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ABSTRACT. This article deals with the scavenging processes modeling of the particulate sulfate and the gas sulfur dioxide, emphasizing the synoptic conditions at
different sampling sites in order to verify the domination of the in-cloud or below-cloud scavenging processes in the Metropolitan Area of Sdo Paulo (RMSP). Three
sampling sites were chosen: GV (Granja Viana) at RMSP surroundings, IAG-USP and Mackenzie (RMSP center). Basing on synoptic conditions, it was chosen a group of
events where the numerical modeling, a simple scavenging model, was used. These synoptic conditions were usually convective cloud storms, which are usual at RMSP.
The results show that the in-cloud processes were dominant (80%) for sulfate/sulfur dioxide scavenging processes, with below-cloud process indicating around 20% of
the total. Clearly convective events, with total rainfall higher than 20 mm, are better modeled than the stratiform events, with correlation coefficient of 0.92. There is also
a clear association with events presenting higher rainfall amount and the ratio between modeled and observed data set with correlation coefficient of 0.63. Additionally,
the suburb sampling site, GV, as expected due to the pollution source distance, presents in general smaller amount of rainwater sulfate (modeled and observed) than the
center sampling site, Mackenzie, where the characterization event explains partially the rainfall concentration differences.

Keywords: scavenging processes, sulfate and sulfur dioxide, air pollution.

RESUMO. Este artigo versa sobre a modelagem dos processos de remogdo do sulfato no material particulado sulfato e o gas didxido de enxofre, comparando as
condic@es sindpticas, em diferentes locais de coleta, com o intuito de se verificar a dominancia dos processos dentro e abaixo da nuvem na Regido Metropolitana de
Sdo Paulo (RMSP). Trés locais de amostragens foram escolhidos: GV (Granja Viana) na periferia da RMSP, IAG-USP e no Mackenzie (RMSP centro). Baseando-se
nas condigdes sindpticas, foram escolhidos grupos de eventos onde a modelagem numérica foi simulada, usando um modelo simples de remogdo. Estas condigdes
foram geralmente de nuvens convectivas, sendo as mais comuns na RMSP. Os resultados mostram que 0s processos dentro da (intra-)nuvem foram dominantes (80%)
para a remogdo de sulfato/dioxido de enxofre. Os processos de remogdo abaixo da nuvem indicaram cerca de 20% deste total. Eventos claramente convectivos, com
precipitagdo total maior que 20 mm, s3o mais eficientemente modelados que os eventos mais estratiformes, com um coeficiente de correlagdo de 0,92. H& também
uma clara associagdo entre eventos de maior precipitagdo e a razdo entre modelado e observado, com coeficiente de correlagdo de 0,63. Adicionalmente, como seria de
esperar a respeito da distancia as fontes de poluicdo, o local de amostragem GV apresentou de modo geral menores concentragdes de sulfato na dgua de chuva, tanto
modelado como observado, do que a regido central, no Mackenzie, onde a caracterizagdo dos eventos explica parcialmente as diferengas entre as concentragoes em
agua de chuva.

Palavras-chave: processos de remogdo, sulfato e diéxido de enxofre, poluicdo atmosférica.
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INTRODUGAO

A poluicdo atmosférica e seus impactos nos ecossistemas sao
considerados um dos problemas topicos no mundo atual. A po-
luigdo pode tanto ser de origem antropica, como também pro-
veniente de emissdes naturais, devido a decomposicdo efetuada
pela microbiota, e de erupgGes vulcanicas, entre outras fontes.
Ha varios processos atmosféricos que promovem a remocdo da
poluigdo atmosférica, dos quais a chuva tem papel relevante. A
ocorréncia de chuva contendo compostos poluentes e seus efeitos
sobre 0s ecossistemas tem reconhecida importancia desde a An-
tigliidade Classica. Na Conferéncia Ac/d Reign 20057, realizada
na Repdblica Tcheca, houve diversos trabalhos na Europa Orien-
tal demonstrando que houve significativa melhora da qualidade
do ar na regido, em particular do SO, e conseqiiente diminuicdo
da acidez da chuva, e da concentragdo de sulfato (Christopher et
al., 2007; Nogushi et al., 2007; Terauda & Nikodemus, 2007).

Os hidrometeoros (aqui englobando gotas de chuva, nevoei-
ro, Neve, granizo e graupe/) sao 0s principais agentes dos proces-
S0s de remogdo da poluicdo da atmosfera, transferindo-a do re-
servatorio atmosfera para a hidrosfera e litosfera, com seus 0bvios
impactos sobre a biosfera.

Os poluentes atmosféricos podem ser encontrados nas trés
fases, isto €, nos trés estados da matéria: sélido, liquido e ga-
s0s0. A complexidade dos ciclos dos poluentes é resultado
de interac0es entre estas diferentes fases, somados aos proces-
sos fisicos (meteoroldgicos). Os processos de deposi¢do atuam
COMO uma conexdo entre as fontes e sumidouros, controlando
a concentragdo e o tempo de residéncia tanto para gases como
para 0 aerossol. O SO, e o correspondente particulado sulfato
gstdo entre 0s principais gases e aerossois dentro do contexto da
polui¢do do ar. Os mecanismos de remogdo podem Ser agrupa-
dos em deposicdo seca e Gmida. A deposicdo (imida esta sempre
associada as gotas de chuva ou de nuvem, englobando os pro-
cessos de adsorcdo de goticulas e/ou gotas, ainda dentro da nu-
vem (denominada em inglés por “in-cloud scavenging”) ou ainda
dentro de nevoeiros, seguidas pela remogdo pela precipitagdo
(“below-cloud” — abaixo da nuvem).

Sob perspectiva histérica, Chamberlain (1953) apresenta um
primeiro tratamento para o estudo dos processos abaixo da nu-
vem, mostrando que a intensidade da precipitacdo e a localizagdo
das nuvens determinam o potencial de atuagdo desses proces-
sos. Hill & Adamowics (1977) foram os primeiros a elaborar
um modelo de remogdo por gotas de chuva na regido de Nova
York. Neste dltimo trabalho, modelou-se 0 processo abaixo da
nuvem dos gases SO,, NH3 e CO,, em uma atmosfera poluidae a
formagao de sulfato dentro das gotas de chuva. Diversos autores,
entre eles Pruppacher & Klett (1997) mostraram que 0s seguin-

tes fons sdo tipicamente encontrados em aguas de nuvens e de
chuva: NH}, K+, Ca*, Mg?+ , H+, S03~, CI—, NO3, S03 ™,
HSO3', HCO; e CO3 . Estudos da remogdo do gas SO, e do
material particulado (MP), contendo sulfato em diferentes mas-
sas de ar, mostraram que as razoes entre gas/MP sdo importantes
para a concentragdo inica na dgua de chuva (Okita et al., 1996).

Quanto & modelagem numérica dos processos de remogdo
ha diversos trabalhos desde a década de 80, por exemplo, Her-
bert & Beheng (1986), através do modelo denominado dora-
vante de BV2 (Gongalves et al., 2002, 2003, 2007a), simularam
efeitos das interagGes de remogdo de material particulado e ga-
ses por gotas de chuva. Devido ao fato de que a quantidade
de material particulado e gases, capturados por hidrometeoros,
dependerem de complexas interagdes entre ambos, foram utili-
zadas parametrizagOes desses processos dentro de um modelo
numérico de processos de remogdo abaixo da nuvem. Este mo-
delo foi baseado em Pruppacher & Klett (1997).

QOutros trabalhos importantes envolvendo estudos de proces-
S0s de remocdo de poluentes com respeito a contribuicdo dentro
g/ou abaixo da nuvem foram publicados nos Gltimos anos (As-
man, 1995; Andronache, 2002; Mircea et al., 2004; Calderon
gt al., 2007), com resultados bastante diversos entre ambas as
contribuigdes.

A regido metropolitana de Sdo Paulo (RMSP), além das di-
versas consequiéncias nefastas decorrentes do fato de ser um
grande centro urbano, tais como engarrafamentos, barulho entre
outros, possui graves problemas ambientais, sendo a poluigdo at-
mosférica um dos seus mais pertinentes. Dentro do ambito deste
problema, o papel dos processos de remogao desta poluigdo por
gotas de chuva e nuvem é largamente evidente, removendo 0s po-
luentes da atmosfera para a hidrosfera. Resultados de modelagem
numérica associada a coleta de dguas de chuva indicaram que a
remogdo dos poluentes atmosféricos, durante a estagdo chuvosa,
é dominada pelo ve/ow-cloud paraacidade de S. Paulo e da Serra
do Mar adjacente (Gongalves et al., 2002, 2007a).

Estudos da composigdo quimica de dguas de chuva da ci-
dade de S&o Paulo iniciaram-se jd na década de oitenta e noventa
(Moreira-Nordemann et al., 1983; Forti et al., 1990). Apesar de
terem sido realizados por diferentes grupos, 0s quais adotaram
diferentes metodologias, foi possivel observar-se a diminuigdo
da acidez da precipitagdo ao longo destes dltimos anos. Resulta-
dos de valores médios de pH ao redor de 4,5 (média ponderada
pelo volume, MPV) foram observados nos estudos referentes ao
perfodo até 1995 (Fornaro et al., 2003). E importante lembrar que
valores médios de pH sdo obtidos das médias de concentragdo de
fons HT (pH = —log[H™]), enquanto que resultados para amos-
tras avaliadas no periodo entre 2002 e 2004 apresentaram va-
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lores de pH de 5,2 (MPV), ou seja, 5 vezes menos écidas do
que nos anos 80 e inicio da década de 1990, segundo Santos
et al. (2007). Esta variabilidade da acidez foi associada, predo-
minantemente, a diminuigdo das concentragOes atmosféricas de
S0, (fase gasosa) e, conseqiientemente, de SOﬁ‘ nas dguas de
chuva (Fornaro & Gutz, 2006). Qutra caracteristica importante da
composicdo quimica de dguas de chuva de Sdo Paulo tem sido a
presenga marcante de fons amonio (NHI), Cuja presenga na at-
mosfera esta associada ao gas amdnia (NH3), cujo principal pro-
cesso de remocdo é a deposicdo imida devido a sua alta solubili-
dade (KH=5,7 x 10~*mol L—! Pa—1). Qutras espécies encon-
tradas nas aguas de chuva de S3o Paulo tém sido os ions nitrato
(NO3), sédio (Na™) cloreto (CI~), célcio (Ca>*), potdssio (K*),
magnésio (Mg2), e também os anions dos 4cidos carboxilicos
(acético, formico e oxdlico). Sendo que estas dltimas espécies
tém apresentado importante contribuicdo potencial para a acidez
destas amostras (Fornaro & Gutz, 2006; Santos et al., 2007).

Como conseqiiéncia da poluicdo, ha diversos trabalhos na
RMSP evidenciando seu impacto na salde humana tanto em
doencas cardio-vasculares (Sharovsky, 2001 e Gongalves et al.,
2007b) como respiratorias (Saldiva et al., 1992; Braga et al.,
2000). Todas associadas a presenca na atmosfera de sulfato e
diéxido de enxofre.

Conseqtientemente, a modelagem numérica dos processos
deposicdo dmida, ou remogdo de poluentes por hidrometeoros,
é um tema de grande importéncia, principalmente no que con-
cerne o sulfato. Este tema vem sendo abordado nos supracitados
trabalhos de Gongalves et al. (2002, 2003 e 2007a) e Nakaema
(2002), paraa RMSP e Amazonia (Silva etal., 2009) com continuo
aprimoramento da modelagem, incluindo-se efeitos intra-nuvens,
maior detalhamento do espectro de gotas e particulados e, coletas
em mais de um local para comparag@es intra e abaixo da nuvem,
entre outras. Deve-se salientar que no trabalho de Gongalves et
al., 20074, foi estudado somente um evento em duas localidades,
por esta razdo, este trabalho foca em um aumento consideravel de
eventos e localidades.

Portanto, este trabalho visa dar continuidade a este aprimo-
ramento, verificando 0s processos de remogdo, no caso do par-
ticulado sulfato e do gas SO,, em diversos eventos distintos em
duas diferentes localidades da RMSP de modo a verificar a do-
minancia de processos dentro e abaixo da nuvem e a eficiéncia
da modelagem numérica e a diferenca entre as localidades.

METODOLOGIA

A metodologia deste trabalho esta dividida em trés sessdes: 2.1
— Levantamento de dados e caracterizagdo sinctica dos dias de
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interesse; 2.2 — Modelagem dos processos de remogdo com a
obtengdo e andlise de dados através da modelagem de remogao
de poluicdo, 2.3 — Metodologia da analise quimica

Os locais de amostragem foram: regido central, no Colégio
Mackenzie, na Consolagdo (23°32,35'S e 46°39,08'W); Cidade
Universitaria (23°34'S e 46°44’'W) e Granja Viana (23°33,96'S,
46°52,45'W), esta a uma altitude de 780 m (ver Fig. 1). Este
Gltimo ponto de amostragem ndo possui fontes locais, estando
fora da mancha urbana como se pode constar na Figura 1, en-
quanto que o0s outros dois pontos estdo proximos a areas de in-
tenso trafego veicular. A Cidade Universitdria é caracterizada por
grande campus, com uma consideravel area verde, mas rode-
ada de grandes vias de trafego. O Colégio Mackenzie, por sua
vez, Se encontra proximo a vias de intenso trafego, como a Av.
Consolagdo, em uma regido bastante central na RMSP. Os dados
coletados na Granja Viana foram especificamente para este tra-
balho, os demais estdo apresentados em trabalhos como Leal et
al. (2004) e Santos et al. (2007), onde todos os detalhes meto-
doldgicos sdo fornecidos.

Oceano Atlantico

Figura 1 — Mapa da regido da RMSP estudada com os locais de coleta: 1 —
Granja Viana, 2 — IAG-USP e 3 — Mackenzie e 0 IAG-Agua Funda.

Os dados meteorolGgicos referentes a precipitagdo plu-
viométrica foram coletados na Estagdo MeteorolGgica, localizada
na Agua Funda, zona Sul de Sdo Paulo. Em termos geogréficos,
situa-se na latitude de 23°39'S e a longitude 46°37’W e esta no
mesmo lugar desde o inicio de suas atividades em 22 de novem-
bro de 1932.
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Levantamento de dados e caracterizagao sindtica
dos dias de interesse

Primeiramente foram obtidos dados de observagdo de condiges
do tempo pela agrondutica (mensagens METAR — cartas meteo-
rologicas da Aerondutica) fornecidas pelo aeroporto de Congo-
nhas em Sdo Paulo para os dias em que ocorreram oS eventos
de chuva a serem estudados. As mensagens METAR forneceram
também quantitativamente a nebulosidade a cada hora do dia €,
quando ocorreu, chuva, tempestades, nuvens convectivas em de-
senvolvimento (grandes formag@es), névoa imida, granizo dentre
outros fenémenos atmosféricos.

Os dados de umidade relativa utilizados para a simulagdo fo-
ram obtidos através da Estacdo Ibirapuera da CETESB e calcu-
lada como a média aritmética entre os valores obtidos e 100%
(umidade relativa na base da nuvem). Foram obtidas imagens
de satélite (série temporal) nos canais infravermelho e visivel do
satélite GOES12 para os dias dos eventos, fornecidos pelo labo-
ratorio MASTER. As imagens auxiliaram na identificacdo de fren-
tes frias as quais forneceram informagdes sobre a circulagdo geral
atuante, para os dias de interesse.

As concentraces iniciais dos poluentes no ar, no caso 0
di6xido de enxofre, foram fornecidas pelas estagoes da CETESB
mais proximas aos locais de onde foram colhidas as amostras
de agua de chuva (Estacdo Parque D. Pedro, proxima ao Mac-
kenzie, Estacdo Osasco, a mais proxima do bairro Granja Viana e
estacdo Ibirapuera para o IAG-USP, todas com menos de 10 km
de distancia entre elas).

Para o &nion sulfato a concentragdo inicial no ar foi estimada
como sendo 20% do valor medido do material particulado (Ynoue
& Andrade, 2004) do MP10, para as mesmas estacoes.

Modelagem dos processos de remogao
Calculo do coeficiente de remogao do SO;~ e do SO,

Para o calculo do coeficiente de remogdo do material particulado,
tanto abaixo como dentro da nuvem, considerou-se que uma gota
de dgua liquida em sua trajetoria descendente através do ar, ter-
mina por coletar parte das particulas que encontra no seu cami-
nho, 10go, a concentracdo do poluente na atmosfera dentro (ou
abaixo) da nuvem decresce com o tempo devido & remocdo pe-
las goticulas e gotas. O coeficiente de remogdo é introduzido no
modelo de remocdo, descrito a seguir.

0 namero de particulas de didmetro D, coletadas no tempo
dt € 0 produto do volume de colisdo pelo ndmero de particulas
existente (n(Dg)dDg), NO entanto, devido ao fluxo aero-
dindmico, algumas particulas, ao entrar no mesmo, ndo colidem

com a gota precipitante. A colisdo depende de varios fatores,
como, tamanho das gotas e das particulas, velocidade terminal
de queda de ambas e de suas massas. Segundo Seinfeld & Pan-
dis (1998), considerando que os didmetros das particulas e suas
respectivas velocidades terminais sdo bem menores que as das
gotas de chuva, os coeficientes de remocdo do particulado sul-
fato, neste caso, abaixo e dentro da nuvem, A(D,) em s7le
B(D,), em s~! sdo dados pelas equacdes:

ADy) = f 2 D2VE(Dy, Dyn(Dy)dDy (1)

B(D,) = / %DﬁutK(Dp,dg)n(dg)ddg )

onde D, = diametro da particula, Dy = didmetro da gota;
d, = didmetro da goticula; ¥; = velocidade terminal da gota;
v, = velocidade terminal da goticula; £(D,, Dg) = eficiéncia
de coleta das gotas; K(D,,d,) = eficiéncia de coleta das
goticulas; n(Dg)d Dy = funcdo de distribuicdo de tamanho de
gotas coletadas por intervalo de tamanho e; n(dg)dd, = fungao
de distribui¢do de tamanho de goticulas coletadas por intervalo de
tamanho, conforme Seinfeld & Pandis (1998).

Para o coeficiente de remogdo dos gases a equagdo, tanto
abaixo como dentro, é dado por:

A(Dyg) = 7 D}k N (Dy) (3)

onde k. é o coeficiente de transferéncia de massa (pode ter as
unidades em CGS: em.s~1). Mais detalhes da modelagem dos
processos de remogdo e a descrigdo do BV.2 estdo em Gongalves
gtal. (2002, 2003 e 2007a).

A taxa de precipitacdo, mm.h—!, foi calculada através do va-
lor da precipitagdo total (em mm, observada no IAG-Agua Funda)
dividido pelo tempo de duragdo do evento (igualmente observada
no IAG-Agua Funda, ver Tab. 1). Nesta tabela também é mostrada
a precipitagdo acumulada no IAG (Agua Funda).

0 modelo BV.2 simula 0s processos fisicos responsaveis
pela remogdo de poluentes que estdo abaixo da nuvem. A saida
do modelo fornece o valor esperado de concentragdo dos fons
do poluente, no caso o sulfato, na 4gua de chuva em g.m=3,
podendo ser convertido em zemol.L=!, para comparagdo ao ob-
servado. Para a modelagem no interior da nuvem, o BV.2 foi
adaptado para tal fim, simulando o0s processos fisicos que ocor-
rem na mesma, tais como nucleagdo. Este modelo utiliza basica-
mente as mesmas entradas do modelo anterior com a diferenca
de que a varidvel HZT (altura da base da nuvem em metros) agora
é a varidvel do tamanho vertical da nuvem (em metros) e as de-
mais varidveis referem-se a base da nuvem. A saida deste modelo
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também é dada em g.g.m—3 e assim também ¢ necessdria a con-
versdo. A saida é a mesma do caso de abaixo da nuvem.

Tabela 1 — Procedéncia dos dados utilizados neste estudo.

Dado Origem
LAPAt IAG-USP

Estagdo de medigdo da CETESB

SOf‘_z) na4gua (mg.L—1)

S0 no ar (ug/m3)

MP10 (neg/m3) Estacdo de medicdo da CETESB
UR(%) Estacdo de medicdo da CETESB
Temperatura (K) METAR de Congonhas
Pressdo (hPa) METAR de Congonhas

Taxa de precipitagdo (mm/h) | Precipitagdo em mm de chuva e
dividido pelo tempo de duragdo
da precipitacdo (obtidos no IAG-

Agua Funda)

Uma consideragdo que foi feita, nas simulagdes dos proces-
s0s intra-nuvem, € de que os tempos dos eventos sao maiores do
que os que foram utilizados para 0 modelo abaixo da nuvem. Isto
se deveu ao fato de que 0s processos intra-nuvem agem antes
de a chuva precipitar (formagdo e desenvolvimento da nuvem de
chuva).

Dados de entrada no BV.2

A procedéncia dos dados apresentados, utilizados tanto para a
modelagem intra-nuvem quanto para a modelagem abaixo da nu-
vem, estdo na Tabela 1. As datas envolvidas neste trabalho estdo
apresentadas na Tabela 2 com respectivos locais, duragdo do
evento e concentragOes no ar & na dgua observadas.

Para 0 modelo de remogdo intra-nuvem foi acrescentado o
tempo de 180 minutos em cada duracdo, de acordo com o tra-
balho de Nakaema (2002). Foi considerado também um tama-
nho padrdo vertical de nuvem de 8000 m, com a base situada
a 2000 m. Estes resultados foram utilizados preliminarmente,
baseados na média das simulagGes de diversos eventos mete-
orol6gicos na dissertagdo de mestrado de Nakaema (2002) e os
artigos Gongalves et al. (2002) e Gongalves et al. (2007a). Estas
simulagBes foram efetuadas com o modelo de mesoscala RAMS
€ serviram para os cdlculos dos mesmos processos de remogao.

Analise quimica de agua de chuva pelo Laboratério
de Processos Atmosféricos (LAPAt)

No presente estudo para as andlises do SO2~, na fase aquosa do
material particulado foi utilizado o Cromatdgrafo Metrohm mo-
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delo 761 com detecgdo condutométrica. CondigOes analiticas
para determinagdo dos &nions foram: coluna anibnica Metro-
sep A-Supp5 (250mm x 4mm), solugdo eluente de Na;CO3 4,0
mmol L=!/ NaHCO3 1,0 mmol L~=": vazdo de 0,7 ml min—!;
coluna supressora Metrohm e regenerante solugdo de H,SO4
50 mmol L—! — 4gua desionizada sob vazdo de 0,8 ml min—1.
A qualidade dos dados esta apresentada em trabalhos dos supra-
citados Leal et al. (2004) e Santos et al. (2007).

RESULTADOS

Os resultados estdo abaixo relacionados com respeito a mode-
lagem dos processos abaixo e dentro da nuvem, para todos 0s
eventos e localidades, na sessao 3.1 e com respeito a comparagdo
entre as localidades, na sessdo 3.2.

Resultados da modelagem de processos
abaixo da nuvem e intra-nuvem

Na Tabela 3 sdo mostradas as concentragdes de sulfato obser-
vadas e modeladas, tanto dentro como abaixo da nuvem do sul-
fato, encontrado em agua de chuva, e sua razao entre observado
e modelado. Primeiramente, os resultados obtidos através da
modelagem de somente processos abaixo da nuvem mostram-se
abaixo dos observados, indicando que hd outros processos en-
volvidos. Em média, os resultados modelados abaixo da nuvem
foram somente 6,745,2% do total observado, com um maximo
de 16% ocorrido no dia 20/jan/05, na GV. Consegiientemente,
nesta tabela mostra-se claramente que os resultados dos valo-
res das concentragfes obtidas através da modelagem de pro-
Cessos intra-nuvens. Estas sdo significativamente e sistematica-
mente maiores que 0s obtidos com a modelagem abaixo da nu-
vem (por um fator de aproximadamente 4,6), como fica evidente
na média de 31,0425,4% do observado e um maximo de 76%
no dia 22/fev/04, também na localidade GV (Tab. 2). Portanto, 0s
processos no interior da nuvem possivelmente sao responsaveis
pela maior parte da remocdo de poluigdo nestes eventos.
Enfatizando esta dominancia, quando ambos 0S processos
sd0 inclusos, em quatro eventos, onde, em pelo menos uma das
estacdes, o modelado chega a passar de 40% do valor obser-
vado (Tab. 2). Todos 0s quatro eventos sdo claramente convec-
tivos, com precipitagdo total maior do que 20 mm. Observa-se
que a correlacdo entre as precipitagdes acumuladas e a razao en-
tre observado e modelado é de 0,63 (P<0,05, Fig. 2), para todos
0s eventos, evidenciando que ha uma relagdo entre eventos mais
claramente convectivos (ver discussdo abaixo) e a melhor mo-
delagem numérica. Portanto, observar-se na Figura 2, que em
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Tabela 2 — Dados utilizados para as simulagdes nos modelos de remogdo de poluicdo. GV significa Granja Viana e CM,
Consolagao/Mackenzie. IAG-USP esta localizado no Campus da USP. Observar que os dados apresentados para o sulfato na
4qua de chuva estdo em zmol.L~! e que a precipitagdo acumulada foi registrada no I1AG-Agua Funda.

- . 20% do Volume L
Dia | Durdgdo | oo 07 1 502 pto | dechua | PrECIPTEGA0
(min) (umolL=%) | (ngm=>) (Mg-m_3) (ml) (mm)
30 GV 28.40 1450 398 30 15
12/ev/04 5 oM 2610 9,60 3.00 32 15
120 M 3010 769 2685 201 58
19/fev/04 [ 120 o 22.60 568 22,01 272 58
120 v 2650 193 2588 272 58
1320 GV 157 459 11,09 234 545
2/ev/04 a5 T oM 6.54 9.03 709 234 545
60 | IAG-USP | 465 2790 7,69 10 259
20/jan/05 | 60 oM 12,00 87.90 373 10 259
60 v 455 2790 12,78 10 259
0405/ | 120 v 5,60 502 2219 110 196
abr/05 [ 120 oM 832 36,85 8.05 110 196
120 v 14,63 2.29 167 190 6.4
21/abr/05 2o oM 11,40 2182 2,66 190 6.4
GV 196
21-02/ GV 164
oo | 5 = 3% 2,90 9,66 316 25
GV 2.03
, 300 GV 753 158 12,30 10 123
20/un/05 745 oM 6,30 18.20 14,86 10 123
30 v 1073 779 668 155 15
10/marf06 ——30""T1aG-USP | 14,00 2770 14.22 155 15
Correlagao entre precipitagao acumulada e a razao entre
modelado/observado
y = 0,8413x + 16,449
° 0]
8F 70 *
2§ 60 d
Ef . ) :
H AT .
§° 0l ¢ A
8 ol% o : ‘ ‘ :
0 10 20 30 40 50 60
precipitagdo acumulada (mm)

Figura 2 — Correlagdo entre a precipitagdo acumulada e a razdo entre as concentragdes de sulfato modeladas e
observadas em dgua de chuvas por evento. Coeficiente de correlagdo de 0,63.

apenas quatro eventos (dos 19 estudados), os resultados de  CM) e 21 e 22 de maio de 2005 (GV), todos convectivos. Unica
simulagdo representam pelo menos 40% da medida observada, — excegdo seria o evento ocorrido na CM no dia 20/jun/05, com
0s quais correspondem aos eventos do dia 22 de fevereiro de  44%. Neste dia, houve precipitagdo total de 12,3 mm na Agua
2004 (Granja Viana), 20 de janeiro de 2005 (Granja Viana,  Funda, correspondente ao maior volume entre 0s eventos mais
Consolagdo/Mackenzie e IAG-USP), 4 e 5 de abril de 2005 (GVe  fracos e mais estratiformes.
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Tabela 3 — Resultados da modelagem para cada evento de processos abaixo da nuvem (B) e intra-nuvem (C),
comparando ao sulfato observado em dgua de chuva (A). A saida do modelo & a concentragdo de soi* naaguaem
umol.L=1. A coluna % ilustra a razdo entre a modelada abaixo da nuvem (B) pela observada (A) e a porcentagem
da razdo entre a modelada intra-nuvem (C) e a observada (A). GV ¢ Granja Viana e CM é Consolagdo/Mackenzie.
Observar que os dados apresentados para o sulfato na 4gua de chuva estdo em pmol.L=1.

S S 803~
Local B/A C/A
Eventos 0BS.(A) MOD.(B) MOD.(C)
de coleta % %
(wmol.L=1) | (nmolL™1) (wmol.L~1)
GV 28,40 0,29 1,00 15 5,4
12/fev/04
CM 28,10 0,27 0,95 11 38
CM 30,10 0,72 2,40 29 9,6
19/fev/04 CM 22,60 0,58 2,60 2,3 10,0
GV 26,50 0,58 2,80 2,3 8,7
GV 1,57 0,04 2,50 12 76,4
22/fev/04
CM 6,54 0,35 5,40 14 214
IAG-USP 4,65 0,64 13,00 3,0 64,0
i Consolagao/
20/jan/05 , 12,00 1,60 13,00 76 64,5
Mackenzie
GV 455 0,74 16,00 3.4 747
04-05/ GV 5,80 0,56 9,70 23 39,3
abr/05 CM 8,32 0,93 11,00 3,7 445
GV 14,83 0,08 0,56 0,33 2,2
21/abr/05
CM 11,40 0,51 4,50 2,0 17,0
GV 1,96 51,0
21-22/ GV 1,84 53,0
) 0,26 13,00 1,0
maio/05 GV 2,02 495
GV 2,03 493
i GV 7,53 0,29 3,80 12 15,0
20/jun/05
CM 6,30 0,66 11,00 28 444
GV 10,73 0,30 2,80 12 11
10/mar/06
IAG-USP 14,00 0,86 6,10 35 25,0

Adicionalmente, se forem tirados 0s eventos com pouca
precipitagdo acumulada no IAG (valores menores que 20 mm),
ou seja, 0s eventos dos dias 12/fev/04, 19/fev/04, 21/abr/05,
20/jun/05 e 10/mar/06, todos com menos de 13 mm, o coefi-
ciente de correlagdo entre modelado e observado passa a ser de
92% (P<0,05) (ver Fig. 3), evidenciando assim, que 0S eventos
claramente convectivos sao bem melhor modelados.

Quanto as situag@es sindticas dominantes, baseadas no ME-
TAR, primeiramente, pode-se notar que ha uma dominancia de
entradas de frente frias, associadas a situagdo pos-frontal com
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0S supracitados eventos convectivos e estratiformes. Nao houve
nenhum caso de convectivo isolado. Na média, os eventos de
verdo estudados forneceram resultados semelhantes aos de ou-
tono/inverno, ao redor de 30%, com relagcdo ao modelado e ao
observado. Os eventos com grande diferenca entre modelado e
observado apresentam-se associados a situagdo pds-frontal, es-
tratiforme e de fraca pluviosidade, todos com precipitagdo to-
tal de menos de 13 mm. A correlagdo entre modelado e obser-
vado, nestes eventos, ndo € significativa nem claramente positiva,
(r =0,08).
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Comparac¢io entre eventos modelados e observados (c/
precipitagao maior que 20 mmj)
y = 0,1086x - 00074,

15
= 0 ;
W v
= = 12 f
Lo 1 o
LR . s
E =0p _-"p":’.—-‘-‘.f"
2 o4 -
E 02 "
= D 2 T T T T T

0 2 4 g 10 12 14
dados observados em umol.L”

Figura 3 — Comparagdo entre eventos modelados e observados para precipitagdes acumuladas (no IAG-Agua
Funda) maiores que 20 mm com coeficiente de correlagdo de 0,92.

Portanto, no geral, nota-se que nestes eventos mais estrati-
formes com menor precipitagdo total, os valores da modelagem
estdo subestimados e que os desvios em relagdo a média sdo da
mesma ordem de grandeza que o valor medido. Além deste fato,
ha diversas aproximag0es que induzem a erros no processo de
modelagem tais como: ndo considerar advecgdo de massa entre
as localidades e ao fato de os dados de entrada ndo estarem exata-
mente no local e no tempo requeridos (Gongalves et al., 2007a).
Outra explicagdo poderia ser devido ao tamanho real da nuvem
(utilizado valor fixo de 8000 m). O oposto pode-se dizer dos even-
tos claramente convectivos, onde o provavel grande tamanho da
nuvem elevou o coeficiente de correlagdo entre modelado e ob-
servado nestes eventos.

Comparacao entre as localidades

Utilizando agora apenas os dados referentes as diferengas entre
as localidades, foi construida a Tabela 4. Nesta tabela, o0s va-
lores médios modelados estdo abaixo dos observados em am-
bas as localidades. Adicionalmente, as correlagdes entre am-
bas, com todos 0s eventos observados, sao estatisticamente sig-
nificativas, ao redor de 0,94 (P<0,05). Novamente, 0s even-
tos mais convectivos elevam o coeficiente de correlagdo em uma
comparagdo entre as localidades. No entanto, a despeito desta
relacdo, entre os modelados para ambas as localidades, o coe-
ficiente de correlagdo cai para 0,42, 0 que denota, novamente,
a inclusdo de eventos de fraca pluviosidade, com menor qua-
lidade de simulagdo. Nesta tabela, as médias da concentragdo
observada entre as duas localidades estdo proximas (diferenga
de 5,0 wmol.L~1) bem como as médias da concentragdo mode-
lada (diferenca de 1,7 emol.L=1). Ainda que os valores modela-

dos estejam aquém do observado, pelas razdes acima expostas,
0 valor modelado total do CM € superior ao da GV por um fator
de 1,85, enquanto que na concentragdo observada esta diferenca
se reduz para 1,45, enfatizando as diferencas apresentadas pelos
coeficientes de correlagdo para 0s eventos observados e para
0s modelados. Ambas as concentragdes, modeladas e obser-
vadas, em geral, sdo maiores na regiao central da RMSP do
que na periférica, 0 que era de se esperar, pelas concentragdes
dos dados de entrada. Isto significa que pode ndo haver muita
adveccdo de massa dentro da regido de RMSP, notabilizado por
gstas diferencas.

Tabela 4 — Médias das concentragdes de sulfato observadas e mode-
ladas total e por localidade.

Média (zemol.L—1)

Todos o0s
GV | CM

gventos
Observagdes 13,00 11,0 | 16,0
Modelado total 2,90 20 | 37

Modelado Abaixo da nuvem
Modelado Intra-nuvem

0,54 04 | 07
2,40 16 | 30

Nestes eventos, contudo, deve-se salientar que ha eventos
em que estas diferencas ndo se estabeleceram, notadamente, nos
gventos dos dias 12/fev/04, 21/abr/05 e 20/jun/05. Nestes even-
tos a concentragdo observada na GV foi mais alta que a no CM,
onde no primeiro evento (12/fev/04) a concentragdo modelada
foi igualmente superior & GV. Em geral, estes eventos estdo as-
sociados a sistemas com pouca precipitagdo, nos eventos do dia
12/fev/04, onde choveu 30 ml (1,5 mm de precipitagdo acumu-
lada, Tab. 2) e do dia 20/jun/05, onde choveu 40 ml (12,3 mm
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de precipitacdo acumulada), sdo os menores valores obtidos de
uma média de 168 ml, o que indica sua origem em nuvens es-
tratiformes, de baixa altitude. Os dados de precipitagdo do IAG
suportam este resultado, com precipitagOes totais menores que
13 mm como citado acima. Este resultado necessita de uma me-
Ihor investigagdo com um modelo de mesoscala, como 0 BRAMS,
onde a altura da nuvem e 0s processos advectivos sdo mais efi-
cientemente simulados, jd que as mesmas diferengas sdo encon-
tradas nos dados observados. O evento do dia 21/abr/05 foi, apa-
rentemente, uma excecdo, onde o volume coletado foi de 190 ml,
entretanto, no IAG a precipitagdo total ndo ultrapassou 6,4 mm, o
que reforga 0 argumento que foi precipitagdo leve no geral.

Conseqtientemente, para ambas as localidades, o efeito pre-
dominante € o intra-nuvem (cerca de 80% para todos eventos & lo-
calidades), como era esperado para uma regido subtropical como
a RMSP. Os resultados relativos a comparacdo entre as localida-
des sugerem a dominancia do processo intra-nuvem em ambas,
sendo 0 processo de remocdo gerado por somente um sistema
gstratiforme. Portanto, os resultados aqui apresentados sao cor-
roborados pela Gongalves et al. (2002, 2003) e por Nogushi et
al. (2007).

CONCLUSOES

Em geral, o modelo subestima as concentragdes de SOi‘ dos
processos abaixo da nuvem. Contudo destaca-se que a remogao
de poluicdo intra-nuvem é mais eficiente do que o abaixo da nu-
vem sendo as concentragdes modeladas da ordem de 4,6 vezes
maiores, ainda assim aquém das concentragdes observadas. Es-
tas diferengas podem ser devido a diversos fatores tais como:
ndo adveccdo de massa e a altura da nuvem fixada em 8000 m,
requerendo um estudo mais aprofundado com uso de modelos
de mesoscala.

Eventos claramente convectivos, com precipitacdo total maior
que 20 mm, sdo mais eficazmente modelados que 0s eventos mais
fracos, com um coeficiente de correlagdo de 0,92. Ha também
uma clara associagdo entre eventos de maior precipitacdo e a
razdo entre modelado e observado.

Como conclusdo geral, pode-se afirmar que para este con-
junto de eventos, de diferentes estagdes do ano, nota-se uma pre-
dominéncia da remocdo do tipo intra-nuvem em cerca de 80%
contra cerca 20% de remogdo abaixo da nuvem. Estes resultados
sdo diferentes dos obtidos nos dois eventos no trabalho anterior
com respeito a8 RMSP (Gongalves et al., 2007a). Nos dois even-
tos neste artigo, houve dominio dos processos abaixo da nuvem.
Portanto, este presente artigo ilustra um ndmero maior de even-
tos, enfatizando o dominio dos processos intra-nuvem, em desa-
cordo com o0s resultados deste artigo supracitado. Os resultados
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requerem um refinamento da modelagem bem como uma maior
coleta de dados.

Os valores das concentragBes médias na regido periférica
da RMSP, na Granja Viana, apresentaram concentragdes meno-
res tanto no ar, (conseqiientemente na dgua de chuva modelada)
cOmo na agua de chuva observada, como seria de se esperar de-
vido a distancia das fontes de poluicdo. No entanto, houve even-
tos que esta relagdo ndo foi obedecida, a regido periférica apre-
senta valores superiores ao da regido central. Isto significa que
pode ndo ter tido muita advecgdo de massa dentro da regido de
RMSP, notabilizado por estas diferencas. Este resultado pode ser
devido a eventos de baixa precipitagdo (estratiformes) com uma
distribuigdo mais eq(iitativa de poluentes na chuva em éreas sig-
nificativamente maiores. Contudo, as diferencas e semelhancas
entre as localidades sugerem a dominancia do processo intra-
nuvem em ambas as localidades. Deve-se salientar que estes
gventos correspondem a cerca de 40% do total de eventos na
RMSP e 61% do total de chuva acumulado de acordo com a lite-
ratura (Morales & da Rocha, 2008).

Como perspectivas, faz-se necessario esclarecer as diferen-
¢as entre estes eventos e as localidades. Este esclarecimento
pode ser feito através de modelagem numérica usando o mo-
delo RAMS ou BRAMS (Brazilian Regional Atmospheric Mode-
ling System), para calcular a advecgdo de massa bem como um
maior detalhamento dos processos intra-nuvem, como a altura da
base e topo da mesma.
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