

Precipitacdo Modelada 13,65 mm em 1 hora




78

4.2 Resultados do modelo de remocéao B. V. 2

4.2.1 Simulacdes realizadas

Foram realizadas com o modelo de remocg&o, algumas simulacdes com o objetivo
de testar a sensibilidade do modelo a alguns parametros de entrada, como por
exemplo, alturas da base e da extenséo vertical da nuvem e quantidade de precipitacdo
durante os eventos estudados. Além destas, foram realizadas ainda, algumas
simulagdes para o evento do dia 10/10/2002 (sulfato) a fim de verificar a melhoria dos
resultados devido a implementacdo da funcdo gama de distribuicdo de goticulas de
nuvem presente no modelo RAMS (Walko et al. (1995)) com parametro de forma 5 em
relacdo a funcdo exponencial de distribuicdo proposta por Levine & Schwartz (1982) ja

disponivel no cddigo da versao adaptada do modelo B. V. 2.

Desta forma, serdo apresentadas a seguir, as caracteristicas e 0s principais
resultados das simulagbes realizadas para os eventos dos dias 10 e 09 de outubro de
2002 (secdes 4.2.2 e 4.2.3 respectivamente). Neste capitulo, o processo de remoc¢ao
que ocorre dentro da nuvem sera dividido na apresentacdo das figuras, para facilitar a
interpretacdo dos resultados, em duas componentes: uma responsavel apenas pelo
processo de nucleacdo de gotas, e outra pelos demais processos que ocorrem dentro

da nuvem.
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4.2.2 Evento dia 10/10/2002

4.2.2.1 Dados de entrada

Para este evento, as concentracfes meédias iniciais utilizadas para os gases SO,
e HNO; e para os particulados SO4* e NO3 na camada entre a superficie e a base da
nuvem sdo apresentadas na Tabela 4-4. Vale ressaltar que, neste dia, ndo foram
coletados dados de amodnia e do particulado aménio na superficie por falhas nos

equipamentos e, por este motivo, estes poluentes nédo serdo avaliados neste evento.

Tabela 4-4 Concentragdes iniciais médias dos poluentes na camada entre a superficie e a base
da nuvem utilizadas como dados de entrada do modelo de remocdo para evento do dia
10/10/2002

Dia e hora da HNO, NO3 SO, S0,*
observagao (ug/m?  (ug/m®)  (ug/m®)  (ug/im®)

gas 10/10/2002 05:20PM 0,413 0,027
aerossol  10/10/2002 06:00PM 0,254 0,446

Considerando que dentro da nuvem ocorre um decréscimo exponencial das
concentragdes com a altura (Stull (1988)), os valores medios utilizados nesta camada
(entre a base e o topo da nuvem) para 0 SO, e HNO; no caso dos gases, e SO,~ e

NO3 para os particulados podem ser observados na Tabela 4-5.
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Tabela 4-5 Concentracdes médias dos poluentes na camada entre a base e o topo da nuvem

utilizadas como dados de entrada para evento do dia 10/10/2002.

HNO, NOs S0, S0,*
(ng/m®) (ng/m®) (ng/m®) (ng/m®)
géas 0,076 0,005
aerossol 0,047 0,082

Assim, os perfis verticais das concentracdes dos diferentes poluentes estudados

neste evento e utilizados na modelagem da remocdo podem ser observados na Figura

4-15.

Perfis verticais de dioxido de enxofre, sulfato, ac ido nitrico e nitrato utilizados nas
modelagens para evento do dia 10/10/2002

7000 A

— Diéxido de Enxofre
— Sulfato
6000 - i
= Acido Nitrico
— Nitrato
5000 A
—_— 4
€ 4000
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©
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0 . . . . . . . . . :
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Figura 4-15 Perfis verticais das concentracdes de SO,, S0,%, HNOs; e NOj iniciais para dia

10/10/2002 utilizados nas modelagens.
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Vale ressaltar que, este evento teve inicio as 18:06 h UTC e término as 18:19 h

UTC, durando aproximadamente 20 minutos e com um valor de agua precipitado de
apenas 0,39 mm. Assim, foi encontrado nesta agua, um total de SO, de 1689,1 pg/l,

enquanto que o total de NO3™ encontrado foi de 4718,8 pg/l.

4.2.2.2 Sulfato particulado e dioxido de enxofrega s

Observado vs simulado para diferentes espectros de goticulas de nuvem

A fim de verificar a melhoria na representacao fisica da remocdo de SO,* e SO,
da atmosfera devido a implementacdo de uma funcédo de distribuicdo de goticulas de
nuvem que se ajustasse melhor as condi¢cdes observadas, foram realizadas quatro
simulagdes: as duas primeiras utilizando os resultados da terceira (4 km de resolucéo
espacial) e quarta grade (1 km de resolucdo espacial) do RAMS para os horéarios de
20:00 h UTC e 23:00 h UTC respectivamente, e utilizando a funcdo de distribuicdo de
goticulas proposta por Levine & Schwartz (1982) e as outras duas, para estes mesmos
horarios, porém utilizando a funcdo gama de distribuicdo de goticulas de nuvem com

parametro de forma 5.

Observa-se na Figura 4-16, que mesmo os valores de concentracdo de sulfato
na agua de chuva sendo subestimados em todas as simulac¢des, houve uma melhoria,
ainda que apenas 3,1% para o horario das 20 h UTC e 23,2% para o horario das 23 h
UTC, nos resultados devido a representacdo mais realistica do espectro de goticulas.

Observa-se ainda que, por apresentar valor de quantidade de precipitacdo mais
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proximo ao observado (0,75 mm), o horario das 23:00 h UTC apresentou melhores
resultados de concentracdo de SO, na agua de chuva para ambos 0s espectros
utilizados, atingindo valores de 352,89 ug/l para o espectro de Levine & Schwartz

(1982) e 391,35 pg/l utilizando a funcéo gama.

Analisando a contribuicdo de cada tipo de remocao separadamente (tanto dentro
guanto abaixo da nuvem), observa-se uma predominancia dos processos que ocorrem
no interior das nuvens, sendo estes responsaveis por cerca de 95% da concentracdo de
sulfato encontrada na agua de chuva (Tabela 4-7). Deste valor, aproximadamente 70%
pode ser diretamente associado a remocdo dos poluentes por nucleagdo de gotas
(Pandis et al. (1990)). Assim, verifica-se que a remoc¢ao que ocorre abaixo da base da
nuvem por gotas precipitantes € responsavel por apenas 5% do sulfato encontrado na
agua de chuva analisada (ver Tabela 4-7 e Tabela 4-9), indicando uma fraca influéncia
destes processos neste evento estudado. Observa-se ainda que, no horario das 23:00 h
UTC, este percentual de remocdo abaixo da nuvem atinge seu valor maximo
(aproximadamente 5,4%), o que pode estar associado a uma melhor representacédo da

quantidade de precipitacéo pelo modelo RAMS neste horario.
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Comparagéo dos resultados obtidos para a remogéo do sulfato e do diéxido de

enxofre pelo modelo de remogéo utilizando a fun¢éo gama de distribuicdo de

goticulas e a distribuicdo de Levine e Schwartz par  a evento do dia 10/10/2002
10000 +
ORemocéao por nucleagdo de gotas
O Remocao dentro da nuvem

. ORemocéao abaixo da nuvem Observado
2 1689,1ug/L
< 10| 23h UTC com gama

>

2 23h UTC com L&S 391.35yg/L

S 352,89ug/L

3

S

§ 1004 20h UTC com L&S 20h UTC com gama

£ 46,38ug/L 51,36pg/L
o <

o

A

()

o

(%] 10 4

‘T
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Simulag¢des com precipitagdes simuladas pelo RAMS

Figura 4-16 Comparacdo dos resultados obtidos pelo modelo de remocdo para cada etapa
(nucleacdo de gotas, processos dentro da nuvem e abaixo dela) utilizando representacdo do
espectro de goticulas de nuvem pela funcdo gama com parametro de forma 5 e pela funcéo
exponencial proposta por Levine & Schwartz (1982) para os dois horarios selecionados para

estudo: 20:00 h UTC e 23:00 h UTC, com a concentracao total de sulfato observada na agua de
chuva.

Uma vez assumindo que a funcdo gama ajustada para condicOes tropicais
representa mais adequadamente o espectro de goticulas das nuvens observadas
(maior concentracdo de goticulas com diametros entre 5 um e 10 um), apenas esta

representacao foi utilizada nos demais testes realizados.

Observado vs simulado para diferentes precipitacées

A fim de verificar o impacto da quantidade de precipitacdo, foi realizado uma

outra simulacédo utilizando os dois horarios selecionados, a quantidade de precipitacdo
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observada (0,39 mm) e as alturas de base e topo de nuvem simuladas pelo RAMS.
Neste caso, observa-se na Figura 4-17 uma melhora consideravel nos valores de
concentracao da espécie quimica avaliada encontrados na agua de chuva pelo modelo
B. V. 2 para os dois horéarios avaliados, mostrando assim, a sensibilidade do mesmo a
esta variavel. Observa-se ainda, que a simulagdo para o horario das 20:00 h UTC
apresentou melhores resultados, conseguindo representar até 60,8% do sulfato
encontrado na agua de chuva (1026,55 pg/l) do que para o horéario de 23:00 h UTC
(749,96 pg/l), que o modelo representou apenas 44,4% do mesmo. Esta diferenca pode
estar associada a uma melhor representacdo da extensado vertical da nuvem pelo
modelo atmosférico para o horario das 20:00 h UTC, que fornece espessura de camada
de nuvem de aproximadamente 4474 m, enquanto que as 23:00 h UTC, a altura do topo
da nuvem em relacdo a sua base foi de apenas 3204,8 m. Dessa forma, fica evidente a
sensibilidade do modelo de remocéo a esta variavel, extensao vertical da camada de
nuvem, gerando assim, a necessidade de uma boa representacdo da mesma no

modelo B. V. 2.

Neste caso, também se observa a predominancia dos processos de remocao
destes poluentes que ocorrem no interior da nuvem (cerca de 95%) em relacdo aos que
ocorrem abaixo da mesma (aproximadamente 4,5%)(ver Tabela 4-9). Este fato pode
estar associado a diversos fatores, como por exemplo, as caracteristicas especificas
das nuvens que se desenvolvem na regido da floresta amazbnica no periodo de
transicao entre as estacdes seca e chuvosa, como por exemplo, a grande extensao

vertical e alta concentracdo de CCN'’s provenientes das queimadas na regido.
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Resultados do modelo para a remog¢é&o do sulfato e do dioxido de enxofre utilizando a
funcdo gama de distribuicdo de goticulas e precipit acao observada para evento do

10000 + dia 10/10/2002
ORemocao por nucleagdo de gotas
O Remocao dentro da nuvem
ORemocéao abaixo da nuvem Observado
20h UTC 23h UTC 1689,1ug/L
oo 1026,55ug/L 749,96ug/L

100

Totais de SO ,% na agua de chuva ( ug/
5

i

Simulagdes com precipitagcdo observada (0,39mm)

Figura 4-17 Comparacdo dos resultados obtidos pelo modelo de remocgéo para os horarios de
20:00 h UTC e 23:00 h UTC com a concentracao total de sulfato encontrada na agua de chuva,
utilizando a quantidade de precipitagdo observada no sitio experimental da FNS.

Observado vs simulado para diferentes extensdes ver ticais das nuvens

No entanto, observa-se nestas simula¢cdes, que o RAMS estima alturas para os
topos das nuvens de até 6000 m neste evento, o que ndo pode ser comprovado
observacionalmente durante o periodo de transicdo em Ronddnia. Sapucci et al. (2004)
e Andreae et al. (2004), mostraram que, durante este periodo, a altura média dos topos
das nuvens (considerando nuvens convectivas e estratiformes) era de
aproximadamente 16 km. Na Figura 4-18, observa-se uma representacao da estrutura
vertical das nuvens médias durante o periodo de transi¢cdo. Assim, tem-se o perfil
vertical da refletividade do radar para nuvens que tiveram duracédo de 30 a 60 minutos,

de 60 a 120 minutos e de mais de 120 minutos. Nota-se que, nos trés casos, a altura
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média do topo das nuvens (isolinhas de 10 dBZ) encontra-se em aproximadamente 16
km de altura, concordando com o0 encontrado pelos autores mencionados
anteriormente. Assim, conclui-se que, em ambas as simulacbes atmosféricas
realizadas, ha uma subestimativa da altura dos topos das nuvens calculadas pelo

RAMS.

Arura {kra)

of o2 44 06 08 10 a0 G 04 08 OB 1.0 go 02 L+ GE 08 0
Tempo Hormmalizado Tempa Mormrakzado Ternpe Nermalizade

Figura 4-18 Perfis verticais de refletividade do radar médios para as nuvens que ocorreram
durante o periodo de transi¢do entre as estacBes seca e chuvosa na regido amazodnica, para
eventos que duraram entre 30 e 60 minutos, 60 a 120 minutos e acima de 120 minutos.

Para a verificagdo do impacto desta variagcdo de profundidade da camada de
nuvem, foram realizadas quatro novas simulacdes utilizando as bases das nuvens
simuladas pelo RAMS, mas com a extensdo vertical de 14 km em todos 0s casos.
Desta forma, para as 20:00 h UTC, o topo da nuvem ficou em 15,8 km de altura e para
as 23:00 h UTC, em 16,3 km de altura. Neste caso, as duas primeiras simula¢gdes foram
realizadas utilizando as quantidades de precipitacdo simuladas pelo RAMS e as duas
dltimas, utilizando a quantidade de precipitacdo observada para os dois horarios

considerados.

Observa-se que, quando consideramos as precipitagbes simuladas, para o

horario das 20:00 h UTC o modelo subestima consideravelmente as concentracbes na
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agua de chuva, simulando apenas 9,31% do sulfato observado na agua de chuva
(157,33 pg/l), enquanto que para o horario das 23:00 h UTC, o modelo consegue
representar de maneira adequada (97,4%) as concentracOes de sulfato observadas na
agua de chuva (1645,05 pg/l), como pode ser observado na Figura 4-19. Esta diferenca
pode novamente estar associada a uma representacdo mais realistica da precipitagdo
simulada para o horario das 23:00 h UTC, fazendo com que o resultado final se

aproximasse bastante do observado.

Comparagao dos resultados para a remocao do sulfato e do dioxido de enxofre com
precipitacdo simulada para evento do dia 10/10/200 2

10000

' ORemogao por nucleacédo de gotas 23h UTC
ORemocéao dentro da nuvem 1645,05ug/L

O Remogé&o abaixo da nuvem Precip. Model.: Observado
0,75mm 1689,1ug/L

10001 20h UTC

157,33ug/L
Precip. Model.:
7,83mm

100 A

10 4

Totais de SO ,* na agua de chuva ( po/L)

Simulagdes com extensao vertical de nuvem de 14Km

Figura 4-19 Comparacéo dos resultados obtidos pelo modelo de remoc¢éo para os horarios de
20:00 h UTC e 23:00 h UTC com a concentracao total de sulfato encontrada na dgua de chuva,
utilizando a quantidade de precipitacdo simulada pelo RAMS e com extensao vertical da nuvem
observada.
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Ja nos casos onde foi utilizada a precipitacdo observada e extensao vertical da
nuvem de 14 km, nota-se que, em ambos 0s casos 0 modelo superestima as
concentracdes de sulfato na agua de chuva (aproximadamente 3000 ug/l), mostrando
assim, pouca sensibilidade do modelo as variagcbes das outras variaveis de entrada
simuladas pelo modelo atmosférico, como temperatura, umidade relativa e pressdo

neste caso (Figura 4-20), concordando com o obtido por Golcalves (1997).

Comparagéo dos resultados para a remogao do sulfato e do diéxido de enxofre com
precipitacéo observada (0,39 mm) para evento do dia  10/10/2002

10000 -
20h UTC 23h UTC

3154,04ug/L 3160,89ug/L Observado

1689,1ug/L

1000 -

100 ~

10 A

Totais de SO ,* na agua de chuva ( pg/L)

ORemocéao por nucleacdo de gotas
ORemocao dentro da nuvem
O Remocao abaixo da nuvem

Simulag8es com extensao vertical de nuvem de 14Km

Figura 4-20 Comparacéo dos resultados obtidos pelo modelo de remoc¢éo para os horarios de
20:00 h UTC e 23:00 h UTC com a concentracao total de sulfato encontrada na dgua de chuva,
utilizando a quantidade de precipitagcdo e extensdo vertical da nuvem observadas.
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Resumo parcial para a remocéo do sulfato e do diéxi do de enxofre (10/10/2002)

De uma maneira geral, observa-se em todas as simulacdes realizadas para estes
poluentes, uma maior contribuicdo dos processos de remocgao que ocorrem dentro da
nuvem (aproximadamente 95%) do que os que ocorrem abaixo dela (cerca de 5%).
Este fato pode provavelmente estar associado a alta concentracdo de aerossoéis na
regido provenientes de queimadas (além de aerossois biogénicos) no periodo

estudado, favorecendo assim, a remocgé&o por nucleacdo de gotas.

Além disso, o evento estudado teve duracdo de precipitagdo de apenas 20
minutos, além de chuva fraca associada, fazendo assim, com que a contribuicdo da
remocao abaixo da nuvem fosse menor. Outro fator que deve ainda ser considerado: a
baixa altura da base das nuvens no periodo do evento estudado, fazendo com que as

gotas precipitantes tivessem uma altura menor para interagir e coletar o aerossol.

As Tabelas 4-6, 4-7, 4-8 e 4-9 mostram entdo, um resumo dos resultados das
simulagbes para remocdo do sulfato e do dioxido de enxofre realizadas para este
evento, bem como a contribuicdo especifica de cada processo fisico nos resultados. A
Tabela 4-6 apresenta os resultados das simulagdes realizadas utilizando a precipitacado
simulada pelo RAMS como dado de entrada para o modelo B. V. 2 em ug/l de sulfato na
agua de chuva. O resultado em porcentagem de contribuicdo para cada etapa do
processo de remocdo (nucleacdo, abaixo da nuvem e dentro da nuvem) pode ser
observado na Tabela 4-7. Ja a Tabela 4-8 apresenta os resultados das simulacfes
realizadas utilizando a precipitacdo observada no sitio experimental de FNS em pug/l de
sulfato e os resultados em porcentagem de contribuicdo dos tipos de remoc¢do podem

ser observados na Tabela 4-9.
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Tabela 4-6 Resumo dos resultados das simulacdes realizadas para a remog¢éo do sulfato e do
diéxido de enxofre, para o dia 10/10/2002, que utilizaram a precipitacdo simulada pelo RAMS
como dado de entrada, em concentracao de sulfato encontrada na agua de chuva (ug/l).

Distribuicao de goticulas
de Levine &Schwartz
(1982)

Altura da camada de
nuvem de 14 Km e
precipitacdo simulada pelo

Distribuicao de goticulas
por gama com parametro
de forma 5

RAMS
20:00 h 23:00 h 20:00 h 23:00 h 20:00 h 23:00 h
(7,83mm)  (0,75mm) (7,83mm) (0,75 mm) (7,83 mm) (0,75 mm)
Dentro da nuvem 9,96 73,20 14,93 111,65 46,72 487,76
Abaixo da nuvem 1,59 19,18 1,60 19,18 1,60 19,19
Nucleagdo de gotas 34,83 260,52 34,83 260,52 109,01 1138,11
Total 46,38 352,90 51,36 391,35 157,33 1645,05

Tabela 4-7 Resumo dos resultados das simulagfes realizadas para a remoc¢éo do sulfato e do
diéxido de enxofre, para o dia 10/10/2002, que utilizaram a precipitacdo simulada pelo RAMS
como dado de entrada, em porcentagem de contribuicdo de cada etapa do processo de
remocao (nucleagéo de gotas, dentro da nuvem e abaixo da nuvem) (%).

Distribuicdo de goticulas
de Levine &Schwartz

Altura da camada de
nuvem de 14 Km e
precipitacdo simulada pelo

Distribuicdo de goticulas
por gama com parametro

(1982) de forma 5 RAMS
20:00 h 23:00 h 20:00 h 23:00 h 20:00 h 23:00 h
(7,83mm)  (0,75mm) (7,83mm) (0,75 mm) (7,83 mm) (0,75 mm)
Dentro da nuvem 215 20,7 29,1 28,5 29,7 29,6
Abaixo da nuvem 3,4 54 3,1 4,9 1,0 1,2
Nucleacdo de gotas 75,1 73,9 67,8 66,6 69,3 69,2
Total 100 100 100 100 100 100
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Tabela 4-8 Resumo dos resultados das simulacdes realizadas para a remog¢éo do sulfato e do
diéxido de enxofre, para o dia 10/10/2002, que utilizaram a precipitagdo observada como dado
de entrada, em concentracao de sulfato encontrada na agua de chuva (ug/l).

Precipitacdo observada e distribui¢cdo

. A Altura da camada de nuvem de 14 Km e
de goticulas por gama (parametro de

precipitacdo observada

forma 5)
20:00 h 23:00 h 20:00 h 23:00 h
(0,39 mm) (0,39 mm) (0,39 mm) (0,39 mm)
Dentro da nuvem 299,74 214,71 938,00 938,00
Abaixo da nuvem 27,38 34,23 27,38 34,23
Nucleacdo de gotas 699,43 501,01 2188,66 2188,66
Total 1026,55 749,96 3154,04 3160,89

Tabela 4-9 Resumo dos resultados das simulacdes realizadas para a remog¢éo do sulfato e do
diéxido de enxofre, para o dia 10/10/2002, que utilizaram a precipitagdo observada como dado
de entrada, em porcentagem de contribuicdo de cada etapa do processo de remocao
(nucleacgédo de gotas, dentro da nuvem e abaixo da nuvem) (%6).

Precipitacio observada e
distribuicdo de goticulas por gama
(parametro de forma 5)

Altura da camada de nuvem de 14
Km e precipitacéo observada

20:00 h 23:00 h 20:00 h 23:00 h
(0,39 mm) (0,39 mm) (0,39 mm) (0,39 mm)
Dentro da nuvem 29,2 28,6 29,7 29,7
Abaixo da nuvem 2,7 4,6 0,9 1,1
Nucleacdo de gotas 68,1 66,8 69,4 69,2

Total 100 100 100 100
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4.2.2.3 Nitrato particulado e acido nitrico gas

Para estas espécies quimicas, foram realizadas praticamente as mesmas
simula¢des descritas anteriormente, no entanto, a distribuicdo de goticulas proposta por
Levine & Schwartz (1982) nédo foi mais utilizada, uma vez verificado que a funcdo gama
representa de maneira mais adequada as propriedades das nuvens na regido durante o
periodo estudado. Assim, foram realizadas algumas simulacdes a fim de verificar a
interacdo do nitrato e do acido nitrico com as goticulas de nuvem e gotas de chuva,

tanto dentro como abaixo da nuvem.

Observado vs simulado com variaveis de entrada simu ladas pelo RAMS

Nas duas primeiras simulacdes realizadas, foram utilizadas todas as variaveis de
entrada (pressao, temperatura, umidade relativa, altura da base e topo da nuvem e
precipitacdo) estimadas pelo modelo atmosférico. Observa-se na Figura 4-21 que, neste
caso, o0 modelo subestima os valores de concentragdo de nitrato na agua de chuva,
estimando valores de 38,1 ug/l para o horario das 20:00 h UTC e 535,8 g/l
(subestimativa de 61,9%) para o horéario das 23:00 h UTC. Nota-se que a concentracao
estimada para o horario das 23:00 h UTC foi mais proxima da observada (38,1%), como
pdde ser observado também nas simula¢des para a remocao do sulfato e do didéxido de
enxofre, 0 que possivelmente pode estar associada a uma melhor representacéo da
quantidade de precipitacdo pelo RAMS para este horéario. Vale ressaltar que, para este

evento, este foi o poluente mais abundante encontrado na adgua de chuva analisada.
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Comparagao dos resultados para a remocgao do nitrato e do acido nitrico para o
evento do dia 10/10/2002 utilizando as duas simulag  des atmosféricas realizadas

Observado
ORemocéao por nucleacdo de gotas 4718,8ug/L

10000 1

O Remocéao dentro da nuvem
O Remocao abaixo da nuvem
23h UTC

10007 535,8ug/L

20h UTC
38,1ug/L

[N
o
L

Totais de NO 3 na agua de chuva ( pg/L)

Simula¢des com dados de entrada simulados pelo RAMS

Figura 4-21 Comparacéo dos resultados obtidos pelo modelo de remoc¢éo para 0 NO3z e HNO;
utilizando as condicdes iniciais simuladas pelo modelo atmosférico RAMS (2 horarios
selecionados para estudo) para evento do dia 10/10/2002.

Observado vs simulado para diferentes precipitacées

Nas terceira e quarta simulagcdes realizadas, foram utilizadas as precipitacoes
observadas e as outras variaveis simuladas pelo RAMS para os mesmos horarios
avaliados. Neste caso, observa-se (Figura 4-22) que, para ambos os horarios, as
concentracdes desta espécie quimica estimada pelo modelo de remocgédo se
aproximaram um pouco mais da observada na agua de chuva analisada, gerando
valores de concentracdo, de 840 pg/l para o horario das 20:00 h UTC e 1028,4 pg/l
(21,85%) de nitrato para o horario das 23:00 h UTC, ressaltando a importancia da boa

representacao da quantidade de precipitagdo para o modelo B. V. 2.
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Resultados do modelo para a remogéo do nitrato e d 0 acido nitrico utilizando
precipitacdo observada para o evento do dia 10/10/2 002

Observado

ORemocéo por nucleagéo de gotas 4718,8ug/L
O Remocéo dentro da huvem
ORemocéo abaixo da huvem

20h UTC 23h UTC
1000 | 840,1pg/L 1028,4pg/L

10000 +

100

10 4

Totais de NO 3" na agua de chuva ( pg/L)

SimulacGes com precipitagcdo observada (0,39 mm)

Figura 4-22 Comparacédo dos resultados obtidos pelo modelo de remocédo para o NOs e HNO;
para os horarios de 20:00 h UTC e 23:00 h UTC com a concentracéo total de nitrato observada
na agua de chuva, utilizando a quantidade de precipitacdo observada na FNS.

Observado vs simulado para diferentes extensdes ver ticais das nuvens

As quatro ultimas simulacdes para a remocédo do nitrato e do &cido nitrico, foram
realizadas utilizando a extensao vertical das nuvens de 14 km, no entanto, para as duas
primeiras, foram utilizadas as precipitacdes simuladas pelo RAMS para os horarios das
20:00 h UTC e 23:00 h UTC respectivamente. Ja nas duas Ultimas, a precipitacdo
utilizada foi a observada. Comparando os resultados obtidos com as precipitacdes
simuladas (Figura 4-23), novamente observa-se uma melhor representacdo dos

resultados quando utilizada uma extensdo vertical de nuvem mais proxima da

observada nas nuvens tipicas da regido estudada, no entanto, os resultados ainda se
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apresentam subestimados (concentracdo de 220,53 ug/l para o horario das 20:00 h
UTC, que representa um total de 4,7% do total de nitrato encontrado na 4gua de chuva
analisada e 2301,6 pg/l para o horéario das 23:00 h UTC, que representa um total de

48,8%)

Comparagéo dos resultados para a remogao do nitrato e do acido nitrico com
precipitacdo modelada para evento do dia 10/10/2002

10000 - Observado
O Remocgao por nucleagdo de gotas 23h UTC 4718,8ug/L
2301,6pg/L

O Remocgéo dentro da nuvem )
¢ Precip. Model.: 0,75mm

O Remocao abaixo da nuvem

1000 |
20h UTC
220,53ug/L
Precip. Model.: 7,83mm

100 A

10 4

Totais de NO 3" na agua de chuva ( pg/L)

Simula¢des com extensao vertical de nuvem de 14Km

Figura 4-23 Comparacdo dos resultados obtidos pelo modelo de remocgéo para os horarios de
20:00 h UTC e 23:00 h UTC com a concentracao total de nitrato encontrada na agua de chuva,
utilizando a quantidade de precipitagdo simulada pelo RAMS e com extensao vertical da nuvem
observada.

J& nas duas ultimas simulagbes (Figura 4-24), quando utilizado o valor de
precipitacdo observado (de 0,39 mm), o modelo de remoc¢do consegue estimar valores
de concentracdes totais na dgua de chuva, de 4420,4 ug/l para o horario das 20:00 h
UTC e 4424,2 pg/l para o horario das 23:00 h UTC, bem proximos do encontrado nas

observacdes, chegando a conseguir representar até 93,8% do total de nitrato
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encontrado na agua de chuva analisada (4718,8 ug/l ). Este resultado sugere assim, a
validade do modelo em representar fisicamente 0s processos de remog¢ao que ocorrem
tanto dentro quanto abaixo das nuvens, quando utilizadas condi¢des iniciais bastante

proximas a realidade.

Comparagao dos resultados para a remogao no nitrato e do &cido nitrico com
precipitacéo observada para o evento do dia 10/10/2 002

20h UTC 23h UTC
100007 4420,4yg/L 4424,2 yg/L
. ’ ' Observado 4718,8ug/L
Precip. Obs.: 0,39mm Precip. Obs.: 0,39mm Ho

1000 -

100 -

10 A

Totais de NO 3 na agua de chuva ( pg/L)

ORemocao por nucleacdo de gotas

ORemocao dentro da nuvem

ORemocéao abaixo da nuvem

SimulagBes com extensao vertical de nuvem de 14Km

Figura 4-24 Comparacéo dos resultados obtidos pelo modelo de remoc¢éo para os horarios de
20:00 h UTC e 23:00 h UTC com a concentracao total de nitrato encontrada na agua de chuva,
utilizando a quantidade de precipitagcdo e extenséo vertical da nuvem observadas.

Resumo parcial para a remocéo do nitrato e do acido nitrico (10/10/2002)

A Tabela 4-10 mostra entdo, um resumo dos resultados obtidos para as
simulactes realizadas para a remog¢do do nitrato e &cido nitrico, em concentracdo da

espécie quimica por litro de dgua de chuva. J4 a Tabela 4-11 apresenta os resultados
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em termos das contribuicdes especificas de cada etapa da remocao. Pode-se ressaltar
mais uma vez, a predominancia dos processos de remocdo que ocorrem dentro da
nuvem, sobretudo do processo de nucleacdo de goticulas, que juntos, neste caso,
chegam a representar até 98% da concentragdo total de nitrato encontrada na agua de
chuva pelas simulacfes. Além disso, nota-se que a simulacdo que obteve o melhor
resultado foi a que utilizou como dado de entrada a extensdo vertical de nuvem e
precipitacdo observada para a simulacdo atmosférica para o horario das 23 h UTC,
mostrando assim, a forte sensibilidade do modelo a estas variaveis. Observa-se ainda
gue, de maneira geral, a remog¢ado do nitrato e do acido nitrico pelos processos que

ocorrem abaixo da nuvem é ligeiramente menor (cerca de 1%) que a do sulfato.

Tabela 4-10 Resumo dos resultados das simulagdes realizadas para a remog¢édo do nitrato e
acido nitrico, para o dia 10/10/2002, em concentracdo de nitrato encontrada na agua de chuva

(ng/l).

Precipitagéo

Distribuicéo de Altura da camada de observada e Altura da camada de
goticulas porgama nuvem de 14 Km e distribuicéo de nuvem de 14 Km e
com parametro de precipitacédo goticulas por gama precipitacédo

forma 5 simulada pelo RAMS (parametro de forma observada
5)

20:00h 23:00h 20:00h  23:00h 20:00h 23:00h 20:00h 23:00 h
(7,83mm) (0,75mm) (7,83mm) (0,75mm) (0,39mm) (0,39mm) (0,39mm) (0,39mm)

Dentro da nuvem 8,20 104,84 43,87 458,00 164,70 201,62 880,76 880,77
Abaixo da nuvem 1,18 11,58 1,18 11,58 16,50 20,29 16,50 20,29
Nucleacéo de gotas 28,71 419,37 175,48 1832,02 658,82 806,49 3523,12 3523,12

total 38,09 535,79 220,53 2301,60 840,02 1028,40 4420,38 4424,18
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Tabela 4-11 Resumo dos resultados das simulag@es realizadas para a remog¢éo do nitrato e do
acido nitrico, para o dia 10/10/2002, em porcentagem de contribuicdo de cada etapa do
processo de remocéo (nucleagdo de gotas, dentro da nuvem e abaixo da nuvem) (%).

Altura da camada de Precipitagao

Q|str|bU|gao de nuvem de 14 Km e pbster\(aga e Altura da camada de
got|culasApor gama precipitaco distribuicdo de nuvem (_je_ 14~Km e
com parametro de simulada pelo goticulas por gama precipitacao

forma 5 RAMS (parametro de forma observada
5)

20:00h 23:00h 20:00h 23:00h 20:00h 23:00h 20:00h 23:00h
(7,83mm) (0,75mm) (7,83mm) (0,75mm) (0,39mm) (0,39mm) (0,39mm) (0,39mm)

Dentro da nuvem 21,5 19,5 19,9 19,9 19,6 19,6 19,9 19,9
Abaixo da nuvem 3,1 2,2 0,5 0,5 2,0 2,0 0,4 0,5
Nucleagdo de gotas 75,4 78,3 79,6 79,6 78,4 78,4 79,7 79,6
total 100 100 100 100 100 100 100 100

4.2.3 Evento dia 09/10/2002

4.2.3.1 Dados de entrada

Para este evento, vale ressaltar, que a precipitacdo teve horario de inicio as
20:06 h UTC e de término as 21:15 h UTC. Neste intervalo (aproximadamente 1 hora), a
guantidade de chuva que atingiu a superficie foi de 18,5 mm, sendo encontradas entéo,
concentracdes de 126,72 pg/l de SO4% 1034,16 pg/l de NO3 e 233,46 pg/l de NH4* na
agua de chuva analisada. Nota-se que neste evento, assim como no do dia 10/10/2002,

h& predominancia da espécie quimica nitrato na amostra analisada.
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Como dados de entrada, as concentracOes utilizadas para a camada entre a
superficie e a base da nuvem, para os gases (NHs; e HNOs) e particulados (SO4%, NH,"

e NO3) podem ser observadas na Tabela 4-12.

Tabela 4-12 Concentrag@es iniciais médias dos poluentes na camada entre a superficie e a
base da nuvem utilizadas como dados de entrada do modelo de remoc¢éo para evento do dia
09/10/2002

Dia e hora da NH; NH," HNO; NO3 SO, 8042'
observagao (Mg/m®)  (ug/m®)  (ug/m®)  (ug/m®)  (ug/m?®)  (ug/im?)
aerossol  09/10/2002 07:20 PM 0,070 0,223 0,360
gds  09/10/2002 08:00 PM 0,637 0,307 -

No entanto, neste horario, havia uma lacuna nos dados de concentracéo de SO..
Na tentativa de estimar este valor, foram utilizados dois métodos distintos e as
simulacdes foram realizadas para os dois casos. O primeiro método utilizado foi o da
média moével aplicada a série temporal das medidas de dioxido de enxofre, utilizando
dois pontos da série (Figura 4-25), que nos forneceu uma concentracdo de SO, na
superficie de 0,0717 pg/m®. Um zoom desta média mével para o periodo de interesse

pode ser observado na Figura 4-26
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Evolucédo temporal da concentracdo de SO2 durante a  campanha DRY TO WET

0,700
+ SO2

- Méd. Mév.
0,600 -

0,500 -

0,400

0,300

Concentragéo (ppb)

0,200 -

0,100

0,000 - T T T |
01/09/2002 12:00:00 11/09/2002 12:00:00 21/09/2002 12:00:00 01/10/2002 12:00:00 11/10/2002 12:00:00 21/10/2002 12:00:00 31/10/2002 12:00:00 10/11/2002 12:00:00 20/11/2002 12:00:00

tempo

Figura 4-25 Evolucdo temporal da concentracdo de dioxido de enxofre durante o periodo das
campanhas LBA-DRY-TO-WET e LBA-SMOCC.

Evolugdo temporal de SO2 ajustada pela média moével

0,100 4

@ SO02
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— . Méd. Mov. (S02)

0,080 1 Evento dia 09

Precipitacao:
18.5mm

0,070 +

0,060 -

0,050 +

0,040

Concentragdes (ppb)

0,030 4

0,020 +

0,010 4

0,000 T T T T T 1
07/10/2002  07/10/2002  08/10/2002 08/10/2002 09/10/2002 09/10/2002  10/10/2002 10/10/2002  11/10/2002 11/10/2002  12/10/2002
12:00:00 AM 12:00:00 PM 12:00:00 AM 12:00:00 PM 12:00:00 AM 12:00:00 PM 12:00:00 AM 12:00:00 PM 12:00:00 AM 12:00:00 PM 12:00:00 AM
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Figura 4-26 Ampliacdo da evolucdo temporal da concentracdo de SO, para o periodo de
interesse.
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O outro método utilizado para estimar a concentracdo de SO, na superficie foi o

da repeticdo do valor observado no horario imediatamente antes do inicio do evento
estudado. Esta metodologia se aplica, pois se sabe que o mais efetivo mecanismo de
remocdo de gases e material particulado na atmosfera € a precipitacdo, e neste
intervalo, entre o dado utilizado e o nosso evento, nédo foi registrado ocorréncia de
chuva na estacdo. Neste caso, o valor da concentracédo de dioxido de enxofre utilizado
como dado de entrada para o modelo B. V. 2 para a camada entre a superficie e a base

da nuvem foi de 0,2102 pg/m?®.

Utilizando a mesma consideracédo do decréscimo exponencial das concentracdes
com a altura (Stull (1988)) para o calculo destas dentro da nuvem, os valores médios

obtidos para esta camada podem ser observados na Tabela 4-13.

Tabela 4-13 Concentracdes dos poluentes médias na camada entre a base e o0 topo da nuvem
para evento do dia 09/10/2002

3 3
NH; NH,  HNO; NOy SO2(ug/m%) SO, (ugm’) g 2
wg/m®  (ug/m® (ugim® (ug/m?) Média Valor antes (ng/m?)
HY H9 HI H9 Moével evento HI
aerossol 0,035 0,041 0,007

gés 0,117 0,056 0,013 0,039
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Assim, os perfis verticais para as concentracdes de nitrato, acido nitrico, amdnio

e amoénia utilizados nas modelagens de remocdo para este evento podem ser
observados na Figura 4-27, enquanto que os perfis para o sulfato e para o didxido de
enxofre (utilizando as duas metodologias propostas para sua estimativa) podem ser

observados na Figura 4-28.

Perfis verticais de nitrato, acido nitrico, amonio e amdnia utilizados nas modelagens
para evento do dia 09/10/2002

7000 -
= Nitrato

= Acido Nitrico
6000
= Amonio

— Amonia

5000

'y
o
o
o

3000 -

Altura (m)

2000 -

1000 +

0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6 0,7

Concentrag3o ( pug/m?)

Figura 4-27 Perfis verticais das concentrac¢des de nitrato, 4cido nitrico, amoénio e amdnia iniciais
para dia 09/10/2002 utilizados nas modelagens da remocéao.
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Perfis verticais de di6xido de enxofre e sulfato ut ilizados nas modelagens para
evento do dia 09/10/2002
7000
=——S02 - estimado através da média moével

6000 ==S02 - valor do ponto antes do evento

——S042-

5000

N
o
o
o

3000 -

Altura (m)

2000 -

1000 +

0 0,05 0,1 0,15 0,2 0,25 0,3 0,35 0,4

Concentragdo ( pg/m 3)

Figura 4-28 Perfis verticais das concentracdes de SO, (estimado através da média mével e
utilizando o ponto imediatamente antes do evento) e SO,* iniciais para dia 09/10/2002 utilizados
nas modelagens de remocéo.

4.2.3.2 Sulfato particulado e didxido de enxofrega s

Observado vs simulado para diferentes métodos de es timativa de SO »

Para este evento, inicialmente foram realizadas duas simulacfes, ambas para o
Unico horario selecionado, 20:00 h UTC. Na primeira, foram utilizadas tanto a
guantidade de precipitacdo quanto as alturas da base e topo da nuvem simulada pelo
RAMS e a estimativa da concentracéo inicial de didéxido de enxofre realizada através da
média moével. Na segunda, foram utilizadas as mesmas configuracdes, no entanto
utilizando a estimativa da concentracao de SO, através da repeticdo do valor do horério

anterior ao de inicio do evento. Observa-se na Figura 4-29, que a primeira simulacao
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obteve concentracdo de apenas 23,84 ug/l, que representa apenas 18,8% do sulfato
encontrado na agua, enquanto que na segunda, a estimativa foi de 31,51 pg/l, que
representa 24,9% do mesmo. Neste caso, observa-se que embora ambas as
simulagbes apresentem valores subestimados de concentragdo em relacdo ao
observado, a segunda simulacédo teve resultados mais préximos ao encontrado na agua

de chuva analisada no sitio experimental, que neste caso, foi de 126,72 pg/l.

Comparagao dos resultados para a remocao do sulfato e diéxido de enxofre obtidos
pelo modelo utilizando a estimativa da concentragédo de SO, por média mével e o
valor imediatamente antes do evento do dia 09/10/20 02

1000 -
ORemocgéo por nucleagéo de gotas

ORemogao dentro da nuvem
ORemogao abaixo da nuvem Observado

126,72ug/L

100 +
Média mével Valor antes evento

23,83ug/L 31,51ug/L

10 4

Totais de SO ,* na agua de chuva ( pg/L)

0,1

Simulagdes com precipitagdo simulada pelo RAMS (13, 65mm)

Figura 4-29 Comparacdo dos resultados obtidos pelo modelo de remocao para o horario de
20:00 h UTC utilizando as duas metodologias de estimativa do dioxido de enxofre, com a
concentracdo de sulfato encontrada na dgua de chuva observada, utilizando a quantidade de
precipitacdo simulada pelo RAMS.
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Observado vs simulado para diferentes extensées ver ticais das nuvens

No entanto, também nesta simulacdo atmosférica, 0 RAMS subestimou a altura
do topo das nuvens, calculando valores de aproximadamente 5830 m. Com o objetivo
de comprovar a sensibilidade do modelo a este parametro de entrada, foram realizadas
guatro simulacdes utilizando a extenséo vertical da nuvem de 14 km, gerando assim,
um topo de 15,8 km de altura (concordando com o que foi observado na Figura 4-18).
Entdo, nas duas primeiras simulacdes, foi utilizada a precipitacdo simulada pelo RAMS
(13,65 mm) para a estimativa de SO, através da média movel e repeticdo do horério
anterior respectivamente. Observa-se na Figura 4-30 que o modelo conseguiu
representar de maneira satisfatoria (108,54 pg/l) a concentracdo de sulfato na agua
para a estimativa de SO, realizada através da repeticdo do valor do horario anterior
(85,6%), enquanto que no caso da estimativa através da média mével, houve uma

ligeira subestimativa (82,24 ug/l) da concentracao observada (64,9%).
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Comparagéo dos resultados para a remocao do sulfato e diéxido de enxofre
utilizando a estimativa da concentracdo de SO , por média mével e o valor

imediatamente antes do evento do dia 09/10/2002

1000 -
ORemocéo por nucleagéo de gotas

ORemocgaodentro da nuvem
ORemogao abaixo da nuvem Valor antes evento Observado

Média moével 108,53ug/L 126,72ug/L
100 82,24ug/L

10 4

Totais de SO ,* na agua de chuva ( ug/L)

0,1 : ‘
SimulagBes com precipitacdo simulada pelo RAMS (13, 65mm) e extensé&o vertical de
nuvem observada (14 Km)

Figura 4-30 Comparacédo dos resultados obtidos pelo modelo de remocao para o horario de
20:00 h UTC utilizando as duas metodologias para a estimativa do SO, com a concentracao
total de sulfato encontrada na 4gua de chuva, utilizando a quantidade de precipitacdo simulada
pelo RAMS e com extenséo vertical da nuvem observada.

No caso das duas Ultimas simulacdes realizadas para estes poluentes, foram
mantidas as mesmas configuragbes anteriores, no entanto foi utilizado o valor de
guantidade de precipitacdo observado (18,5 mm). Observa-se na Figura 4-31 que,
neste caso, ambas as simulacbes subestimam ainda mais as concentracdes
encontradas na agua, simulando apenas 63,2% do sulfato encontrado na agua de
chuva analisada, j4 que, ao contrario do evento do dia 10/10/2002 em que em ambas
as simulagbes o modelo superestima a precipitacdo ocorrida, neste caso o modelo

subestima a precipitacdo na estagdo, simulando um total de 13,65 mm em uma hora .
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Comparagao dos resultados para a remocao do sulfato e dioxido de enxofre
utilizando a estimativa da concentragdo de SO  , por média mével e o valor

imediatamente antes do evento do dia 09/10/2002
1000 -
ORemocéo por nucleagéo de gotas

ORemogao dentro da nuvem

ORemogao abaixo da nuvem Observado

Valor antes evento 126,72ug/L

100 ] Média moével 80,11pg/L

60,69ug/L

10 4

Totais de SO ,* na agua de chuva ( ug/L)

0,1 : ‘
Simulag8es com precipitacdo observada (18,5mm) e ex  tenséo vertical de nuvem
observada (14 Km)

Figura 4-31 Comparacdo dos resultados obtidos pelo modelo de remocado para o horario de
20:00 h UTC utilizando as duas metodologias para a estimativa do SO, com a concentracao
total de sulfato encontrada na &gua de chuva, utilizando a quantidade de precipitagdo e
extensao vertical da nuvem observadas.

Resumo parcial para a remocédo do sulfato e do diéxi do de enxofre (09/10/2002)

Assim, como observado no evento do dia 10/10/2002, nota-se uma
predominadncia dos processos de remocdo que ocorrem dentro da nuvem
(aproximadamente 95%, Tabela 4-15) (principalmente associado a remocao por
nucleacdo de goticulas de nuvem, responsaveis em média por cerca de 68% da
limpeza da atmosfera para este poluente), o que era de se esperar, ja que o0s dois
eventos encontram-se no periodo de transicdo de estacdes em Ronddnia, fazendo com
gue apresentem caracteristicas fisicas bastante semelhantes. Assim, observa-se na

Tabela 4-14 um resumo das informacdes extraidas das simulacfes realizadas para a
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remocdo do sulfato e do diéxido de enxofre para o evento do dia 09/10/2002 em

concentracdo da espécie quimica por litro de agua de chuva. Ja na Tabela 4-15,

observam-se as porcentagens das contribuicbes de cada etapa do processo de

remocao separadamente (nucleacdo de gotas, remocao abaixo e dentro da nuvem).

Tabela 4-14 Resumo dos resultados das simulacgdes realizadas para a remocao do sulfato e do
diéxido de enxofre, para o dia 09/10/2002, em concentracdo de sulfato encontrado na agua de

chuva (ug/l).

Distribuicdo de goticulas

por gama com
parametro de forma 5 e
precipitacdo simulada

Altura da camada de nuvem

de 14 Km e precipitagéo
simulada pelo RAMS

Altura da camada de nuvem
de 14 Km e precipitagéo
Observada (18,5mm)

(13,65 mm) (13,65 mm)
Média Média Média
moével Valor antes do movel Valor antesdo  modvel Valor antes do
para evento para para evento para para evento para
estimar  estimar SO, estimar estimar SO, estimar estimar SO,
SO, SO, SO,
Dentro da nuvem 6,83 9,16 24,42 32,26 18,02 23,81
Abaixo da nuvem 0,83 0,99 0,83 0,99 0,62 0,76
Nucleacdo de gotas 16,18 21,37 56,99 75,28 42,05 55,55
Total 23,84 31,52 82,24 108,54 60,69 80,11

Tabela 4-15 Resumo dos resultados das simulacdes realizadas para a remocao do sulfato e do
diéxido de enxofre, para o dia 09/10/2002, em porcentagem de contribuicdo de cada etapa do
processo de remocéo (nucleagéo de gotas, dentro da nuvem e abaixo da nuvem) (%)

Distribui¢do de goticulas

por gama com
parametro de forma 5 e
precipitacdo simulada

Altura da camada de nuvem
de 14 Km e precipitagéo
simulada pelo RAMS

Altura da camada de nuvem
de 14 Km e precipitagédo
Observada (18,5mm)

(13,65 mm) (13,65 mm)
Média Média Média
movel Valor antesdo  moével Valor antes do movel Valor antes do
para evento para para evento para para evento para
estimar  estimar SO, estimar estimar SO, estimar estimar SO,
SO, SO, SO,
Dentro da nuvem 28,6 29,1 29,7 29,7 29,7 29,7
Abaixo da nuvem 3,5 3,1 1,0 0,9 1,0 1,0
Nucleacdo de gotas 67,9 67,8 69,3 69,4 69,3 69,3
total 100 100 100 100 100 100
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4.2.3.3 Nitrato particulado e acido nitrico gas

Observado vs simulado para diferentes precipitacées

Para o nitrato e &cido nitrico, praticamente as mesmas simulacfes foram
realizadas, para verificar os resultados encontrados no evento do dia 10/10/2002.
Assim, as duas primeiras simulacbes realizadas utilizaram os dados de entrada
simulados pelo modelo atmosférico RAMS. No entanto, na segunda, a precipitacdo
utilizada foi a observada. Nota-se na Figura 4-32 uma forte subestimativa
(aproximadamente duas ordens de grandeza, simulando apenas 2,8%) dos valores de
concentracao de nitrato na agua pelo modelo de remocé&o nas duas simulagées (mesmo
utilizando precipitacdo observada). Ainda assim, observa-se que o modelo tende
manter as mesmas propor¢cdes encontradas para o evento do dia 10/10/2002, entre as
remoc¢des que ocorrem dentro da nuvem por nucleacdo de gotas e por processos de

interacdo e a remoc&ao que ocorre abaixo da nuvem.
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Comparagao dos resultados para a remogao do nitrato e do acido nitrico  utilizando a
precipitacéo observada e simulada para o evento do dia 09/10/2002

10000 +
ORemocao por nucleacdo de gotas

ORemocao dentro da nuvem Observado

1000 4 O Remocé&o abaixo da nuvem 1034,16ug/L

100 4 Precipitagcao Simulada Precipitacao
(13,65mm) Observada (18,5mm)
29,19u0/L 21,58ug/L

10 4

Totais de NO 3" na agua de chuva ( pg/L)

0,1

Figura 4-32 Comparacdo dos resultados para a remocdo do NOs; e HNO; utilizando a
precipitacdo observada e a simulada pelo RAMS para o evento do dia 09/10/2002.

Observado vs simulado para diferentes extensdes ver ticais das nuvens

Utilizando a extensdo vertical das nuvens de 14 km nas terceira e quarta
simulagdes, sendo a terceira realizada utilizando a precipitacdo simulada pelo RAMS e
a quarta utilizando a precipitacdo observada na estacdo, nota-se na Figura 4-33 que o
modelo se aproxima um pouco mais do valor observado, simulando uma concentragao
total de 100,75 pg/l de nitrato com a precipitacdo simulada pelo RAMS e de 74,37 ugl/l
de nitrato para a precipitacdo observada. No entanto, este ainda subestima em pelo
menos uma ordem de grandeza os resultados para esta espécie quimica, simulando

apenas 9,7% do total de nitrato encontrado na agua de chuva quando utilizando a
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precipitacdo simulada pelo RAMS e 7,2% quando utilizando a precipitacdo observada

no sitio experimental da FNS.

Comparagao dos resultados para a remocgao do nitrato e do acido nitrico com
precipitacdo simulada e observada para evento do di  a 09/10/2002

10000
ORemocao por nucleagdo de gotas

ORemocao dentro da nuvem Observado
1000 4 O Remogc&o abaixo da nuvem 1034,16ug/L
Precipitacdo Simulada Precipitac&o
(13,65mm) Observada (18,5mm)
100,74pg/L 74,37)g/L

100

10 4

Totais de NO 3" na agua de chuva ( pg/L)

0,1

Simula¢bes com precipitacdo simulada pelo RAMS (13, 65 mm) e extensé&o vertical de
nuvem observada (14 Km)

Figura 4-33 Comparac¢do dos resultados para a remocao do NO3 e HNOj; utilizando a extensao
vertical da nuvem observada (14 km) e precipitacbes observada e simulada pelo RAMS, para
evento do dia 09/10/2002.

Resumo parcial para a remocéo do nitrato e do acido nitrico (09/10/2002)

Assim, observa-se na Tabela 4-16, o resumo das simulagdes realizadas para a
remocao do nitrato e do acido nitrico para este evento do dia 09/10/2002, em termos da
concentracdo de nitrato encontrada na dgua de chuva analisada. Nota-se ainda, como
esperado, uma maior eficiéncia dos processos que ocorrem no interior das nuvens
(Tabela 4-17) para a remocao do nitrato e do acido nitrico da atmosfera, o que também
pode ser observado no evento do dia 10/10/2002 e para os outros poluentes avaliados.

Observa-se que, para este evento, as simulacdes para o nitrato e 4cido nitrico foram as
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gue apresentaram os piores resultados, conseguindo representar apenas um maximo

de aproximadamente 10% do total desta espécie quimica na dgua de chuva. Observa-

se ainda que, de maneira geral, como também pdde ser verificado no evento do dia

10/10/2002, a remocdo do nitrato e do acido nitrico pelos processos que ocorrem

abaixo da nuvem é ligeiramente menor (cerca de 1%) que a do sulfato.

Tabela 4-16 Resumo dos resultados das simulac¢des realizadas para a remog¢é&o do nitrato e do
acido nitrico, para o dia 09/10/2002, em concentracdo de nitrato encontrada na agua de chuva

(na/l).

Distribuicao de
goticulas por gama  Altura da camada
com parametro de de nuvem de 14

Distribuicao de
goticulas por gama
com parametro de

Altura da camada
de nuvem de 14 Km
e precipitacao

forr_na 5 e simulada pelo forr_na 5 e Km e precipitagéo
precipitagéo precipitagdo observada
. RAMS
simulada (13,65 mm) observada (18,5mm)
(13,65 mm) ' (18,5 mm)
Dentro da nuvem 5,67 19,98 4,18 14,74
Abaixo da nuvem 0,84 0,84 0,66 0,66
Nucleagdo de gotas 22,68 79,92 16,74 58,97
total 29,19 100,74 21,58 74,37

Tabela 4-17 Resumo dos resultados das simulac¢des realizadas para a remog¢é&o do nitrato e do
acido nitrico, para o dia 09/10/2002, em porcentagem de contribuicdo de cada etapa do
processo de remocao (nucleagéo de gotas, abaixo da nuvem e dentro da nuvem) (%).

Distribuicéo de Distribuicéo de
gogﬁ]u;asorrfr Altura da camada de gogﬁ]u;asorrfr Altura da camada
grémetro de nuvem de 14 Km e grémetro de de nuvem de 14 Km
P forma 5 e precipitacdo simulada P forma 5 e e precipitagcdo
LTz elo RAMS LTz observada
precipitacédo ?13 65 mm) precipitacédo (18,5mm)
simulada ’ observada ’
(13,65 mm) (18,5 mm)
Dentro da nuvem 19,4 19,8 19,4 19,8
Abaixo da nuvem 2,9 0,8 3,0 0,9
Nucleagdo de gotas 77,7 79,4 77,6 79,3

total

100 100 100 100
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4.2.3.4 Amonio particulado e amdnia gas

Observado vs simulado para diferentes precipitacées

Para o amonio e amonia, foram realizadas as mesmas simulacdes descritas
anteriormente para o nitrato e &cido nitrico, no entanto, neste caso, os resultados
apresentados pelo modelo de remocédo foram significativamente melhores. Observa-se
na Figura 4-34, uma comparacdo entre os resultados obtidos pelas simulagdes
utilizando como dados de entrada todas as variaveis simuladas pelo RAMS e utilizando
a precipitacdo observada na estacdo para o horario do evento. Nota-se novamente uma
subestimativa dos valores simulados, entretanto, o valor de concentracdo estimado
utilizando a precipitacdo simulada pelo RAMS (42,0 pg/l) foi mais préximo do
encontrado na agua de chuva analisada, atingindo 18% do valor observado (233,46
pg/l). Este fato ocorre devido ao efeito de diluicho promovido pelo aumento da
guantidade de &gua precipitada, que neste caso, a simulada pelo RAMS foi menor que

a observada.
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Comparagao dos resultados para a remog¢ao do aménio e da aménia utilizando a
precipitacdo observada e simulada para o evento do dia 09/10/2002

1000 4
O Remogao por nucleagdo de gotas

ORemocao dentro da nuvem Observado
O Remogéo abaixo da huvem 233,46pg/L

100 | Precipitacdo

Simulada (13,65mm) Precipitacéo
42,0ug/L Observada (18,5mm)
31,2pg/L

10 4

Totais de NH ;" na agua de chuva ( pg/L)

Figura 4-34 Comparagdo dos resultados para a remocdo do NH,” e NH; utilizando a
precipitacdo observada e a simulada pelo RAMS para o evento do dia 09/10/2002.

Observado vs simulado para diferentes extensdes ver ticais das nuvens

Ja a Figura 4-35, apresenta uma comparagdo entre os resultados obtidos pelo
modelo de remocdo para as duas simulagbes realizadas para o amoénio e amoénia
utilizando a extensdo vertical da nuvem de 14 km de altura, e as quantidades de
precipitacdo simulada pelo RAMS e observada na estacdo. Neste caso, observa-se que
o0 modelo conseguiu representar de maneira mais adequada os valores de
concentracao, chegando a encontrar 58,9% (137,4 ug/l) do mesmo quando utilizando a
guantidade de precipitacdo modelada (13,65 mm), enquanto que quando utilizada a
precipitacdo observada, o modelo simula apenas 43,6% (101,7 pg/l) da concentragao

de amoénio encontrada na 4gua de chuva analisada.
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Comparagao dos resultados para a remogao do aménio e da amoOnia com
precipitacéo simulada e observada para eventodod  ia 09/10/2002

1000 A

o Observado
Precipitacdo N 233,46pug/L
Simulada (13,65mm) precipitagao -
137 4ug/L Observada (18,5mm)
da) 101, 7pg/L

100 A

101

Totais de NH ," na 4gua de chuva ( ug/L)

ORemocao por nucleagdo de gotas
ORemocaodentro da nuvem
ORemocao abaixo da nuvem

Extensao vertical da nuvem observada (14 Km)

Figura 4-35 Comparacao dos resultados para a remocédo do NH," e NHj; utilizando a extensdo
vertical da nuvem observada (14 Km) e precipitacdes observada e simulada pelo RAMS, para
evento do dia 09/10/2002.

Resumo parcial para a remocdo do aménio e da aménia (09/10/2002)

Assim, na Tabela 4-18, observa-se um resumo dos resultados obtidos para as
simulacdes realizadas para a remocdo da amonia e do amonio da atmosfera através da
remocdo Umida, em concentracdo da espécie quimica por litro de agua de chuva
analisado. J4 a Tabela 4-19, apresenta os resultados em termos das porcentagens de
contribuicdo de cada etapa do processo de remocdo deste poluente da atmosfera.
Como o encontrado para as demais espécies analisadas, observa-se também, o
destague dos processos que ocorrem dentro da nuvem, em especial a nucleagao de
goticulas, como os mais eficientes na remocdo destas espécies da atmosfera. No

entanto, nota-se que, para estes poluentes, a remocdo abaixo da nuvem foi a mais
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significativa entre as outras simulagfes realizadas para os outros poluentes e para o

outro evento, chegando a ser responsavel por cerca de 10% do amdnio encontrado na

agua de chuva.

Tabela 4-18 Resumo dos resultados das simulacdes realizadas para a remo¢éo do amonio e da
amodnia, para o evento do dia 09/10/2002, em concentracdo de amdnio encontrada na agua de

chuva (ug/l).
Distribuigdo de Distribuic&o de
goticulas por Altura da camada  goticulas por gama
gama com A Altura da camada de
A de nuvem de 14 Km  com parametro de
parametro de L nuvem de 14 Km e
e precipitacao forma5e T
forma5e : Lo precipitacao
recipitacio simulada pelo precipitacéo observada (18,5mm)
precipitag RAMS (13,65 mm) observada ’
simulada (18,5 mm)
(13,65 mm) '
Dentro da nuvem 7,57 26,66 5,58 19,67
Abaixo da nuvem 4,12 4,12 3,32 3,32
Nucleacdo de gotas 30,28 106,66 22,34 78,70
total 41,97 137,44 31,24 101,69

Tabela 4-19 Resumo dos resultados das simulacdes realizadas para a remo¢édo do amdnio e da
amonia, para o evento do dia 09/10/2002, em porcentagem de contribuicdo de cada etapa do
processo de remocao (nucleagéo de gotas, dentro da nuvem e abaixo da nuvem) (%).

Distribuicao de
goticulas por

Distribuicdo de

goticulas por

Altura da camada de Altura da camada de

gama ::orr(; nuvem de 14 Km e gama ::orr(; nuvem de 14 Km e
pi:)armz [r,oe € precipitacdo simulada piﬁmz ts,oe € precipitacédo
I pelo RAMS LT observada
precipitacédo (13,65 mm) precipitacédo (18,5mm)
simulada ' observada ’
(13,65 mm) (18,5 mm)
Dentro da nuvem 18,0 19,4 17,9 19,3
Abaixo da nuvem 9,8 3,0 10,6 3,3
Nucleacdo de gotas 72,2 77,6 71,5 77,4
total 100 100 100 100
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5 CONCLUSOES

O objetivo deste trabalho foi simular as concentragbes das espécies quimicas

encontradas na agua de chuva em Rondénia (SO;*, NH,", NO3) removidas da

atmosfera (através dos gases: SO, NHz HNO; e os respectivos particulados: SO4%,

NH;", NO3) via deposicdo Umida, e estudar os processos fisicos envolvidos nesta

remocdo, através de modelagem computacional (utilizando o modelo atmosférico

RAMS e o modelo de remocao B. V. 2). Assim, as principais conclusdes obtidas

podem ser observadas nos itens abaixo:

As simulacdes atmosféricas com o RAMS apresentaram resultados bastante
satisfatorios conseguindo representar aspectos microfisicos das nuvens que se
desenvolvem na regido amazonica com bastante fidelidade, no entanto, observou-se
uma pequena defasagem tanto espacial quanto temporal dos nudcleos de
nebulosidade e de precipitacio em comparacdo com as imagens de satélite e
campos do radar meteorolégico, além do modelo ter apresentado uma tendéncia de
subestimar a extensdo vertical das nuvens em todas as simulacdes realizadas, 0

gue afetou diretamente os resultados das simulacdes da remocéao.

De uma maneira geral, as simulagbes para todas as espeécies quimicas estudadas
tenderam a subestimar as concentragbes destas na agua de chuva quando
comparadas as analises observacionais em ambos 0s eventos analisados,

principalmente quando utilizadas as extensdes verticais das nuvens simuladas pelo
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RAMS. Este resultado difere do encontrado por Ramos (2000) e Gongalves et al.
(2002) para a mesma analise realizada em S&o Paulo, onde os autores encontram
uma superestimativa pelos modelos das concentracfes das espécies quimicas na

agua de chuva, exceto para o nitrato.

No entanto, esta subestimativa dos resultados concorda com os resultados
encontrados por Nakaema (2001) quando o autor utiliza para estimar o perfil vertical
da concentracdo do sulfato dentro da nuvem, o equacionamento baseado no
decréscimo exponencial das concentraces proposto por Seinfeld & Pandis (1998).
Neste caso, o perfil tende a ter um decréscimo muito mais abrupto do que o

encontrado experimentalmente, fazendo com que a remocao seja subestimada.

Maior contribuicdo dos processos de remocao que ocorrem dentro da nuvem (entre
89% e 99%), principalmente o de nucleacdo de gotas, nas concentracdes totais dos
poluentes na agua de chuva em ambos o0s eventos. Este resultado poderia estar
associado a uma grande diferenca na estrutura e microfisica das nuvens que se
desenvolvem na regido amazbnica em época de queimadas e as que se
desenvolvem numa regido metropolitana de latitudes médias, ja que, no caso das
primeiras, observa-se um grande desenvolvimento vertical das mesmas e uma alta
concentracdo de particulas disponiveis na atmosfera para servirem de nucleos de
condensacéo de nuvens, o que faz com que a contribuicdo da remocao dentro da
nuvem seja predominante em todas as simulacdes realizadas (concordando com o
encontrado por Gongalves et al. (2003), para a regido do Amapéa, que encontra
propor¢des de remocdo dentro das nuvens de até 95% em relacdo ao total dos

poluentes encontrados na agua de chuva analisada), o que ndo pdde ser verificado
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para os estudos realizados em S&o Paulo, onde foi encontrado o predominio da
remocdo abaixo da nuvem (Ramos (2000), Goncalves et al. (2000) e Nakaema

(2001)).

Comparando os resultados obtidos para os dois eventos estudados, observou-se
uma grande similaridade entre eles no que diz respeito as propor¢des de remocao
dentro e abaixo da nuvem (cerca de 5%), no entanto, notou-se que no evento do dia
09/10/2002, a porcentagem associada a remocao abaixo da nuvem foi ainda menor

(cerca de 2% apenas).

Foi verificado que, para o aménio e amonia (analisado no evento do dia
09/10/2002), a remocgé&o abaixo da nuvem foi a mais significativa comparada com as
outras espécies analisadas, chegando a ser responsavel por cerca de 10% do
amoénio encontrado na 4gua de chuva. Este resultado pode estar associado a uma
maior concentracdo de gas amonia (praticamente o dobro em relagdo a cada uma
das outras espécies analisadas. Trebs et al. (2004)) na atmosfera proxima a
superficie, fazendo assim, com que este gas fosse removido em maior quantidade

pelas gotas precipitantes.

Comparando os resultados obtidos para o sulfato, dioxido de enxofre, nitrato, e
acido nitrico nos dois eventos estudados, observou-se um comportamento bastante
parecido entre as espeécies, no entanto com uma contribuicdo da remocéao abaixo da
nuvem ligeiramente superior para o sulfato e didéxido de enxofre (cerca de 1% de

diferenca apenas).
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Curta duracédo do evento de precipitacdo do dia 10/10/2002 (apenas 20 minutos),
além de chuva fraca associada (0,39 mm), fez com que a contribuicdo da remocéao

abaixo da nuvem fosse menor.

Baixa altura da base das nuvens no periodo do evento estudado fez com que as
gotas precipitantes tivessem uma altura menor para interagir e coletar o aerossol,
enquanto que a altura do topo das nuvens em aproximadamente 16 km (estimado
através da refletividade do radar disponivel durante o experimento LBA) fez com que

a contribuicdo da remocao dentro da nuvem fosse bastante significativa.

Para os dois eventos estudados, observou-se que as concentragdes foram mais
bem modeladas para o sulfato e dioxido de enxofre (que em alguns casos, as
simulacdes chegam a representar 97,4% da concentracéo de sulfato encontrada na
agua de chuva observada na estagao para o evento do dia 10/10/2002), do que para
0s outros poluentes (o melhor resultado obtido foi o de 93,8% de nitrato quando
utilizada a extenséo vertical de nuvem observada no evento do dia 10/10/2002).
Este resultado pode estar associado a utilizacdo da representacdo da curva de
distribuicdo dos poluentes na atmosfera baseada na do sulfato, mesmo para o
nitrato e para o amonio, por esta ser mais conhecida na literatura (Nakaema (2001)).
Este resultado concorda ainda com o obtido por Gongalves et al. (2003) em seu

estudo também para a regido amazoénica (Amapa).

Forte sensibilidade do modelo de remocdo as variaveis como quantidade de
precipitacdo que atinge a superficie durante o evento e altura da base e extensdo
vertical da camada de nuvem. No entanto, observou-se que varidveis médias nas

camadas entre a superficie e a base da nuvem e entre a base e o topo da nuvem,
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como temperatura, umidade relativa e pressdo, praticamente nao interferem nos
resultados do modelo de remogéo. Este resultado concorda com o encontrado por

Goncalves (1997) utilizando o mesmo modelo de remocéao.

* Foram realizadas melhorias em algumas parametrizacdes do modelo de remocéao B.
V. 2, como por exemplo, na representacdo do espectro de distribuicdo de goticulas
de nuvem, através da implementacdo da funcdo gama de distribuicdo e da
velocidade terminal destas goticulas, através do equacionamento proposto por

Pruppacher & Klett (1997).

No entanto, ressalta-se ainda, a importancia de melhor representar o perfil vertical
dos aerossois atmosféricos no modelo de remocao, principalmente dentro da nuvem.
Para isto, sugere-se uma adaptacdo do método proposto por Freitas et al. (2000), em
gue o autor considera o processo de convecgao no interior da nuvem, o que faria com
gue os aerossois fossem transportados para alturas mais elevadas, aumentando ainda
mais a quantidade de poluentes removida por processos que ocorrem dentro da nuvem

e melhorando os resultados antes subestimados pelo modelo.

Portanto, um dos mais significativos resultados desta pesquisa foi a verificacdo da
necessidade de se conhecer bem as caracteristicas especificas da regido de estudo, ja
gue se observou na regido amaz6nica, um comportamento dos processos de remoc¢ao
bem diferente do encontrado em regides industrializadas de latitudes médias ja bem
estudadas como Séo Paulo, por exemplo. No caso, verificou-se uma predominancia dos

processos de remogdo que ocorrem dentro da nuvem, sendo o mecanismo principal, o
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processo de nucleacdo de goticulas, mostrando assim, a maior disponibilidade de

ndcleos de condensacdo de nuvens em periodo de queimada sobre a floresta tropical.

Os resultados demonstram ainda, a grande relevancia dos mecanismos de
deposicdo Umida na transferéncia da poluicdo atmosférica para outros ecossistemas

naturais, o que pode trazer um forte impacto ecolégico na regido estudada.
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