LFA - Journal Club

Discuss3o do artigo: Multi-year statistical and modelling analysis
of submicrometer aerosol number size distributions at a rain
forest site in Amazonia

Marco Aurélio de Menezes Francol

1Departmento de Fisica Aplicada
Universidade de Sdo Paulo
marco.franco@usp.br

2 de maio de 2018



Review status

Mult-year staistical and modeling analysis of submicrometer | s gsusion apris et

aerosol number size distributions at a rain forest site in Amazonia | isa manusciptnder e for e
joumal Atmosphenc Chemistry and

Luciana Varanda Rizzo!, Pontus Roldin? Joel Brito™®. John Backman®® Erik Swieticki, | Physics (ACP.

Radovan Krefci®, Peter Tunved, Tukka Petja*, Markku Kulmala®, and Paulo Artaxe?

Departamento de Cléncias Ambientais, Universidade Federel de S0 Paulo, Diadema, Braz

Whysics Insttute, Lund Unversty, Lund, Sweden

sttt d Fsce Universdade d S Paulo, S Paul, B

Department of Physics, Universty of Kelsnki, Helsink, Fnlgnd

Department of Envronmental Scence and Anaytca -Chemist'y (ACES), Stockhalm Universiy, Stockholm, Sweden

“now at: Laboratory for Meteorological Physics, Universie Clemant Auvergne, Clermant-Ferrand, France

o t: Fnnish Meteorolagcal Insihute, Atmosphen Compasiton Research, Helsink, Finlend

Received: 19 Jan 2018 - Accened for review: 30 Jan 2018 - Discussion started: 31 Jan 2018

Fonte: extraida de: <https://www.atmos-chem-phys-discuss.net/acp-2018-55/>

2/29


<https://www.atmos-chem-phys-discuss.net/acp-2018-55/>

Sumario

0 Motivacdo

© Desenvolvimento do estudo
@ Medidas da distribuicdo de tamanho das particulas
@ Cluster analysis
@ Modelagem das variabilidades sazonal e diurna

© Resultados
@ Variabilidade sazonal de particulas submicrométricas
@ Variabilidade diurna de particulas submicrométricas
@ Cluster analysis
@ Formacio de novas particulas

@ Conclusso

3/29



Motivacdo

Motivacdo

@ A Amazdnia é uma das poucas regides continentais em que a concentracio
de particulas na época das chuvas atinge o limite de 300-500 particulas/cm?;

@ Mesmo regides preservadas da floresta podem ser sazonalmente impactadas
por emissdes antropogénicas resultantes da urbanizacdo, desmatamento,
queimadas e transportes de longa distancia;

@ Intensa atividade convectiva na regido é importante fonte de aerosséis para
a atmosfera em escala global;

@ Necessidade de entender a interac3o biosfera-atmosfera: tamanho e quan-
tidade de particulas s3o pardmetros importantes — interacdo com compo-
nentes de radiag3o direta e difusa (absor¢do e espalhamento) e nicleo de
formagdo de navens (CCN);

@ Distribuicdo de tamanho das particulas permite investigar como sua popu-
lacdo é afetada por processos dindmicos, como emissdes primarias, trans-
porte, formacdo de novas particulas, coagulacio etc;
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Motivacdo

Motivacdo

@ Carbono organico representa 60-70% da massa total das parti-
culas na moda fina (D, < 2,5um);

@ Aerossois organicos secundarios (SOA) sdo componente princi-
pal da moda fina, em que seu processo de formacio de novas
particulas (NPF) & uma importante fonte de CCN;

e estudo focado no espectro submicrométrico das particulas (10
- 600 nm) no periodo entre 2008-2010 e 2012-2014 - total de
749 dias de observacdes;
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Desenvolvimento do estudo

@ Reserva florestal de Cuieiras (TT34): regido cercada por mata
virgem com exce¢3o da direcdo SE, em que Manaus encontra-se
a~ 60 Km;

@ Nio houve queimadas no sitio durante o periodo das observa-
¢des. O sitio foi influenciado por queimadas de biomassa e po-
luicdo de Manaus que chegaram ao local exclusivamente através
do vento;

@ Medidas de aerosséis tomadas 10m acima da copa das arvores
(39m acima da superficie);

o Estacdo chuvosa: Janeiro - Junho; estacio seca: julho - dezem-
bro;

@ Estrutura da camada limite (BL): camada limite convectiva
(CBL), camada noturna estavel (NL) e camada residual (RL);
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Desenvolvimento do estudo
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Figura 1: llustragdo do procedimento
para obtenc3o da série temporal Af..

Proxy para ocorréncia de down-
drafts:

a) 0. é a temperatura potencial da
superficie; b) Subtrai-se a média de
temperatura de cada estacdo do ano
de 0 para determinar 6; c) média de
temperaturas do ciclo diurno; d) Af,
é obtido a partir da subtracdo de 0;
da média diurna de temperatura. Se
Af. <0 — indicativo da ocorréncia de
downdrafts.
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Desenvolvimento do estudo
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Medidas da distribui¢do de tamanho das particulas

Medidas da distribuicdo de tamanho das particulas

@ Fevereiro de 2008 - julho de 2010: Lund SMPS, 5 minutos de resolucdo
e tamanhos de particula entre 10 e 600 nm; outubro de 2008 e julho de
2010: TSI SMPS, 5 minutos de resolucdo e tamanhos de particula entre
10 e 500 nm;

@ Equivaléncia de medidas: concentracio de particulas (slope = 0.89, R*> =0.97)
e diametro geométrico médio (slope = 0.85, R? =0.86);

@ Nov. - Dezembro de 2012 e 2014: DMPS operado com um CPC, resolucio
de 10 minutos e tamanhos de particula entre 6 e 800 nm.

@ Temperatura ambiente e pressdo foram utilizadas para ajustes da concen-
tracdo de particulas, tomando como grandezas constantes T = 293,15K e
P = 1013,25hPa;

@ 2,4% do total de espectros obtidos estavam contaminados pela pluma de
poluicdo do gerador de energia, os quais foram removidos das analises;
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Desenvolvimento do estudo
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Medidas da distribui¢do de tamanho das particulas

Distribuicdo de tamanho das particulas

Distribui¢do de tamanho das particulas fitada com distribui¢do log-normal:

o n N; _[Iog(Dp)—|0g(di)]2

onde D, é o diametro da particula, n &€ o nimero de modas, N; é a concentragao

de particulas na i-ésima moda, d; é o didmetro geométrico médio e o; é o desvio-
padrdo geométrico da i-ésima moda.
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Desenvolvimento do estudo
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Cluster analysis

Cluster analysis

Método atil para obtencido de agrupamentos de dados com caracteristicas em comum.
Método k-means foi aplicado para agrupar conjuntos de particulas com caracteristi-
cas similares e para obtencdo de relacdes com varidveis como tempo de ocorréncia,
sazonalidade, direcdo local do vento e coeficiente de absorcdo das particulas.

O estudo escolheu trabalhar com 7 conjuntos: decisdo baseada na competicdo entre
alto indice de Dunn e maior representatividade das formas das particulas.
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Figura 2: indice de Dunn em fung3o do ntmero de clusteres.indice definido como a
raz3o entre a menor distancia inter-cluster e maxima distancia inter-cluster.
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Desenvolvimento do estudo
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Modelagem das variabilidades sazonal e diurna

Modelagem das variabilidades sazonal e diurna

@ Modelo empregado para entender a dindmica das particulas
com relagdo a processos de coagulacdo, condensacdo, deposicdo
Gmida, emissdo de particulas primarias pela superficie, transpor-
tes de particulas por correntes de ar na camada limite convectiva
e transporte de novas particulas da troposfera livre para a CBL.

@ Desenvolvimento de modelo 1D por colunas: a baixa atmosfera
é dividida em 50 camadas verticais com 50m de espessura que
se estende desde a superficie até 2500m.

@ Dados de entrada: dados meteorolégicos entre 2008 e 2009 com
médias de ciclos diurnos da altura da BL, fluxos de calor sensivel,
temperatura, velocidade do vento etc.
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Desenvolvimento do estudo
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Modelagem das variabilidades sazonal e diurna
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Figura 3: Probabilidade de chuva em diferen-
tes horarios do dia para as esta¢des chuvosa (a
esquerda) e seca (a direita) na torre K34.

Probabilidade de chuva agrupada em
13 bins representando a intensidade de
chuva entre 0,1 e 30mmh~!. Efeitos de

below cloud scavenging modelados em cada
j-ésimo bin como:

13
Nj:= N a: Z e Pijfint ()
i=1

N é a concentracdo de particulas em dife-
rentes tempos, 8 é um coeficiente que repre-
senta a taxa de deposicdo de particulas, f é
a probabilidade de chuva.
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Desenvolvimento do estudo
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Modelagem das variabilidades sazonal e diurna
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Figure S6. Modeled daily effective particle number size distribution emission contribution of the different particle source types to the

lowermost 1000 m of the atmosphere. Type 1 refers to a local source of particles emitted at the surface; Type 2 to a source of particles that

entrain into the BL during the morning: and Type 3 to a source of particles from convective downdrafts. The pie charts show the absolute total

particle number concentration contributions of each particle source type. Panel (a) represents the wet season and panel (b) the dry season. 3 / 29



Desenvolvimento do estudo
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Modelagem das variabilidades sazonal e diurna

Transporte descendente de particulas da troposfera livre para a camada limite:

() 3)

dt
Modelo simula a evolugio da distribuicdo diurna de tamanho das particulas du-
rante 10 dias consecutivos, com condicdes meteorolégicas e fontes de particulas
idénticas até atingir um estado estacionario que é assumido estar livre das con-

dicdes iniciais de simulacdo ou de variabilidade entre dias consecutivos.

Parametros modelados foram determinados para reproduzir médias diurnas da
distribuicdo de tamanho das particulas.

14 /29



Resultados
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Variabilidade sazonal de particulas submicrométricas

Variabilidade sazonal de particulas submicrométricas

Resultado das concentracdes de particulas nos periodos chuvoso e seco estdo de
acordo com resultados obtidos em outros estudos, especialmente com relac3o a
dados do sitio ZF2.
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Figura 4: Ciclo anual da concentrag3o de particulas entre 2008.e 2014, mostrando-a
variabilidade sazonal. A estatistica foi obtida para uma janela de 10 dias. 15 / 29



Resultados
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Variabilidade sazonal de particulas submicrométricas

Distribuicdo de particulas nas estacées seca e chuvosa na Amazénia. No periodo
chuvoso nota-se a presenca de duas modas, sendo elas a de Aitken (30 - 100
nm) e de acumulagio (100 - 600 nm), enquanto que na estacdo seca ha apenas
a presenca de particulas da moda de acumula¢do. Minimo de Hoppel e pouca
contribui¢cdo da moda de nuclea¢do (D, < 30nm) indicam que fontes de aerosséis
acima da BL s3o relevantes.
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Figura 5: Distribuicdo de tamanho das particulas nas estagcdes chuvosa e
seca na Amazodnia.
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Variabilidade diurna de particulas submicrométricas
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Figura 6: Distribui¢do do tamanho de particu-
las modelada para os periodos de chuva e seca
considerando diversos casos.
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Variabilidade diurna de particulas submicrométricas

Resultados
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Niotai € Dpg ndo mostraram mudan-
cas sazonais significativas (apesar de
Ntota/,chuva > Ntota/,seca) '

Entre 2:00 e 6:00h : queda em Niota
devido a deposicdo seca na camada no-
turna, D, , mantém-se constante e isso
pode ser devido a baixa taxa de cresci-
mento de particulas que sofreram con-
densacgio;

8:00 h: Niotas € Dp g crescem — forte
contribui¢do da moda de acumulagdo e
pequena contribuicdo da moda de nu-
cleacido;

Diminuicdo do namero de particulas na
moda Aitken estd associada ao cresci-
mento da quantidade de particulas na
moda de acumulac3o;
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Variabilidade diurna de particulas submicrométricas
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Outros processos: transporte de longa
distancia e processamento in cloud de
particulas. Grande quantidade de par-
ticulas do tipo 2 na estacdo seca em
comparacio com a estacdo chuvosa;

14:00 - 18:00h : Niotar € Dp, g decrescem
— deposi¢do amida (below cloud sca-
venging) e particulas do tipo 3 trans-
portadas da FT para a CBL (baixa con-

centr. moda acumulacio e alta conc.
da Aitken);

17h: pequeno aumento em Ny —
diminuicdo da BL e contribuicdo de
emissdes biolégicas da superf., prova-
velmente fungos.
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Resultados
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Variabilidade diurna de particulas submicrométricas

Consideracdes a respeito dos resultados do modelo

@ Transportes convectivos por downdrafts servem como impor-
tante fonte de particulas da moda de Aitken & camada superfi-
cial, principalmente durante a estacio chuvosa;

@ Precipitactes associadas aos downdrafts diminuem muito a con-
centracdo de particulas da moda de acumulacio;

e Condensagdo (formagdo de aerossol secundario) & a maior fonte
de aerossol submicrométrico com concentracdo de 0.33 € 0.43 um
cm ™3 por dia nas estacdes chuvosa e seca, respectivamente. Isso
representa 10-15% da concentracio total de aerosséis da moda
fina Amazbdnica.
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Cluster analysis

Cluster analysis

@ 7 clusteres utilizados;

(a) Wet season (b} Dry season
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Cluster analysis
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@ Clusters predominantes na estacio

chuvosa estdo associados com con-
dicdes limpas (N < 500cm™3) e
com coeficientes de absorcio meno-
res que 1IMm™!; estacdo seca: (N >
500cm™3) e coef. de absor¢do
>IMm~*

estacdo chuvosa: clusters #1, #2, #3
Aitken predomina; estacdo seca: #5
e #7 moda de acumulag¢do predomina;
Cluster #2 mostrou influéncia da moda
de nucleagdo, o que reflete a natureza
transiente da moda de nucleac3o;

Clusters #4 e #6 — min. Hoppel, su-
gerindo processamento in cloud na for-
mac3o de aerosol secundario;
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Cluster analysis

@ A maior parte dos clusters com con-
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Cluster analysis

o Cluster #7: abundancia de particulas da moda de acumulacio
(centro em 200nm), ocorréncia em condi¢cdes de seca e cluster
associado com particulas altamente absorvedoras;

@ Cluster #7 associado com particulas de intensa atividade de
queimad de biomassa;

@ Analise de cluster ndo conseguiu associar distribuicio de tama-
nho de particulas com a pluma de Manaus, o que significa que
a pluma de Manaus tem pequena influéncia no sitio em que as
medidas foram efetuadas.

24 /29



Resultados
®00

Formac3o de novas particulas

Formac3o de novas particulas (NPF)

Os 749 dias de observacdes foram classificados em:

@ Dias com crescimento e formagdo de novas particulas (3% dos
dias);
@ eventos indefinidos (28%);
e dias sem eventos (52%);
e dias sem classificagdo (16%);
NFP sdo seguidos dos seguintes eventos:
@ moda distinta de novas particulas com didmetro < 25nm;
@ a moda prevalece por muitas horas;

@ a nova moda deve mostrar sinais de crescimento.
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Resultados

Formac3o de novas particulas

@ Maior parte dos eventos de NPF ocor-
rem durante o dia e, em maior quan-
tidade, na estagdo chuvosa (19 de 24

(a) NPF vents (o) Undefined everts evento S) :
35T T —TTT —TT 1B T T —TTT
@ Taxa de crescimento médio das particu-
1 las na Amazénia: 5.5h~%; em compa-
rac3o, na Finlandia os valores s3o entre
L 8el12h7 %,

@ eventos indefinidos sdo mais comuns
na esta¢do chuvosa (161 de 212 even-
tos); bursts da moda de nucleag3o e de
acumulacdo ocorrem aproximadamente
igualmente durante dia e noite;

Occurrence (Fe)
Occurrence (%&)

) @ NPF e eventos de crescimento de par-

ticulas podem estar conectados com a

2 ocorréncia de downdrafs convectivos,

uma vez que precipitacdo e Af. < 0

FRENETTIEEY o issnuntnaz aproximadamente 2h antes dos even-
Time of Nf_m pek (hous nLT) Time of N@n peak (hours  LT) tos:
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Resultados

Formac3o de novas particulas
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Figure 7. (a) Example of a new particle formation (NPF) and growth event starting on 21 Feb 21 10:00 LT. (b) Example of undefined events,
on 04 Jun 2009. Particle bursts were observed at 0:00, 14:00 and 21:00 LT, without subsequent growth. In both plots, the color coding shows

particle number concentration normalized by diameter channel, dN/dlogD,, in cm™?.
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Conclusdo

Conclusio

@ Moda de acumulacdo é dominante na estac3o seca devido as queimadas de
biomassa regionais; Modas de acumula¢do e de Aitken, bem como minimo
de Hoppel, estdo presentes na estacdo chuvosa, indicando processos que
controlam a dindmica das particulas na BL;

@ Anilise de cluster foi atil para distinguir os principais mecanismos que
controlam a producio e existéncia de particulas na BL durante o ciclo
diario nas estacdes chuvosa e seca;

@ Foi constatado que NPF e subsequente crescimento das particulas s3o even-
tos raros na Amazénia, com 24 eventos observados em 749 dias. lIsso é
muito pouco em comparacdo com outros ambientes de floresta ao redor do
globo;

@ Bursts de particulas das modas de Aitken e nucleacdo sem crescimento
subsequente foram fenémenos observados com relativa frequéncia (aprox.
28% dos dias). Eventos sem padres diurnos claros, nem relacionados com
downdrafts, o que significa que uma combinacdo de diferentes processos
controlam esses bursts;
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Os modelos, em conjunto com os eventos observados, indicaram
que a manutencdo da concentracio de particulas se deve a:

o fonte de particulas da moda de Aitken dentro da BL no
entardecer e durante a noite;

@ particulas da moda de acumulacio provenientes de transportes
verticais e de longas distancias durante a manh3;

@ transportes verticais de aerosséis da moda de Aitken para
dentro da BL por downdrafts convectivos durante a tarde;
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