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RESUMO

A identificagdo de fontes de polui¢do do ar ¢ uma tarefa desafiadora devido aos efeitos de
emissores locais e transfronteiricos. Embora a potential source contribution function (PSCF)
seja uma ferramenta util para analise de trajetoria e identificagao de fontes de emissao, ela pode
superestimar o impacto na poluicdo do ar de areas menos poluidas pelas quais um evento de
trajetoria passou. Este trabalho propde a incorporacao de campos de concentragdo de poluentes
atmosféricos a partir de dados de reanalise para melhorar o desempenho do método PSCF. O
3D-PSCF-CONC ¢ baseado em uma versao tridimensional do método PSCF (3D-PSCF), e foi
elaborado para evitar a superestimacao de areas menos poluidas. Foi utilizado como caso de
teste a Regido Metropolitana de Sdo Paulo (RMSP) no Brasil, que é reconhecida pelos
problemas de qualidade do ar, para comparar os resultados dos métodos PSCF, 3D-PSCF e 3D-
PSCF-CONC. Concentragdes hordrias de monoxido de carbono (CO) e didxido de enxofre
(SO2) de 2015 a 2019 da estacdo de monitoramento Marginal Tieté — Ponte Remédio, da
Companhia Ambiental do Estado de Sao Paulo (CETESB), foram utilizadas como dados de
entrada para aplicagdo dos métodos. As concentragdes médias didrias de CO e SO» foram
utilizadas nos célculos de probabilidade. Um total de 1826 trajetorias reversas de massa de ar
do HYSPLIT versao 4 foram processadas usando os trés métodos. As concentragdes
superficiais de CO e SO> do MERRA-2, com resolugdo de 0,5 © x 0,625 °, foram incorporadas
ao 3D-PSCF-CONC para corrigir o calculo da contribui¢ao potencial com base no campo de
concentracdo do poluente atmosférico. Os resultados revelaram que o 3D-PSCF-CONC
alcangou uma identificacdo mais consistente das fontes locais e regionais, ao invés de enfatizar
principalmente as fontes regionais como os outros métodos PSCF. O 3D-PSCF-CONC reduziu
a contribui¢do potencial de areas menos poluidas e com alta precipitacdao. A anélise sugere uma
contribuicao de fontes veiculares proximas a area receptora na RMSP e o transporte de longo
alcance de emissodes industriais e queima de biomassa. Este trabalho apresenta uma ferramenta
para a compreensao do processo de polui¢do do ar e identificacao de fontes.

Palavras-chave: Poluicdo do ar, identificagdo de fontes, trajetorias reversas, HY SPLIT, PSCF,

MERRA-2.



ABSTRACT

The identification of air pollution sources is a challenging task due to the confounding effects
of local and transboundary emitters. While the Potential Source Contribution Function (PSCF)
is a useful tool for trajectory analysis and source identification, it can overestimate the impact
of less polluted areas in which a trajectory event passed through. In this work, we propose
incorporating air pollutant concentration fields from reanalysis data to improve the PSCF
method's performance that avoids the overcontribution of less polluted areas. We develop the
3D-PSCF-CONC based on an updated three-dimensional version of the PSCF method (3D-
PSCF). We used as a test case the Metropolitan Area of Sao Paulo (MASP) in Brazil, one of
the most polluted regions in the world, for comparing the results of the conventional and the
new PSCF method. Hourly carbon monoxide (CO) and sulfur dioxide (SO2) concentrations
from 2015 to 2019 of monitoring stations were analyzed. The daily average concentrations of
CO and SO; were used as a threshold on the probability calculations. An overall of 1826
backward trajectories from HYSPLIT version 4 was processed using the three models. CO and
SO, surface concentrations from MERRA-2, with a resolution of 0.5° x 0.625° was
incorporated in the 3D-PSCF-CONC to correct the potential contribution calculation based on
the air pollutant concentration field. Our results revealed that the 3D-PSCF-CONC reached a
more consistent identification of local and regional sources, rather than emphasizing mostly the
regional sources as the other PSCF methods. The 3D-PSCF-CONC reduced the potential
contribution of less polluted and high precipitation areas. The analysis suggests a contribution
of vehicular sources close to the receptor site in MASP and long-range transport of industrial
emissions and biomass burning from the land clearing of sugarcane production. This work
presents an important tool for understanding the air pollution process and source identification.

Keywords: Air pollution, source identification, backward trajectories, HYSPLIT, PSCF,
MERRA-2.
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1 INTRODUCAO

A polui¢dao do ar representa um sério risco ambiental para a saude humana e para os
ecossistemas em geral. A maior parte da populagdo mundial esta exposta a niveis de qualidade
do ar que excedem as recomendagdes da Organizagdo Mundial da Saude (OMS) (WHO, 2016).
Para reduzir as concentracdes de poluentes na atmosfera, as fontes de polui¢cdo do ar devem ser
identificadas. Além das fontes locais e regionais, o transporte de poluentes de longo alcance
pode contribuir significativamente para a deterioragdo da qualidade do ar de uma determinada
regido (Vet et al., 2008; Jeong et al., 2011; Zhang et al., 2012; Stoji¢ et al., 2017; Yim et al.,
2019; Dimitriou et al., 2021).

Para auxiliar na identificacdo das fontes de poluicdo do ar, algumas técnicas de analise da
trajetoria das massas de ar estdo sendo aprimoradas ao longo do tempo (Hsu et al., 2003; Xu et
al., 2006; Chalbot et al., 2013; Zong et al., 2018; Shanavas et al., 2020). Dentre elas, a fungao
de contribui¢do potencial da fonte (Potential Source Contribution Function - PSCF) é um dos
métodos mais utilizados para indicar regides onde estdo localizadas potenciais fontes de
emissao de poluentes atmosféricos, devido a natureza condicional da fungao de probabilidade
(Punsompong; Chantara, 2018; Potier et al., 2019; Shen; Cao, 2020; Wei et al., 2020). O método
PSCEF utiliza trajetérias reversas das massas de ar para calcular a probabilidade de uma érea
geografica especifica contribuir para a polui¢do em um local receptor com base no tempo de
residéncia da massa de ar sobre aquela regido (Ashbaugh et al., 1985).

A PSCF convencional, ou bidimensional, (2D-PSCF) nao considera o deslocamento
vertical da massa de ar e a variagdo na altura de inje¢do de poluentes na atmosfera de acordo
com o tipo de fonte de emissdo. Nesse caso, 0 método pode superestimar a contribuicdo de
regides por onde a trajetoria da massa de ar se desloca acima da inje¢cdo de poluentes. Estas
limitagdes foram corrigidas por uma versao tridimensional do método denominada 3D-PSCF
(Kim et al., 2016). No caso da 3D-PSCF, como o calculo da contribui¢do considera a altura de
injecdo dos poluentes, ¢ possivel detectar se uma fonte de emissdo tem o potencial de
contaminar ou ndo a trajetoria. Os estudos de Kim et al., (2016), Kim et al., (2019) e Dimitrious
et al., (2021) aplicaram a versao 3D-PSCF e verificaram a influéncia da variacdo na altura de
injecdo de poluentes sobre a contribui¢cdo de determinada fonte.

Entretanto, a 3D-PSCF ¢ insensivel ao campo de concentragao de poluentes atmosféricos.
Enquanto se desloca em direg¢@o ao local receptor, a trajetoria de massa de ar percorre regides
com diferentes niveis de atividades poluidoras, desde areas com alta densidade de florestas até

metropoles urbanas. Nesse caso, a massa de ar ¢ exposta a diferentes campos de concentragao



de poluentes durante seu deslocamento. Ignorar os campos de concentragdo de poluentes em
diferentes regides pode ocasionar a superestimava da contribui¢do de dreas com baixa emissao
de poluentes ou aquelas onde os mecanismos de remog¢do de poluentes ocorrem com mais
frequéncia. Apos a emissao, um dos principais mecanismos que controlam as concentragdes de
poluentes na atmosfera ¢ a deposicao imida (Garrett et al., 2006).

Esse trabalho propde uma atualizagdo do método 3D-PSCF, através da incorporacdo dos
campos de concentracdo de poluentes atmosféricos do conjunto de dados MERRA-2. A nova
versdao denominada 3D-PSCF-CONC possibilita reduzir as superestimativas de regides pouco
poluidas, devido a inclusdao de coeficientes de ponderagdo da concentragdo no calculo de
probabilidades. Para a aplicacdo dos métodos PSCF foi selecionada a Regido Metropolitana de
Sao Paulo (RMSP), localizada na regido sudeste do Brasil. A RMSP ¢ uma das metropoles com
maior potencial de polui¢ao do ar do mundo, principalmente devido as emissdes veiculares

locais (Andrade et al., 2017).



1.1 OBJETIVO GERAL

Tornar o método 3D-PSCF sensivel ao campo de concentragdo de poluentes atmosféricos.

1.2 OBJETIVOS ESPECIFICOS

e Objetivo especifico 1: Comparar o desempenho dos métodos PSCF na identificacao das
regides que contribuem para as concentragdes de poluentes atmosféricos do local

receptor.
o Hipdtese: Os métodos 2D-PSCF e 3D-PSCF tendem a superestimar as contribui¢des
das regides por serem insensiveis aos campos de concentracao de poluentes.

e Objetivo especifico 2: Avaliar a consisténcia dos métodos PSCF utilizando dados de
uso do solo, fluxo de poluentes, deposi¢do imida e inventario de emissdes atmosféricas.

o Hipdtese: Regides urbanizadas, onde hd maior fluxo de poluentes tem maior
probabilidade de contribuir para a polui¢ao do ar.

Objetivo especifico 3: Identificagdo de fontes de emissdo de poluentes atmosféricos

através de inventario de emissoes atmosféricas.

o Hipodtese: A incorporagdo dos campos de concentracdo de poluentes permite ao
método 3D-PSCF-CONC identificar com maior eficiéncia as fontes de emissao de
poluentes atmosféricos.



2  REFERENCIAL TEORICO

2.1 POLUICAO ATMOSFERICA TRANSFRONTEIRICA

A migragdo da polui¢do do ar através de fronteiras estaduais, federais e/ou continentais
pode representar uma ameaga a qualidade de vida e causar danos ambientais irreparaveis
(Merrifield, 1990). Além das fontes locais, a qualidade do ar ambiente de cada cidade pode ser
afetada por poluentes originados fora da cidade e transportados até o local receptor. Utilizando
uma combinacdo de modelos globais, Zhang et al. (2017) descobriram que o Material
Particulado fino (MP>s) gerado a partir de atividades industriais na China esta associado a mais
de 3.100 mortes prematuras na Europa Ocidental e nos Estados Unidos da América (EUA).
Jaffe et al. (2003) e Timonen et al. (2013) mostram que episddios de polui¢do atmosférica
oriundas da Asia influenciam a qualidade do ar nos EUA. Yamashita et al. (2016) apresentaram
que ha um efeito significativo da poluigdo do ar transfronteirica sobre a deposi¢do acida na
Costa do Mar do Japao, na regido central do Japao.

Identificar as principais fontes de poluentes atmosféricos € essencial para gestdo da
qualidade do ar. A partir da caracteriza¢ao da origem das emissoes, € possivel estimar o impacto
ambiental dos principais poluidores e suas graves consequéncias (Longhurst et al., 2009; Isley
e Taylor, 2018). A Regido Metropolitana de Sdo Paulo (RMSP) ¢ uma megacidade com
populacdo de 21 milhdes de habitantes (ONU, 2018; IBGE, 2017), e um exemplo classico de
degradacdo da qualidade do ar. A principal fonte de poluentes da RMSP ¢ oriunda da atividade
veicular, uma vez que possui frota de aproximadamente 7 milhdes de veiculos. De acordo com
a Companhia Ambiental do Estado de Sao Paulo (CETESB, 2017), a frota veicular €
responsavel por aproximadamente 97% das emissdes de CO. Os processos industriais e a
queima de biomassa sdo, também, fontes responsaveis pelo aumento significativo de poluentes
na atmosfera (CETESB, 2017).

Além das fontes locais, a qualidade do ar da RMSP ¢ afetada pelo transporte de longo
alcance de poluentes atmosféricos. Fontes externas como queima de cana-de-agucar e incéndios
florestais contribuem para episodios agudos de poluicdo na RMSP (Franga et al., 2014). O
Brasil ¢ o maior produtor mundial de cana-de-acticar, com uma area de cultivo de 7,8 milhdes
de hectares, correspondendo a 2,3% das terras araveis do pais (http: //www.agricultura.
gov.br/servicos-e-sistemas/sistemas/Sapcana). A queima de residuo de cana-de-actcar durante
o periodo de maio a outubro tem efeitos claros na qualidade do ar local da RMSP, o cultivo da

cultura ¢ a principal atividade agropecuaria do estado de Sdo Paulo. Souza et al., (2014)



identificaram que o transporte de longo alcance do material particulado durante a queima da
cana-de-agucar contribuiu para aumento nas concentragdes de MP2 s e de Material Particulado
inalavel (MP1¢) na cidade de Sao Paulo. Souto-Oliveira et al., (2016) identificaram a regido
sudeste (costeira) e noroeste (agricola) do estado de Sao Paulo, como origens do transporte de

carbono negro até a RMSP.

2.2 POTENTIAL SOURCE CONTRIBUTION FUNCTION (PSCF)

Para reduzir as concentracdes de poluentes na atmosfera, as fontes de poluicdo devem ser
identificadas, as estimativas de emissdo realizadas e estratégias eficazes de gestao
desenvolvidas (Seinfeld e Pandis, 1998). Para ajudar a localizar fontes de poluentes, modelos
receptores que combinam a meteorologia com as concentracdes medidas em um local de
amostragem foram desenvolvidos. Estimativas do deslocamento da massa de ar até a chegada
ao ponto receptor sdo utilizadas para criar um cenario dos locais onde os poluentes sdo emitidos
(Hopke et al., 1994).

A modelagem de dispersdo atmosférica descreve o transporte dos poluentes de um ponto
emissor até os locais receptores (Forward), bem como o caminho inverso, de um local receptor
até a sua possivel origem (Backward). Estas trajetorias sdo calculadas por diversos modelos
matematicos, sendo o Hybrid Single-Particle Lagrangian Integrated Trajectory Model
(HYSPLIT) o mais amplamente difundido (Poirot et al, 2001; Ara Begum et al, 2005; Draxler
et al, 2005; Crawford et al, 2007; Gildemeister et al, 2007). Desenvolvido em conjunto pelo Air
Resources Laboratory (ARL), pertencente ao National Oceanic and Atmospheric
Administration (NOAA) e pelo Departamento Australiano de Meteorologia, o HYSPLIT tem
como uma das aplicagdes mais comuns a analise de trajetoria reversa para determinagdo da
origem das massas de ar e estabelecimento das relagdes entre fonte de emissdo e receptor (Stein
etal., 2015).

Exemplos de modelos receptores hibridos que utilizam o HYSPLIT incluem Trajectory
Regression Analysis (TRA) (Ashbaugh et al., 1985; Poirot e Wishinski, 1986), Positive Matrix
Factorization (PMF), Concentration-Weighted Trajectory (CWT) (Seibert et al., 1994),
Residence Time Weighted Concentration (RTWC) (Stohl e Andreas 1996) e Potential Source
Contribution Function (PSCF) (Ashbaugh et al., 1985; Zeng e Hopke, 1989; Hopke et al.,
1993).

Dentre os modelos citados, a PSCF tem sido a principal ferramenta utilizada para

identificar os locais de origem e as vias de transporte de poluentes atmosféricos (Zeng e Hopke,
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1989; Gao et al., 1994; Hsu et al., 2003; Hwang e Hopke, 2007). Gao et al. (1994) definem a
PSCF como a probabilidade condicional de que uma parcela de ar com um nivel de
concentracdo de poluente acima de um valor de critério chegue a um local receptor apos ter
passado por uma area geografica especifica. O estudo de Cheng e Lin (2001) avaliaram o
desempenho do método PSCF para eventos de fumagca na América Central usando dados
observados em 1998 e descobriram que o método pode determinar com precisao os locais das
fontes de fumaga e as vias de transporte dos poluentes. Dimitriou e Kassomenos (2016)
identificaram, através da PSCF, que episodios agudos de MP1o em Avignon, sudeste da Franca,
estavam fortemente associados a influéncia das massas de ar oriundas do norte da Italia e o sul
da Alemanha. J4 na regido do Delta do Yangtze, na China, os resultados da PSCF indicaram
que os aerossois que impactam a qualidade do ar sdo oriundos principalmente de fontes locais
(Fan et al., 2019). Nguyen et al. (2015) avaliaram as influéncias de plumas de fumaca
transportadas por longo alcance nas concentragdes de carbono organico medidas em Gosan, na
Coreia do Sul, usando PSCF.

Algumas técnicas foram desenvolvidas e aplicadas para reduzir a incerteza na estimativa
da PSCF, como por exemplo a fun¢do de ponderacao (Weighted Function) (Hopke et al. 1995;
Cheng et al. 1993b). No calculo da PSCF, algumas células do dominio podem conter poucos
pontos de trajetorias, ou seja, pequeno tempo de residéncia da massa de ar sobre a regido. Caso
estes pontos correspondam a trajetorias de eventos poluidos, a PSCF atribuird alta influéncia
deste local sobre a contribuicdo no receptor, porém este resultado ¢ inconsistente e estd
vinculado a uma limitagdo do método (Hopke et al. 1995; Cheng et al. 1993b). Por exemplo,
supondo que existem trés células A, B e C, com o mesmo valor de PSCF igual 0,4, mas com
diferentes numeros de pontos de trajetorias passando em cada uma 5, 30 e 900, respectivamente.
Os valores de 0,4 nas células A, B e C terdo diferentes desvios padrao de 0.548, 0.498 e 0.490,
respectivamente. Para reduzir este tipo de incerteza, a Weighted Function ¢ utilizada (Polissar
etal., 2001; Heo et al., 2009).

Além da ponderagdo pelo tempo de residéncia, a PSCF foi atualizada também quanto ao
deslocamento vertical da massa de ar, para reduzir as incertezas do método. A altura de injecao
de poluentes na atmosfera pode variar de acordo com o tipo de fonte de emissdo. Para incéndios
florestais, por exemplo, In e Kim (2010) identificaram que a altura de inje¢cdo de poluentes pode
alcancar um nivel vertical de 5 km. Ja as alturas de injecdo em pequenas queimadas podem ser
menores do que em incéndios florestais, devido ao menor fluxo de calor liberado. Para

diferenciar os efeitos da altura de inje¢do de poluentes na atmosfera, Kim et al., (2016)
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desenvolveram um novo método, a funcdo tridimensional de contribui¢do potencial da fonte
(3D-PSCF).

O 3D-PSCF adota uma altitude limite nos calculos do PSCF. A analise convencional
assume que as parcelas de ar que passam por uma célula contendo uma fonte de emissao sao
indiscriminadamente afetadas pela poluicdo do ar naquela célula. Por outro lado, a analise 3D-
PSCEF considera que a parcela de ar ndo ¢ afetada pela poluicao, caso passe pela célula a uma
altitude superior a altura limite. A Figura 1 ilustra os conceitos da 2D-PSCF (a) e 3D-PSCF (b,
¢). De acordo com a analise 2D-PSCF, a trajetoria A ¢ a trajetoria B tém a mesma possibilidade
de serem contaminadas por uma fonte de poluentes atmosféricos. A analise 3D-PSCF distingue
a trajetoria A da trajetoria B. A trajetéria A pode ndo entrar em contato com os poluentes da
regido de origem por passar acima da altura limite. A parte da trajetdria A que passa acima da
altura limite (cinza) ndo ¢ contada no célculo 3D-PSCF. A Trajetéria B e a parte preta da
trajetoria A sdao contadas como validas porque passam abaixo da altura limite, € possuem maior
probabilidade de contaminagao.

Figura 1. [lustracdo esquematica dos conceitos da 2D-PSCF (a) e 3D-PSCF (b, c¢) em func¢do do deslocamento
vertical das massas de ar (adaptada de Kim et al,. 2016).
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O método 3D-PSCF foi aplicado em Seul para avaliar a contribuigdo das regides vizinhas
sobre a qualidade do ar da capital sul-coreana. Kim et al., (2019) identificaram forte relacao
entre a queima de combustivel de biomassa consumida na Coré¢ia do Norte, Nordeste da China,
Norte da China e Leste da China., e episddios agudos de polui¢do do ar em Seul. Dimitriou et
al., (2021) identificaram que eventos de MPj¢ acima do limite didrio, estabelecido pela Unido
Europeia, em Atenas, na Grécia, estavam associados as intrusoes diretas de poeira do Saara do
Norte da Africa e especialmente da Libia e do Egito. O transporte de MPio ocorreu
principalmente através de massas ar deslocando-se a altura inferior a 1 km de altitude.

Apesar da reducdo nas incertezas das estimativas geradas a partir da atualizagdo da 3D-
PSCF, os métodos seguem insensiveis a processos relevantes relacionados a dindmica de

poluentes na atmosfera. Uma das limitagdes dos métodos ¢ que células do dominio onde ha
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intensa emissdo de poluentes atmosféricos podem apresentar baixos valores de PSCF, isto
porque os métodos baseiam suas estimativas apenas no tempo de residéncia da massa de ar
(Cheng et al., 2015; Zachary et al., 2018). Os métodos ignoram a possibilidade de incremento
e/ou diluicao das concentragdes da massa de ar ao se deslocar por diferentes regides em direcao
ao local receptor. Como resultado, pode ser dificil distinguir fontes moderadas de fontes
intensas, por isso ¢ necessario introduzir a andlise a assimilagdo dos campos de concentragdo

de poluentes atmosféricos.

2.3 ASSIMILACAO DE REANALISE ATMOSFERICA APLICADA A
POLUICAO DO AR

Redes de monitoramento da qualidade do ar sdo pecas essenciais para gestdo ambiental,
pois cumprem o papel preponderante de mensurar a concentracdo de poluentes atmosféricos
(WHO, 2016). Atualmente, existem redes de monitoramento da qualidade do ar em todo o
mundo, mas geralmente oferecem cobertura geografica esparsa. Por este motivo, muitos
estudos surgiram com o objetivo de estimar as concentragdes de poluentes a partir de medigdes
de satélite (Molod et al., 2015; Reichle et al., 2017). O sensoriamento remoto tem a vantagem
de fornecer cobertura global e observagdes de longo prazo em regides de dificil acesso e
implementagdo de redes de monitoramento.

Dentre os satélites utilizados para analises atmosféricas, a Analise Retrospectiva da Era
Moderna para Pesquisa e Aplicagdes, versdao 2 (The Modern-Era Retrospective Analysis for
Research and Applications - MERRA-2) vem sendo amplamente empregado para auxiliar na
compreensdo das dindmicas e impactos dos poluentes atmosféricos (Bali et al., 2017; Gelaro et
al.,, 2017; Qin et al., 2019; Sun et al., 2019). Coordenado pelo Escritério de Modelagem e
Assimilacdo Global (GMAO) da Administragdo Nacional de Aerondutica e Espaco dos Estados
Unidos (NASA), o MERRA-2 fornece produtos de reandlise, ou seja, apds estimativa prévia do
satélite os dados sdo submetidos a um reprocessamento através de observacdes meteoroldgicas
(vento, temperatura, umidade, etc.), normalmente abrangendo um segmento estendido do
registro de dados historicos. Além disso o sistema de assimila¢ao utiliza uma grade regular com
resolugdo de 0,625° longitude x 0,5° latitude para interpolagdo dos dados de saida.

O MERRA-2 utiliza o0 modelo do sistema de assimilagdo de dados do sistema de
observagao da Terra Goddard (GEOS-5) versao 5.12.4, que ¢ capaz de usar tipos de dados de
instrumentos de radiacao infravermelho hiperespectral de sondas de micro-ondas (Bosilovich

et al. 2016) e fornecer os melhores dados em tempo real. O nucleo principal do sistema de



13

reanalise MERRA-2 ¢ o modelo atmosférico GEOS-5 (Rienecker et al., 2008; Buchard et al.,
2015) e o esquema de analise de interpolagdo estatistica de ponto de grade (Kleist et al., 2009).
GEOS-5 usou as observagoes de aerossol com corre¢ao de polarizagao de sensores de satélite,
incluindo MODIS, Multi-angle Imaging SpectroRadiometer e Advance Very High Resolution
Radiometer (Bosilovich et al., 2015). Os diferentes tipos de aerossois (BC, poeira, sulfato e sal
marinho) sdo simulados usando o modulo Goddard Chemistry Aerosol Radiation and Transport
(GOCART) no GEOS-5 (Buchard et al., 2016). O modelo GEOS-5 fornece os dados de 1980
até a apresentacdo em grade horaria a distribui¢do de 72 niveis verticais com a camada superior
em 0,01 hPa.

Com base em medi¢des ao nivel do solo e nos dados de reanalise do MERRA-2, Qin et al.,
(2019) investigaram a variagao espaco-temporal do carbono negro (BC) em Pequim, na China.
A partir da distribuicdo espacial da concentracdo do carbono negro estimado pelo MERRA-2,
das trajetorias reversas de massa de ar e dos inventarios de emissdes regionais foi possivel
identificar as emissoes de transporte em Pequim e emissodes residenciais em regides vizinhas

como fontes importantes de BC em Pequim.

24 INVENTARIO DE FONTES DE EMISSAO

Atualmente, as a¢des de melhoria da qualidade do ar estdo crescendo rapidamente e sdo
quase obrigatorias, especialmente em areas urbanas e industrializadas onde a poluigdo do ar se
tornou uma consequéncia indesejavel das atividades humanas (Gurjar et al. 2018; Andrade et
al. 2017; Gallagher et al. 2015, Landrigan et al. 2018). No que diz respeito ao uso de abordagens
numeéricas para analise do clima e da qualidade do ar, o uso de inventarios de emissdes ¢
obrigatorio. Eles sdo dados fundamentais para que os modelos possam simular o presente e
prever os cendrios de emissao futuros, além de auxiliar na identificacdo de importantes fontes
emissoras. A disponibilidade de dados de alta qualidade ¢ um passo importante para o sucesso
das a¢des de controle da polui¢dao (Ohara et al. 2007; D’ Avignon et al. 2010).

A quantificacdo das emissdes atmosféricas ¢ uma etapa fundamental para observar a
variabilidade e tendéncias da composicdo quimica da atmosfera (GEIA,

http://www.geiacenter.org/). Para lidar com aspectos regionais e globais, os inventarios de

emissdes acoplados a modelos de trajetdrias e medigdes de polui¢do do ar podem ser
ferramentas Uteis no fornecimento de informacdes sobre impactos locais e regionais na
qualidade do ar. O Banco de Dados de Emissdes para Pesquisa Atmosférica Global (Emissions

Database for Global Atmospheric Research - EDGAR) ¢ um inventario de emissdes globais


http://www.geiacenter.org/

14

que fornece emissdes de gases de efeito estufa e poluentes atmosféricos por pais e em uma
grade espacial de 0,1° x 0,1° (Janssens-Maenhout et al. 2019; Crippa etal . 2018). A versdo mais
recente do EDGAR, 5.0, cobre uma grande quantidade de informacgdes, possuindo 45 anos de
dados (1970 - 2015), 26 setores de emissao, 226 paises e 9 substancias. Além disso, as emissdes
sdo representadas como séries temporais € mapas de grade de emissao.

A polui¢do por MPio na regido de Hauts-de-France, no norte da Franga, foi investigada
utilizando a analise de trajetorias combinada aos dados de emissdo europeus do EDGAR (Potier
et al., 2019). Os resultados mostraram que alguns paises afastados ao leste francés (Poldnia,
Eslovaquia, Republica Tcheca) poderiam ter um impacto forte, mas raro, nos niveis de MP1o na
regido de estudo, enquanto alguns paises europeus mais proximos (Bélgica, Holanda,
Alemanha) apresentaram impacto frequente e predominante. O Sudeste Asiatico ¢ responsavel
por aproximadamente 15% das florestas tropicais do mundo e também ¢ suscetivel a queima de
biomassa (Stibig et al., 2014). Yin et al., (2019) investigaram a distribuicao espago-temporal da
queima de biomassa no sudeste da Asia continental e seus efeitos na qualidade do ar entre 2001
e 2016. Utilizando a emissdo mensal de MP» 5 estimado pelo EDGAR como suporte para a
analise PMF, os autores comprovam que a queima de biomassa ¢ a causa dominante do

comprometimento da qualidade do ar no sudeste da Asia continental.



15

3 MATERIAL E METODOS

3.1 AREAS DE ESTUDO

Neste trabalho, foi utilizada a Regido Metropolitana de Sao Paulo (RMSP) como area
principal para comparagao da consisténcia dos métodos PSCF. Localizada na regiao sudeste do
Brasil, a RMSP ¢ considerada a regido econdmica mais importante da América do Sul. Com
aproximadamente 21 milhdes de habitantes, a metropole brasileira € a quinta mais populosa do
mundo, e a primeira da América Latina (UN, 2016). Segundo o Instituto Brasileiro de Geografia
e Estatistica (IBGE), a RMSP representou 20% do Produto Interno Bruto (PIB) brasileiro em
2017 (IBGE, 2017). A organizagdo espacial da RMSP, seja com relagdo a circulacio das fontes
moveis ou a disposicdo das fontes estaciondrias, juntamente com a topografia e as condig¢des
climaticas da regido sdo os fatores determinantes da qualidade do ar (CETESB, 2004). A area
urbana da regido esta localizada 700-900 metros acima do nivel do mar, com cumes que se
elevam até 1200 m. Sua topografia geral ¢ bastante complexa e o fluxo de ar ¢ fortemente
influenciado pelas circulagdes locais. Aliado a isso, esta também o proprio processo de
desenvolvimento urbano desordenado ocorrido na regido a partir dos anos 50, processo esse
que aumentou o nimero de fontes de emissdo, levando a uma situagdo critica em relagdo a
qualidade do ar (Carmo, 1995; CETESB, 2005, Andrade et al., 2017).

Com relagao as fontes de emissao atmosférica, a RMSP ¢ caracterizada pelas altas emissdes
locais de fontes moveis. Com frota de cerca de 7 milhdes de veiculos movidos a gasolina, etanol
hidratado e/ou diesel, o trafego rodoviario € responsavel por 97,5% das emissdes de CO, 79%
das emissdes de hidrocarbonetos (HC), 67,5% das emissdes de 6xido de nitrogénio (NOx), 22%
das emissdes de SO> e 40% das emissdes de MPjpna RMSP (CETESB, 2015). Ainda, Andrade
et al., (2017) reportaram sobre as influéncias externas nas concentragdes locais do RMSP,
principalmente associadas a queima de biomassa no periodo de maio a agosto na regido norte e
nordeste do estado de Sao Paulo; e as emissdes industrias originadas na regido de Cubatio/SP.

Os gases CO e SO; foram utilizados na analise dos métodos PSCF por serem poluentes
primarios, ou seja, sao emitidos diretamente pelas fontes de emissdao. Suas concentracdes no
ambiente ndo dependem de reagdes quimicas, o que possibilita identificar com maior precisao
as fontes de emissdo. O CO ¢ resultante da queima incompleta de combustiveis de origem
organica (combustiveis fosseis, biomassa, etc.), e em geral ¢ encontrado em maiores
concentragdes nas cidades, emitido principalmente por veiculos automotores. Ja as principais

fontes de emissdo de SO2 sdo a queima de combustiveis fosseis e atividades industriais (refino
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de petrdleo, metalurgia, etc.) (Seinfeld e Pandis, 1998). A Figura 2 apresenta a localizagdo das
areas de estudo, e as concentragdes de CO e SO durante periodo de 2015 a 2019 na estagdo de

monitoramento Marginal Tieté-Ponte Remédios (RMSP) (CETESB, 2019a).

Figura 2. Localizagdo da estagdo de monitoramento Marginal Tieté-Pte. Remédios. Concentracdes de
CO (a) e SO2(b) (CETESB, 2019a) nas estagcdes de monitoramento. Uso do solo proveniente do projeto
MAPBIOMAS (2019).
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O efeito do transporte transfronteirico de poluentes na qualidade do ar de regides
receptoras pode ser reduzido caso as emissoes locais apresentem elevadas magnitudes, como
na RMSP. Ainda assim, identificar o impacto de uma massa de ar externa em um evento de

polui¢do pode ser mais uma ferramenta para gestdo da qualidade do ar.

32 METODOS 2D-PSCF E 3D-PSCF

O método 2D-PSCF calcula um campo de probabilidade que pode ser associado as potenciais

fontes de poluicdo do ar que contribuem para um local receptor especifico. O método ¢
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geralmente usado para investigar os eventos de qualidade do ar acima de um determinado limite
no local do receptor (Lucey et al., 2001; Hsu; Holsen; Hopke, 2003; Zhao et al., 2019). Para
minimizar as incertezas e permitir uma comparagao adequada entre os métodos € aplicado uma

fungdo de ponderagdo W; ; multiplicada aos valores PSCF (Equagéo 2).

1.0 Bnge < ny)
W = 0.7 (L5n,, < ny < 3my,) )
L 0.4 (Mave < My < 1.5m,,,)
0.2 (N < Maye )

onde n,y. ¢ o nimero médio de pontos de trajetoria entre as células 7,j ndo vazias; i € j

correspondem a latitude e longitude, respectivamente, do ponto.

A 2D-PSCF ¢ uma probabilidade condicional de que uma parcela de ar que passou pela

i,j* célula teve uma alta concentracdo ao chegar ao ponto final da trajetoria (Equacao 3).

2p _ M
P = fwi,j (3)

ng;
onde n; ; € o niimero total de pontos de trajetorias de massa de ar que passaram pela i, j%célula,
e m;; ¢ o numero de pontos de trajetoria na i,j* célula associados aos eventos em que a

concentracao no local do receptor excedeu o valor de critério.

A 2D-PSCF possui algumas lacunas devido a incerteza associada ao pequeno niimero de
pontos de trajetoria. Além disso, o método nao consegue distinguir trajetorias que passam em
altitudes diferentes. Por este motivo, Kim et al. (2016) desenvolveram o 3D-PSCF para
distinguir os tipos de fontes de acordo com a altura de injecdo de poluentes na atmosfera,
enquanto Zeng e Hopke (1989) propdem uma fun¢do de ponderagdo para reduzir a incerteza

associada ao pequeno numero de trajetorias. A Equagao 4 apresenta o método 3D-PSCF.

!
m; ;
3D _ hJ
Py =2 Wiy 4)
ij
! 7 , . R . .q , . . .
onde n; ;' € o numero total de pontos trajetorias que caem na i, j* c€lula abaixo da altura limite,

en; ;' ¢ onumero de pontos de trajetorias que passam pela ijésima célula abaixo da altura limiar
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para a qual as trajetorias correspondentes chegam ao local do receptor com concentragdo

superior ao valor critico pré-especificado.

3.3 DESENVOLVIMENTO DO METODO 3D-PSCF-CONC

O 3D-PSCF-CONC incorpora uma fun¢ao de ponderagdo no método 3D-PSCF com base
no campo de concentracdo de poluentes de reanalises atmosféricas. O 3D-PSCF-CONC ¢
calculado por meio da Equagao 5. O Apéndice A apresenta a descrigao do codigo implementado

em Python.

1A
m;;j

_ i,j
P'3D CONC — W . J (5)
i,j 7 i,j
nyj Crs

onde, C; ; em’;; sdo a concentragdo média e o tempo de residéncia total na i, j¢ célula, quando

a concentragao no local receptor excedeu o valor do critério. C,.s e n';; sdo, respectivamente, a

concentracdo média na célula localizada no local receptor medida pela reanalise atmosférica e

o tempo total de residéncia na célula i, j* para o conjunto total de trajetorias. O valor maximo
Cij , 4. . ~ o

de =2 ¢ limitado por 1, uma vez que a componente faz parte de uma fun¢io de probabilidade

rs
condicional.

A Figura 3 ilustra o conceito do 3D-PSCF-CONC, onde a) representa as trajetdrias reversas
que convergem para RMSP utilizadas no estudo, uma trajetoria reversa estd destacada em
branco para exemplificar as etapas do método. b) cada ponto de trajetdria estd associado, no
tempo, a uma grade de concentragdo de reandlise atmosférica do MERRA-2. Em c¢) ¢
apresentada a célula da grade em que esté localizado o ponto de trajetoria, ao qual sera atribuido
a concentracao. Apds todos os 73 pontos terem suas concentragdes definidas a trajetoria estara
apta a ser utilizada no calculo da 3D-PSCF-CONC. O valor limite utilizado para defini¢do dos
eventos de poluicdo € obtido a partir da série temporal das concentragdes do poluente na estagao

de monitoramento ¢), e entdo a 3D-PSCF-CONC ¢ calculada.
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Figura 3. Ilustracdo esquematica do conceito do método 3D-PSCF-CONC. a) Representa as trajetorias
reversas que convergem para RMSP utilizadas no estudo, uma trajetoria reversa estd destacada em
branco para exemplificar as etapas do método. b) cada ponto de trajetoria esta associado, no tempo, a
uma grade de concentragdo de reanalise atmosférica do MERRA-2. Em c) é apresentada a célula da
grade em que esta localizado o ponto de trajetoria, ao qual sera atribuido a concentragdo. e) Os valores

da 3D-PSCF-CONC.
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O conceito de 3D-PSCF-CONC ¢ fisicamente explicado pelos trés elementos da fungao de
probabilidade condicional na Equacdo 5. O primeiro elemento de PSCF calcula a probabilidade
de que uma massa de ar chegue ao receptor apos residir em uma célula geografica especifica.
O segundo elemento corrige a incerteza associada ao pequeno niumero de pontos de trajetoria,

que uma célula especifica teria. O terceiro elemento representa a probabilidade de que uma
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célula aumente a concentragdo do local receptor. Se a concentra¢do de uma célula pela qual a
parcela de ar passou for menor do que o receptor, essa area provavelmente contribui para diluir
a poluicao ao invés de aumentar a concentracdo no local do receptor. Neste estudo, ndo
definimos uma altura limite fixa nos métodos 3D-PSCF e 3D-PSCF-CONC, a altura limite para
aplica¢dao dos métodos foi definida a partir da camada limite, que ¢ a regido da atmosfera onde
os poluentes sdo emitidos e 0s processos de transporte e difusdo ocorrem (Fan et al., 2019).

Para avaliar a contribuicdo potencial de areas menos poluidas, uma analise de fluxo de
concentragdo foi utilizada. Neste trabalho, o fluxo de concentragdo (Fluxo; ; (%)) foi calculado
nas células para cada trajetéria por onde a massa de ar se deslocou, do ponto original ao
receptor, conforme a Equagdo 6. Para avaliar a variabilidade espacial, uma grade de fluxo foi
calculada através da média dos fluxos em cada célula. Este procedimento ¢ utilizado para
avaliar a propor¢ao de aumento/diminui¢do da concentracao do poluente atmosférico ao longo
da trajetoria da origem ao receptor, em relacdo a concentragao do receptor.

Também foi analisado a associagdo entre o PSCF, o fluxo de CO e a precipitacdo média
oriundo do conjunto de dados de reanalise do MERRA-2.

Cj — Cij-
Fluxo, ; (%) = JC—” (6)
rs

onde Cj; € a concentragdo média na i, j* célula, C; ;_; € a concentragdo média anterior a i, j¢

célula e C,.; é a concentracio da célula do local receptor.

3.4 DADOS DE ENTRADA DOS METODOS
3.4.1 Monitoramento da qualidade do ar

A Agéncia Ambiental do Estado de Sdo Paulo - CETESB, possui 62 estacdes de
monitoramento da qualidade do ar no Estado de Sao Paulo (CETESB, 2019b). A estagdo de
monitoramento da Marginal Tieté-Ponte Remédios (-23.518578 S, -46.743148 W) foi
selecionada na RMSP devido a disponibilidade e qualidade dos dados (completude dos dados
superior a 95%). As concentragdes horarias de CO e SO> de 2015 a 2019 foram obtidas a partir
da plataforma QUALAR. O QUALAR ¢ uma plataforma on-line da CETESB, que possibilita
a consulta dos dados de poluentes coletados por suas estacdes, tanto da rede automéatica como

da rede manual, através do endereco eletronico (http://qualar.cetesb.sp.gov.br/qualar/). A partir

da série temporal da concentragdo de CO (Figura 2.a) e SO» (Figura 2.b) no local do receptor,


http://qualar.cetesb.sp.gov.br/qualar/
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foram determinados os valores limites de 0,7 ppm e 2,49 pg.m™ para o célculo da PSCF. Estes
valores representam a concentragdo média didria de CO e SO» no periodo de 5 anos. Logo,
episodios criticos de polui¢do do ar foram definidos como os dias em que a contragdo excede a

concentracdo média diaria do poluente.

3.4.2  Dados de trajetorias reversas de massa de ar

As trajetorias reversas de massa de ar (backward) foram geradas utilizando o Hybrid
Single-Particle Lagrangian Integrated Trajectory (HYSPLIT) versdo 4, desenvolvido pela US
National Oceanic and Air Administration (NOAA) (Draxler; Hess, 1998; Stein et al., 2015). A
partir da plataforma online de simulagdes do NOAA foram geradas trajetorias para cada dia de
2015 a2019. Com duracao de 72 horas e resolu¢do temporal de 1 hora, foram geradas, no total,
133.298 pontos de trajetoria.

Dados meteorologicos do Sistema Global de Assimilagdo de Dados (GDAS) com
resolugdo espacial de 1,0 © x 1,0 ° do site da NOAA (http://ready.arl.noaa.gov/gdas1.php) sdo
empregados ao HYSPLIT. Definimos a altitude minima final como 500 m. Conforme sugerido
por Hafner e Hites (2003) e Begum et al. (2005), acima de 500 m o vento estd bem representado
na camada limite. Para 3D-PSCF e 3D-PSCF-CONC, a altura limite para aplicacao dos métodos
foi definida a partir da camada limite, que ¢ a regido da atmosfera onde os poluentes sdo
emitidos e os processos de transporte e difusdo ocorrem (Fan et al., 2019). Portanto, foi
considerado apenas os pontos de trajetorias situados abaixo da camada limite. Foi possivel
atualizar o limite ao longo do deslocamento da trajetéria, pois o HYSPLIT calcula a altura da

camada limite em cada intervalo de tempo.

3.43  Campos de concentragdo de poluentes atmosféricos

Campos de concentragdo de superficie hordria de CO (ppb) (M2TINXCHM V5.12.4) e
SO, (ng.m™) (M2TINXAER V5.12.4) estimados pela Modern-Era Retrospective Analysis for
Research and Applications - MERRA-2 foram utilizados neste estudo para assimilagdo da
concentracdo apenas no método 3D-PSCF-CONC (Gelaro et al., 2017; Randles et al., 2017).
Os dados foram obtidos por meio da plataforma Simple Subset Wizard (SSW), desenvolvida e
mantida pela Administracdo Nacional de Aerondutica e Espaco (National Aeronautics and

Space Administration - NASA) (Acker et al., 2014).


http://ready.arl.noaa.gov/gdas1.php
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O dominio do estudo foi selecionado de acordo com o alcance das trajetorias, sendo estas
as coordenadas (Figura 2.b): -65.8, -120.7,-6.7, -18.8. Devido a capacidade de armazenar dados
multidimensionais (multivaridveis), foi selecionado o formato Network Common Data Form

(netCDF) para a execugao deste trabalho.

3.5 ANALISES DE CONSISTENCIA DOS METODOS

3.5.1 Dados de uso e cobertura do solo

Uma analise da distribui¢do espacial entre os valores da PSCF e seus respectivos usos do
solo foi realizada para verificar a consisténcia dos métodos. Espera-se que as areas urbanas e
outras regioes emissoras em potencial fornecam os maiores valores de PSCF. Foram utilizados
dados do Projeto Brasileiro de Mapeamento Anual de Uso e Cobertura do Solo (MapBiomas)
para identificar a composicdo de pastagens, areas urbanas, corpos d'adgua e outras feigdes
superficiais no dominio PSCF. O MapBiomas usa imagens de satélite LandSat séries 5, 7 e 8§,
com resolucdo espacial de 30 metros para o Sistema de Estimativa de Emissoes de Gases de
Efeito Estufa do Observatério do Clima. Os dados foram obtidos por meio da ferramenta
MapBiomas (versdo 4.0), que opera a partir da plataforma Google Earth Engine e esta
disponivel online, gratuitamente, em http://mapbiomas.org (MAPBIOMAS, 2019). Os
mosaicos das classes presentes no MapBiomas estdo em formato Geographical Tagged Image
Format File (GeoTIFF). Com auxilio da biblioteca rasterio do software Python, foi possivel
extrair informacgdes de cada pixel das imagens do produto para locais especificados, neste caso,

a grade utilizada para PSCF (Figura 4).
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Figura 4. Classes de uso e cobertura do solo do projeto MAPBIOMAS (esquerda). Grade com resolucao de 0.5°

x 0.625°, que coincide com a resolucdo das grades dos métodos PSCF empregados neste estudo (direita).

0.625° x 0.5°
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Apo6s o recorte da area de interesse, 0 mesmo dominio utilizado no MERRA-2, foram
avaliadas as classes com registros de pontos de trajetorias entre os anos de 2015 a 2019. Para
esta analise foi utilizada em Python func¢do sv.contains, da biblioteca shapely.vectorized, com
a qual foi possivel identificar o niimero de pontos de trajetorias sobre cada classe. Foram
constatadas treze classes de uso da terra definidas pelo MapBiomas para o dominio de estudo,
correspondente as areas de formagao florestal, formacao savanica, mangue, campos, pastagem,

agricultura, praias e dunas, infraestrutura urbana e corpos d’agua.

3.5.2 Dados de chuva

Apds a emissdo, um dos principais mecanismos que controlam as concentragdes de
poluentes na atmosfera ¢ a deposi¢do umida (Garrett et al., 2006). Dados horarios de
precipitacdo total (mm.h™") (Total Precipitable Liquid Water - TQL) (M2TINXSLV V5.12.4)
do MERRA-2 foram utilizados para dar suporte a validagdo dos métodos. Foi realizada a
correlacdo de Spearman (Wilks, 2019). Entre a concentragdo média de TQL, no periodo de

2015 a 2019, e as contribuicdes estimadas pelos métodos PSCF para cada célula das grades.
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Além disso, os dados foram utilizados como ponderacdo na andlise de fluxo de poluentes e

PSCEF.

3.5.3  Dados de fontes de emissdo de poluentes atmosféricos

Para avaliar a consisténcia dos resultados obtidos pelos métodos PSCF, a variabilidade
espacial das contribui¢cdes foi comparada aos dados de fontes de emissao de poluentes do
EDGAR. O desenvolvimento atual do EDGAR ¢ um projeto conjunto do Centro de Pesquisa
Conjunta (JRC) da Comissao Europeia e da Agéncia de Avaliagdo Ambiental da Holanda (PBL)
(CRIPPA etal., 2020).0 inventario compila emissdes antropogénicas e tendéncias baseadas em
estatisticas internacionais e fatores de emissao, mapeando dados historicos sobre as emissoes,
para os seguintes poluentes: Didxido de enxofre (SO2), Oxidos de nitrogénio (NOx), Metano
(CH4), CO, compostos organicos volateis ndo-metano (NMVOCs), Amoénia (NH3), MPo,
MP>s, BC. A versdo v5.0 do EDGAR do inventario possui metodologia consistente para o
calculo de séries temporais de emissao, contendo dados de emissao de poluentes atmosféricos
de 1970 até 2015, com resolugdo espacial de 0.1°x0.1° (THUNIS et al., 2021). A Figura 5
corresponde a um mapa anual de emissdes de CO no setor de transporte rodovidrio para o ano

de 2015, representando um exemplo de gridmap do EDGAR.

Figura 5. Mapa da emissao de CO pelo setor de transporte no ano de 2015 (EDGAR, 2017).
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A emissdo anual de superficie do transporte rodoviario sem ressuspensdo de solo, queima
de residuos agricolas, producdo de ferro e aco, combustdo para manufatura, refinarias de
petroleo e industria de transformagdo para 2015 foi usada para subsidiar a identificacdao das

fontes de emissdo pelos métodos PSCF e avaliar a consisténcia dos métodos.
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3.5.4  Dados de frota veicular e consumo de combustivel

Dados da frota veicular circulante no estado de Sao Paulo, estimados pela CETESB

(https://cetesb.sp.gov.br/veicular/relatorios-e-publicacoes/, 2019 - Frota Circulante), foram

utilizados para dar suporte a identificagdo das fontes de emissdo localizadas nas regides
indicadas pelos métodos PSCF. O levantamento contabiliza o nimero de veiculos circulantes
em cada municipio do estado Sdo Paulo de 1979 a 2019, de acordo com a categoria e tipo de
combustivel utilizados. Os dados de frota veicular foram correlacionados as concentragdes de
poluentes do MERRA-2 nas células das grades para avaliar a influéncia dos veiculos na
poluicdo do ar. O periodo utilizado nesta analise foi de 1980, ano que inicia a série de dados do
MERRA-2, a2019. Este intervalo foi selecionado para aumentar a consisténcia da analise, uma
vez que os dados de frota veicular sao anuais e aplica-los ao periodo de 2015 a 2019 reduziria
a confiabilidade nos resultados devido ao pequeno tamanho amostral.

Para avaliar a influéncia da queima de diferentes tipos de combustiveis fosseis sobre a
qualidade do ar, dados mensais da venda de combustiveis na cidade de Sao Paulo de janeiro de
2015 a dezembro de 2019, fornecidas pela Agéncia Nacional de Petroleo (ANP,

https://www.gov.br/anp/pt-br), foram integrados a andlise. Assim como para frota veicular, os

dados de volume de combustivel comercializados pelas distribuidoras foram correlacionados

com a concentragao de poluentes do MERRA-2.

3.5.5 Dados de poténcia radiativa do fogo

Para identificacdo da queima de biomassa como uma possivel fonte de contaminagao do
ar, foram utilizados dados de poténcia radiativa do fogo (fire radiative power - FRP) do Sistema
de Informacao de Incéndio para Gerenciamento de Recursos (Fire Information for Resource

Management System - FIRMS) (https://firms.modaps.eosdis.nasa.gov/), da NASA. Através do

instrumento de espectrorradidmetro de imagem de resolu¢do moderada (Moderate Resolution
Imaging Spectroradiometer - MODIS), o FIRMS fornece os dados de caracterizacdo de
incéndios ativos em tempo real, disponiveis em resolucao espacial de 1km dentro de 3 horas de
observacgdo. A bordo dos satélites Aqua e Terra, o MODIS ¢ um instrumento de coleta de dados

que explora a atmosfera, o oceano e a terra (Shen; Cao, 2020).


https://cetesb.sp.gov.br/veicular/relatorios-e-publicacoes/
https://www.gov.br/anp/pt-br
https://firms.modaps.eosdis.nasa.gov/
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Neste estudo, os hotspots do MODIS de 01 de janeiro de 2015 a 31 de dezembro de 2019
foram agregados em médias mensais de FRP nas regides de andlise. Isto para caracterizar o uso

sazonal do fogo em culturas durante a etapa de colheita (IEA, 2020).
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4 RESULTADOS

4.1 COMPARACAO ENTRE OS METODOS PSCF

Dentre os métodos avaliados, o 2D-PSCF apresentou os maiores valores de probabilidade
de contribuicao (Figura 6). Os resultados do 2D-PSCF indicaram que diversas regides dentro
do dominio podem contribuir significativamente para a polui¢ao do ar no local receptor (Figura
6.a). A superestimava gerada pelo 2D-PSCF ¢ esperada, uma vez que ndo leva em conta a altura
de inje¢do e a concentragdo de poluentes na atmosfera enquanto a trajetoria se move em direcao
ao receptor. Além disso, o 2D-PSCF nao destacou a contribuicdo local da megacidade de Sao
Paulo, que fica na mesma area do local receptor e ¢ conhecida pelos problemas de qualidade do
ar (Andrade et al., 2017).

A distribuigao espacial das estimativas 3D-PSCF apresentou semelhangas com a 2D-PSCF.
No entanto, a inclusdo da analise tridimensional do método 3D-PSCF reduziu a contribuic¢ao
do transporte de longo alcance, especialmente a noroeste do dominio (Figura 6.b). A 3D-PSCF
filtrou as trajetdrias abaixo da altura de inje¢do de poluentes na atmosfera como potencialmente
poluidas. Embora o 3D-PSCF tenha ajustado o calculo de probabilidade, o método ainda
identificou regides distantes do local do receptor como os principais contribuintes.

A 3D-PSCF-CONC alcancou resultados diferentes em comparagdo as versdes anteriores
do PSCF (Figura 6.c). O método destacou a RMSP com o principal potencial de contribuicao,
mostrando consisténcia com o cenario real. Além disso, O 3D-PSCF-CONC também

identificou as fontes regionais a noroeste e nordeste do dominio.
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Figura 6. Comparagdo dos métodos PSCF: a) 2D-PSCF, b) 3D-PSCF, c¢) 3D-PSCF-CONC, e variabilidade dos
valores de PSCF em cada uso do solo do dominio por onde as trajetdrias deslocaram.

a) 2D-PSCF b) 3D-PSCF <) 3D-PSCF-CONC

42 ANALISE DE CONSISTENCIA DOS METODOS PSCF
4.2.1 Uso e ocupagdo do solo

Para identificar as classes de uso e ocupacdo do solo com maior probabilidade de
contribuicdo na poluicdo do ar na RMSP, atribui-se as células do dominio a classe predominante

(maior 4rea em km?) em cada uma delas (Figura 7).

Figura 7. Variabilidade dos valores de PSCF em cada uso do solo do dominio por onde as trajetérias se
deslocaram.
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Os trés métodos apresentaram padrdes consistentes, identificando pastagens, producdo de
cana-de-agucar, mosaico de agricultura e pastagem; e infraestrutura urbana como os principais
tipos de uso do solo que contribuem associados a potencial contribuicdo na RMSP. Entre as
classes de uso do solo, a cana-de-agtcar esteve associada aos maiores valores de contribuicao
nos métodos 2D-PSCF e 3D-PSCF. Apesar de ser conhecida como uma importante fonte de
polui¢do do ar no dominio de modelagem, a queima de biomassa associada a produgdo de cana-
de-agucar ocorre principalmente no inverno (de maio a outubro) (CONAB, 2021). Como a
emissao ¢ pequena nas outras estacdes do ano, consequentemente a contribuicdo das células
onde ocorre a produgdo da cana-de-acucar é reduzida analisando o ano todo. Ao ponderar a
probabilidade de contribuicao através da concentragao de poluentes, a 3D-PSCF-CONC reduz
a influéncia das regides onde ha a o cultivo da cana-de-agtcar fora da temporada de colheita.
Além disso, a 3D-PSCF-CONC reduziu significativamente a contribui¢do potencial da maioria
dos usos do solo, exceto para infraestrutura urbana o que, mais uma vez, apresenta consisténcia
com o cendrio real, pois € classe de uso onde estao localizadas as principais fontes de emissao

de poluentes atmosféricos (Kumar et al., 2016).

4.2.2  Fluxo de poluentes e deposi¢ao timida

A consisténcia dos métodos também foi avaliada comparando a variabilidade espacial dos
valores de PSCF, fluxo de CO e TQL. A Figura 8 apresenta a distribuicao espacial do fluxo
médio de CO e sua relagdo com os resultados da PSCF. O fluxo negativo indica regides onde
as concentragdes de CO diminuiram enquanto a massa de ar se deslocou em dire¢ao ao receptor.
Areas de alto fluxo, alta concentracio e baixa precipitagdio tém maior probabilidade de
contribuir para a poluicao do ar. Portanto, espera-se encontrar altos valores de PSCF no lado
direito dos graficos de dispersdo e marcadores circulares categorizados com altos valores de

concentragdo de CO e baixos valores de TQL.
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Figura 8. Distribui¢do espacial do fluxo médio de CO e TQL média. Os valores sdo categorizados pela
concentragdo de CO e TQL média do MERRA-2.
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Como pode ser observado, a 3D-PSCF-CONC alcangou os resultados mais consistentes,
onde maiores valores de PSCF correspondem a areas com maior fluxo de CO, maior
concentragdo de CO e baixa TQL (Figura 8). Embora o CO tenha baixa solubilidade em agua
(Garrett et al., 2006), as células com menores valores de contribui¢do da 3D-PSCF-CONC
coincidiram com areas com maiores valores de TQL. Ja os métodos 2D-PSCF e 3D-PSCF
atribuiram contribui¢des de alto potencial para areas com baixa concentracdo de CO, baixo
fluxo de médio CO (proximo de zero) e altos valores de TQL. Quando testado usando a
concentracdo de SO», que tem alta solubilidade em agua (Zhang et al., 2018), a 3D-PSCF-
CONC confirmou sua consisténcia (Apéndice B). Nossos resultados sugerem que 3D-PSCF-
CONC pode representar melhor a contribui¢ao de areas menos poluidas, bem como a influéncia

da deposi¢ao umida.

4.2.3 Identifica¢ao das fontes de emissdes atmosféricas

A 3D-PSCF-CONC identificou trés areas principais de contribuicdo potencial: (1) a
RMSP; (2) o Médio Vale do Paraiba (MVP), no Estado do Rio de Janeiro; (3) e a Regido de
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Barretos no Norte do Estado de Sao Paulo. A RMSP ¢ mundialmente conhecida pelos
problemas de qualidade do ar, atribuidos principalmente ao transporte rodoviario e as emissoes
industriais (Andrade et al., 2017). A MVP ¢ uma area intensamente industrializada, e onde esta
instalada uma importante induastria sidertrgica, a Companhia Sidertrgica Nacional (CSN)
(INEA, 2018). As regides norte ¢ nordeste do Estado de Sao Paulo s3o caracterizadas pela alta
producdo agropecudria, sendo Barretos uma das regides agricolas com a maior produgdo de
cana-de-acgtcar do Brasil. Durante muitos anos, a queima do bagaco da cana-de-agucar foi
utilizada como uma pratica comum para aumentar a produtividade da cana-de-acticar em
Barretos, pratica esta que vem sendo substituida pela mecanizagdo durante a colheita nos
ultimos anos (CONAB, 2021; Da Silva et al., 2021). Todas as fontes mencionadas foram

caracterizadas pelo inventério global EDGAR (Figura 9).
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Figura 9. Correlacdo de Spearman entre a distribuicdo espacial dos valores 3D-PSCF-CONC e as emissdes de
CO das fontes de emissdo do inventdrio EDGAR.
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As estimativas 3D-PSCF-CONC estdo espacialmente correlacionadas as emissdes do
transporte rodoviario sem ressuspensao do solo (p = 0,38 p <0,05), queima de residuos agricolas
(p = 0,19 p <0,05), producgdo de ferro e ago (p = 0,44 p = 0,058), combustdo para a industria
transformadora (p = 0,24 p <0,05) e refinarias de petrdleo e industria de transformagado (p =
0,23 p <0,05). Tanto o 2D-PSCF quanto o 3D-PSCF nao realizaram boas correlagdes como o
método proposto (Apéndice C). A andlise realizada através do inventario de emissdes EDGAR
confirma que o 3D-PSCF-CONC foi capaz de fornecer a melhor identificagdo das fontes de

emissao.
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Pode-se observar que o transporte rodoviario do inventario do EDGAR coincide no espago
com a contribui¢do mais importante calculada pelo 3D-PSCF-CONC. Uma analise da
concentracdo de CO do MERRA-2 na RMSP, frota de veiculos leves e consumo de combustivel
na mesma regido apresentou uma correlagdo positiva entre as variaveis (Figura 10). Dados da
frota circulante anual da CETESB de 1980 a 2019, consumo mensal de gasolina de 2015 a 2019
(ANP, 2020) e dados de concentragao de CO do MERRA-2 (M2TINXCHM V5.12.4) na cidade
de Sao Paulo, foram utilizados nesta analise. Os veiculos leves sdo as principais fontes de
emissao de monoxido de carbono e hidrocarbonetos, sendo os automoveis a gasolina os maiores
emissores de CO (34%). Apesar de o tamanho da frota de veiculos a gasolina ser menor do que
o da frota de veiculos flex, por exemplo, as emissdes desse primeiro segmento sdo maiores em
razdo da maior idade média dos veiculos a gasolina (CETESB, 2020a).

Figura 10. Correlago entre CO x frota de veiculos leves (a) e CO x consumo de gasolina em Sio Paulo (b). A

concentragdo de CO - MERRA-2 (M2TINXCHM VS5.12.4), frota de veiculos leves (CETESB, 2019d), ¢ consumo
de gasolina (ANP, 2020).
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O segundo maior valor de contribuicdo identificada pela 3D-PSCF-CONC ocorreu na
mesma area onde esté instalada a CSN, enquanto no terceiro maior valor de contribui¢do estao
localizadas as emissoes de CO identificadas pelo EDGAR como provenientes da queima de
residuos agricolas. Conforme demonstrado por estudos anteriores (Vasconcellos et al., 2010;
Souza et al., 2014), a queima do residuo da cana-de-actcar ocorre no periodo de maio a outubro.
No mesmo periodo, o poder radiativo do fogo (FRP) atinge os niveis mais elevados na regiao
de Barretos (Apéndice D). Foi verificado uma correlagdo positiva entre CO e FRP (p=0,47 p
<0,05), reforcando a influéncia desta fonte no local receptor. A queima da cana-de-ag¢ticar vem
diminuindo no Estado de Sado Paulo, e em 2018 houve uma reducao drastica dessa emissao
(IEA, 2020). Para verificar o efeito desta redu¢do das emissdes de CO oriundas da queima de

biomassa, o0 método 3D-PSCF-CONC foi aplicado utilizando dois periodos distintos, de 2015
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a 2017 e de 2018 a 2019 (Figura 11). Além disso, foi apresentado a correlacdo entre a

concentragdo de CO e o FRP para ambos os periodos.

Figura 11. Anélise do método 3D-PSCF-CONC na RMSP usando dois periodos (a) 201522017 e (b) 2018 22019
para verificar o efeito da redugdo das emissdes da queima de biomassa sobre as contribuigdes de Barretos.
Correlagdo entre as concentragdes de CO e FRP.
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Pode-se observar que o coeficiente de correlagdo entre FRP e concentracdo de CO em
Barretos apresenta significancia estatistica apenas no periodo de 2015-2017 (p = 0,52 p <0,05).
Os resultados confirmam que a influéncia da queima da cana-de-agtcar na concentra¢ao de CO
em Barretos foi reduzida no periodo mais recente. Além disso, os resultados do 3D-PSCF-
CONC no periodo 2015-2017 sdo maiores em Barretos do que em 2018-2019. Isso demonstra
que a influéncia da queima do residuo da cana-de-agtcar no local receptor era maior antes da

reducao desta emissao.
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5 CONCLUSAO

Este trabalho apresenta um novo método que incorpora dados de concentracdo de
reanalises atmosféricas ao calculo da PSCF. O 3D-PSCF-CONC inclui um fator de ponderacao
para corrigir a contribui¢do potencial de areas menos poluidas. Na anélise realizada na RMSP,
foi observada uma superestimativa da contribuicao de areas distantes do local receptor pelos
métodos 2D-PSCF e 3D-PSCF. Além disso, os métodos ndo destacaram a RMSP como uma
potencial area de contribuig¢do. Os resultados revelaram que o 3D-PSCF-CONC identifica de
maneira mais consistente as fontes locais e regionais, ao invés de enfatizar principalmente as
fontes regionais como os outros métodos PSCF. O 3D-PSCF-CONC apontou a influéncia do
RMSP, Médio Vale do Paraiba e da regido de Barretos como as principais areas contribuintes
para a poluicao do ar em Sao Paulo.

Para avaliar a consisténcia dos métodos PSCF, foram utilizados dados do tipo de uso do
solo, fluxo de poluentes e precipitagdo. Os trés métodos identificaram as pastagens, produgdo
de cana-de-acucar, mosaico de agricultura e pastagem e infraestrutura urbana como os
principais tipos de uso do solo que contribuem para polui¢do na RMSP. No entanto, os métodos
2D-PSCF e 3D-PSCF atribuiram as maiores contribui¢des a producdo de cana-de-agucar,
enquanto o 3D-PSCF-CONC destacou as emissdes oriundas da infraestrutura urbana como
sendo a que possui maior potencial de contribuicdo, apresentando consisténcia com o cenario
real. Além disso, o 3D-PSCF-CONC apresentou melhor adequabilidade ao analisar a influéncia
dos fluxos de poluentes e do processo de deposicao imida. O método atribuiu maior potencial
de contribuigdo a regides onde ha maior fluxo de poluentes e menor ocorréncia de chuva.

O 3D-PSCF-CONC demonstrou bom desempenho também na identificacdo das fontes de
emissao de poluentes atmosféricos. Os resultados dos 3 métodos PSCF foram avaliados através
da analise espacial entre os valores de contribui¢do e as taxas de fontes de emissao do EDGAR.
A 3D-PSCF-CONC apresentou os maiores valores de correlagdo de Spearman entre a PSCF e
as taxas de emissdo, apontando o transporte rodovidrio na RMSP e a queima de biomassa na
regido de Barretos como as principais fontes de contaminagao da qualidade do ar. Os veiculos
leves movidos a gasolina foram identificados como a principal fonte de CO na RMSP, enquanto
a queima da palha da cana-de-agucar, durante o periodo de colheita, foi identificada como a
principal responsavel pela emissdo de CO em Barretos, sobre tudo nos anos de 2015 a 2017.

O novo método apresentado neste trabalho pode ser usado como uma ferramenta
importante para a identificacao de fontes e para o entendimento do processo de poluicao do ar.

Recomenda-se que para pesquisas futuras seja avaliada as incertezas associadas ao método.
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Analise de sensibilidade do conjunto de dados do MERRA-2 devem ser conduzidos na regido
de estudo, assim como a utilizacdo de trajetdrias de massa de ar com diferentes tempos de
duragdo para avaliar o efeito da distancia entre a fonte potencial e o local receptor. O método
3D-PSCF-CONC pode ser utilizado também para investigar fontes de emissdes € processos
atmosféricos através de diferentes conjuntos de dados de inventario de emissdes, bem como o

uso de dados de alta resolu¢do como o do Sentinel-5p.
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APENDICE A: IMPLEMENTACAO DO METODO 3D-PSCF-CONC.

Figura Al. Resumo esquematico dos mddulos utilizados para implementacao do método 3D-PSCF-CONC.

Hysplit Scrap PSCF_Threshold
- Download das trajetorias de - Definicio da ocorréncia dos
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Trajectory Conc
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\_ /
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CONC. J




Al. Modulo Hysplit Scrap para automatizagdo das requisi¢des de trajetorias no site NOAA.

#88 ————————- Importagdo de bibiotecas
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from selenium import webdriver

from selenium.webdriver.support.ui import WebDriverWait

from selenium.webdriver.support import expected conditions as EC
from selenium.webdriver.common.by import By

from webdriver manager.chrome import ChromeDriverManager

from bs4 import BeautifulSoup

—————— Download dos dados de trajetdrias do site NOAA

class Hysplit_ Scrap:

def

def

def

def

def

__init (self, latitude, longitude, downloadFolder) :
self.latitude = latitude

self.longitude = longitude

self.downloadFolder = downloadFolder

runHysplit (self):

webdriver = self.ConfiguracaoWebDriver ()
driverURL = self.Conexao NOAA (webdriver)
gdas = self.Obter gdasFile (driverURL)
self.Download dados(gdas, driverURL)

ConfiguracaoWebDriver (self) :

chromeOptions = webdriver.ChromeOptions ()
chromeOptions.add argument ("--incognito")

prefs = {"download.default directory" : self.downloadFolder}
chromeOptions.add experimental option("prefs",prefs)

driver = webdriver.Chrome (ChromeDriverManager () .install(),

chrome options=chromeOptions)
return driver

Conexao NOAA (self, driver):

driver.get ('https://www.ready.noaa.gov/hypub-bin/trajasrc.pl’')
lat = driver.find element by id("LatId")

lat.send keys(self.latitude)

lon = driver.find element by id("LonId")

lon.send keys(self.longitude)

driver.find element by xpath ("/html/body/div/table/tbody/tr/td/div|
41/div([2]/form/div/div/table[2]/tbody/tr[1]/td[2]/select/option[2]"
) .click()

driver.find element by xpath("/html/body/div/table/tbody/tr/td/div|
41/div([2]/form/div/center/input[2]") .click ()
return driver

Obter gdasFile(self, driver):

gdas = driver.find element by name ("mfile")

mask = [word.strip() .split(' ') [0] for word in
list (gdas.text.split('\n'"))]

mask = mask[mask.index('gdasl.decl9.wb"') :mask.index(
'gdasl.febl9.w3"')+1]

mask.reverse ()

return mask
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def Inputs Hysplit(self, driver, ano, mes ,dia, meteoCheck):

def

year = driver.find element by name ("Start year")
year.send keys (ano)

month = driver.find element by name ("Start month")
month.send keys (mes)

day = driver.find element by name ("Start day")
day.send keys (dia)

hora = driver.find element by name ("Start hour")

hora.send keys ("00") # trajetdorias chegando ao local receptor
meia noite (00:00)

duracao = driver.find element by name ("duration")

duracao.clear ()

duracao.send keys ("72") # duracao das trajetdrias de 72Zhoras

driver.find element by xpath("/html/body/div/table/tbody/tr/td/div|
41/form/div([3]/table[2]/tbody/tr[10]/td[3]/input") .click()

# —--- Selecionar varidveis meteoroldgicas:
if meteoCheck == True:

driver.find element by xpath("/html/body/div/table/tbody/tr/td/
div([4]/form/div[3]/table[2]/tbody/tr[25]/td[2]/input[1]"™) .click
()
driver.find element by xpath("/html/body/div/table/tbody/tr/td/
div[4]/form/div[3]/table[2]/tbody/tr[25]/td[2]/input[2]") .click
0
driver.find element by xpath("/html/body/div/table/tbody/tr/td/
div([4]/form/div[3]/table[2]/tbody/tr[25]/td[2]/input[3]") .click
()
driver.find element by xpath ("/html/body/div/table/tbody/tr/td/
div[4]/form/div[3]/table[2]/tbody/tr[25]/td[2]/input[4]") .click
0
driver.find element by xpath("/html/body/div/table/tbody/tr/td/
div([4]/form/div[3]/table[2]/tbody/tr[25]/td[2]/input[5]") .click
()
driver.find element by xpath("/html/body/div/table/tbody/tr/td/
div[4]/form/div[3]/table[2]/tbody/tr[25]/td[2]/input[6]") .click
0
driver.find element by xpath("/html/body/div/table/tbody/tr/td/
div([4]/form/div[3]/table[2]/tbody/tr[25]/td[2]/input[7]") .click
()

driver.find element by xpath("/html/body/div/table/tbody/tr/td/div|
4]1/form/table/tbody/tr/td/input") .click ()

Outputs Hysplit(self, driver, ano, mes ,dias, meteoCheck):
self.Inputs Hysplit (driver, ano, mes ,dias, meteoCheck)
objetoXpath = "/html/body/div/table/tbody/tr/td/div[4]/table[1l]
/tbody/tr/td/font/ul/1i[2]/b/a"
outputFile = EC.presence of element located((By.XPATH,
objetoXpath))
WebDriverWait (driver, 60).until (outputFile)
outputFile = driver.find element by xpath (objetoXpath) .
get attribute ("href")

file = "http://www.ready.noaa.gov"+outputFile.split ("'") [1]
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driver.execute script ("window.open('");")
driver.switch to.window(driver.window handles[1])
driver.get (file)

content = driver.page source

soup = BeautifulSoup (content, "html.parser")

f = open(self.downloadFolder+'/'+ano+mes+dias+'.txt','a')
f.write (soup.text)
f.close()

driver.close ()
driver.switch to.window(driver.window handles[0])
driver.back ()

Download dados (self, datesWeek, driver):
for files in datesWeek:
meteoCheck = True
print ('\n'+files)
gdas = driver.find element by name ("mfile")
gdas.send keys (files)

driver.find element by xpath("/html/body/div/table/tbody/tr/td/
div([4]/form/center/input") .click()

driver.find element by xpath("/html/body/div/table/tbody/tr/td/
div([4]/form/div[2]/table[1]/tbody/tr[2]/
td[2]/input") .click ()

dias = driver.find element by name ("Start day")
dias = [word.strip() .split ("' ") [0] for word in
list(dias.text.split('\n"))]

ano = ['20'+driver.find element by name ("Start
year") .get attribute("value")]*len (dias)

mes = [driver.find element by name ("Start month").
get attribute("value")]*len(dias)

for idx in range (0, len(dias)):
self.Outputs Hysplit (driver, ano[idx], mes[idx]
,dias[idx], meteoCheck)

print (dias[idx]+"'/"+mes[idx]+"'/'+ano[idx])
meteoCheck = False
driver.back ()
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A2. Modulo PSCF_Threshold para definigdo da ocorréncia de eventos poluidos.

#EE —mmmm e Importacdo de bibiotecas
import glob

import pandas as pd

import numpy as np

#EE —mmmm e Definicdo da ocorréncia de eventos poluidos
class PSCF_Threshold:
def init (self, file, pol):
self.file = file

self.pol = pol

def Threshold date(self):

# —-—--- Upload dos dados

dados = pd.concat ([pd.read excel (file) for file in
glob.glob(self.file)], ignore index = True)

dados = dados.sort values (by = 'Data')

dados = dados[['Data', self.pol]]
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dados = dados.set index('Data')

dados daily = dados.resample('D').mean() # Threshold definido como
a média didria do periodo

# —--—-- Definicdo do threshold para eventos poluidos

eventosPoluidos = dados daily[dados daily[self.pol] >
dados dailyl[self.pol)].mean()]

eventosPoluidos = dados daily.loc[eventosPoluidos.index]

eventosPoluidos['Date'] = [str(data.year)+str(data.month).
rjust (2, '0O'")+str(data.day).rjust(2,
for data in eventosPoluidos.index]

datas = eventosPoluidos.groupby ('Date') .agg({'Date': '"first'})
return datas

IOI)
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A3. Modulo Trajectory Conc para calculo da concentragdo de poluentes nas trajetdrias de massa de ar.

$F mmmmmm e Importacdo de bibiotecas

import glob

import pandas as pd

import numpy as np

import xarray as xr

import geopandas as gpd

from termcolor import colored

from shapely.geometry import Polygon
import shapely.vectorized as sv
import rioxarray

from shapely.geometry import mapping
from datetime import datetime, timedelta

#EG —mmm Cdlculo de concentracdo nas trajetdorias de massa

class Trajectory Conc:

def init (self, pathMERRA, rs, pathTrajs, pol, typeCol, dateln,
dateFin) :

self.pathMERRA = pathMERRA
self.pathTrajs pathTrajs
self.dateIn = dateln
self.dateFin = dateFin
self.rs = rs

self.pol = pol
self.typeCol = typeCol

# —-—-—- Checagem dos dados de trajetodria
def ChecagemArgquivos (self):
def Checkl () :

idx = pd.DataFrame (index = pd.date range (self.dateIn+'-01-01
00:00:00",self.dateFin+'-12-31 00:00:00"))

trajsDays = [traj.split('.')[0] for traj in
os.listdir(self.pathTrajs)]

trajsDay = pd.DataFrame (index = pd.to datetime (trajsDays))

trajsDay['mask'] = 'datas ok!!!"
validacao = idx.join(trajsDay)
validacao = validacao.reset index()
if len(np.where(validacao.isna()) [0]) > O:
missVal = validacao.loc[np.where (validacao.
isna()) [0].item ()] ["index"]

if missVal: print(colored('\nDados faltantes: %s'%missVal),
'red'")
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value = input ("\nOs arquivos HYSPLIT foram corretamente
baixados? (s, n): ")

if value == 'ndo': print('\nBaixar as trajetdrias dos dias
indicados acima.')
else: print (colored('\nTodas as trajetdérias foram baixadas

corretamente!!!', 'green'))

return trajsDays

Check2 () :

cols = {2:'ano', 3:'mes', 4:'dia', 5:'hora', 8:'horaRev',

9:'latitude', 10:'longitude', 11: 'Starting leve (m)',

12: 'Pressure (kPa)', 13: 'THETA', 14: 'AIR TEMP (K)',
15: 'RAINFALL (mm/h)', 16:'MIXDEPTH (m)', 17:'RELHUMID
(%)"', 18: 'TERR_HEIGHT (m)"', 19: 'SUN_FLUX (W/m?) "}

files = []

for file in os.listdir(self.pathTrajs):
trajFile = pd.read fwf(self.pathTrajs+'/'+file,
header = None, skiprows=
len(pd.read fwf (self.pathTrajs+'/'+file))-72,
usecols = cols.keys (), names = cols.values())

dateFormat = ['20'+str (ano)+str (mes) .
rjust (2, '0'")+str(dia).
rjust (2, '0")+str (hora).rjust(2, '0")
for ano, mes, dia, hora in zip(trajFile.ano,
trajFile.mes, trajFile.dia, trajFile.hora)]

trajFile['dateFormat'] = dateFormat
files.append(trajFile)

datas = ['20'"+str(date.ano[0]) +str (date.mes[0]) .
rjust (2, '0'")+str(date.dia[0]).rjust(2, '0")
for date in files]

datasRep = list(set([int(x) for x in datas if
datas.count(x) > 1]))

if len(datasRep) > O:
print ('\nVerificar arquivos, datas estdo duplicadas em: ')
datasRep.sort ()
for p in datasRep: print(colored(p, 'red'))

return datas, files

Check3 (trajbDays, datas):
if trajDays==datas: print (colored('\nvValidacado concluida!!! ',
'green'))

trajDays = Checkl ()
datas, files = Check2()
Check3 (trajbDays, datas)
return files



# —-—-- Definicdo do dominio de modelagem com base no alcance

#

do conjunto de trajetdérias

def Coords MERRAZ (self, trajs list):

trajs = pd.concat (trajs list)

xmin = min(trajs.longitude); xmax = max(trajs.longitude)
ymin = min(trajs.latitude); ymax = max(trajs.latitude)

return xmin, xmax, ymin, ymax

# —--- Definicdo dos 4 arquivos .nc do MERRA-2

#

para casa pto de trajetdria (73h)

def Extract MERRA2 (self, datas, band):

# ——

file OH = datas

file OH='MERRA2/'+self.rs+'/'+self.pol+'/MERRA2 400.tavgl 2d '+

self.typeCol+' Nx.'+file OH+'.nc4.nc4'

day Oh = xr.open dataset (file OH) [band][:]
print (file OH)

file 24H = (pd.to datetime (datas) - timedelta (hours=24)).

strftime ('3Y%m%d")

file 24H
self.typeCol+' Nx.'+file 24H+'.nc4.ncé4d'

day 24h = xr.open dataset (file 24H) [band] [:]

print (file 24H)

file 48H = (pd.to datetime(datas) - timedelta (hours=48)).

strftime ('$Y%m%d")
file 48H

self.typeCol+' Nx.'+file 48H+'.nc4.nc4'
day 48h = xr.open dataset(file 48H) [band][:]
print (file 48H)

file 72H = (pd.to datetime (datas) - timedelta (hours=72)).

strftime ('$Y%m%d")
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'"MERRA2/'+self.rs+'/'+self.pol+'/MERRA2 400.tavgl 2d '+

'"MERRA-2/'+self.rs+'/"'+self.pol+'/MERRA2 400.tavgl 2d '+

file 72H = 'MERRA-2/'+self.rs+'/'+self.pol+'/MERRA2 400.tavgl 2d '+

self.typeCol+' Nx.'+file 72H+'.nc4.nc4'
day 72h = xr.open dataset(file 72H) [band] [:]
print (file 72H)

mergedConc = xr.merge ([day Oh, day 24h,day 48h, day 72h])

mergedConc = mergedConc[band] [:73]
return mergedConc

Utilizagcdo dos campos de concentracdo de poluentes MERRA-2

def Grid MERRA2 (self, band):

file = glob.glob(self.pathMERRA+self.rs+'/"+self.pol+'/*.nc4d") [0]

nc4 files = xr.open dataset(file)

nc4d files.rio.set spatial dims(x_dim="lon", y dim="lat",

inplace=True)
ncd files.rio.write crs("epsg:4326", inplace=True)

trajet = self.ChecagemArquivos () .copy ()
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trajet = pd.concat(trajet, ignore index = True)

trajet = gpd.GeoDataFrame (trajet, crs = 'EPSG:4326"',
geometry=gpd.points from xy(trajet.
longitude, trajet.latitude))

clipped = nc4 files.rio.clip(trajet.geometry.apply (mapping),
trajet.crs, drop=True)

co = np.array(clipped[band] [0]).flatten ()

lon, lat = np.meshgrid(clipped['lon'], clipped['lat'])

lon = lon.flatten(); lat = lat.flatten()

coords = pd.DataFrame({self.pol:co, 'lon':lon, 'lat':lat}).dropna()

spatialX = 0.625/2; spatialY = 0.5/2
maskGeoMerra = gpd.GeoDataFrame (geometry

[Polygon ([ (x - spatialk,
y - sptialY),
(x - spatialX, y + spatialY),
(x + spatialX, y + spatialY),
(x + spatialX, y - spatialY)])
for x, y in zip (coords.lon,
coords.lat)], crs = 'EPSG:4326")

return maskGeoMerra
# —--—- Separando trajetdrias totals das associadas a eventos de poluicdo

def Trajetorias Threshold(self, traj n, eventosPoluidos):
dates = pd.DataFrame (index = [pd.to datetime(traj.split('."') [0])
for traj in os.listdir(self.pathTrajs)])
mask = dates.join(eventosPoluidos) .reset index () .dropna/)
trajs _Thres = [traj nl[idx] for idx in list (mask.index)]
return trajs Thres

# —--— Calculo da concentracdo de poluentes nas trajetdrias

def fromMERRA toTrajs(self, trajs list, band):
dados = []

for idx, traj in enumerate(trajs list):
datas = '20'"+str(traj.ano[0])+str(traj.mes[0])
rjust (2, '0")+str(traj.dial0]) ,
print (colored('\nCarregando Trajetdéria %s de %s: %s' % (idx,
len(trajs_list), datas), 'red'))

merra = self.Extract MERRAZ (datas, band)

traj = traj.reset index(drop = True)
mask = [np.array(merral[i].sel(lat = traj.latitudel[i],
lon=traj.longitude[i], method="nearest")) for

i in range (0, len(traj))]

traj['Concentration'] mask
traj['Concentration'] = traj['Concentration'].astype (float)
dados.append (traj)

return dados



Ad4. Modulo 3D-PSCF-CONC para desenvolvimento do método.

#%% Importacdo de bibiotecas

import glob

import pandas as pd

import numpy as np

import xarray as xr

import geopandas as gpd

from datetime import datetime, timedelta
import shapely.vectorized as sv

#%% Desenvolvimento do método 3D-PSCF-CONC
class Method 3DPSCF_CONC:

def init (self, traj n, traj m, pathTraj, pathMERRA, grid):
self.pathTraj = pathTraj
self.traj m = traj m
self.traj n = traj n
self.grid = grid
self.pathMERRA = pathMERRA

def Analisys 3D(self):

# ————- grid n

traj nTotal = pd.concat(self.traj n, ignore index = True)

traj nTotal = traj nTotal[traj nTotal['Starting leve (m)'] <

traj nTotal['MIXDEPTH (m)']]

traj nTotal = gpd.GeoDataFrame (traj nTotal, crs = 'EPSG:4326',
geometry=gpd.points from xy (
traj nTotal.longitude,
traj nTotal.latitude))

# == grid m

traj mTotal = pd.concat(self.traj m, ignore index = True)

traj mTotal = gpd.GeoDataFrame (traj mTotal, crs = 'EPSG:4326',
geometry=gpd.points from xy (
traj mTotal.longitude,
traj mTotal.latitude))

traj mTotal = traj mTotal[traj mTotal['Starting leve (m)'] <

traj mTotal['MIXDEPTH (m)']]

return traj nTotal, traj mTotal

def PSCFEF 3DCONC (id pscf) :

# - Cdlculo do tempo de residéncia total
# do conjuntos de trajetdrias sobre as células da grade

grid n = gpd.sjoin(gridMERRA, traj nTotal)
grid n.reset index(inplace = True)

grid n = grid n.groupby('index') .agg ({'RAINFALL (mm/h)': 'mean',
'index': 'count',
'"Concentration':'mean',

'geometry':"'first'})
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grid n = gpd.GeoDataFrame (grid n) .
rename (columns = {'index':'Residence n',
Concentration':'Concentration n'}).
reset index(drop = True)

# o————= Cdlculo do tempo de residéncia do conjunto de trajetdrias
# associado a eventos de poluicdo sobre as células da grade

grid m = gpd.sjoin(gridMERRA, traj mTotal)

grid m['hRevs'] = [(datetime.strptime (dates, 'SY3m3d3H') -
timedelta (hours = (2*int (hour) - int (hours
Rev)))) .strftime ('$Y%m%d%H') for dates, hoursRev,

hour in zip(grid m.dateFormat, grid m.horaRev,
grid m.hora)]

traj hRev = pd.concat(traj n)
gridRev = traj hRev[traj hRev['dateFormat'].

isin(grid m['hRevs'])].loc[0]
gridRev= gridRev.rename (columns = {'dateFormat':'hRevs'})
grid m = pd.merge(grid m, gridRev, how = 'left',
on = 'hRevs', indicator=True).

set index(grid m.index)

grid m.reset index(inplace = True)

grid m = grid m.groupby ('index').agg ({'RAINFALL (mm/h) x': 'mean',
'index': 'count',
'Concentration x':'mean',
'Concentration y':'mean',
'geometry':'first'})

grid m = gpd.GeoDataFrame (grid m) .

rename (columns = {'index':'Residence m',
'Concentration x':'Concentration m',
'Concentration y':'Concentration rs',

'"RAINFALL (mm/h) x':'RAINFALL (mm/h) m'}).
reset index (drop = True)

# === PSCF-3D-CONC

pscf3DCONC = pd.merge(grid n, grid m, on = 'geometry')
pscf3DCONC['W(i,j)"'] = 0.0

# - Weighted func

n _ave = np.mean(grid n['Residence n'])

for idx in range (0, len (pscf3DCONC)) :

if pscf3DCONC['Residence n'][idx] > 3*n ave:

pscE3DCONC['W(i,3) '] [idx] = 1

if 3*n ave > pscf3DCONC['Residence n'][idx] > 1.5%*n ave:
pscf3DCONC['W(i,3) "] [idx] = 0.7

if 1.5*n ave > pscf3DCONC|['Residence n'][idx] > n_ave:

pScCE3DCONC['W (i,3) '] [idx] = 0.4
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if n ave > pscf3DCONC['Residence n'][idx]:
pscf3DCONC['W(i,J) '] [idx] = 0.1

pscf3DCONC[ 'Concentration m'] = np.where (pscf3DCONC['Concentra
tion m'] > pscf3DCONC['Concentration rs'],
pscf3DCONC['Concentration rs'],
pscf3DCONC['Concentration m'])

pscf3DCONC|[ '3D-PSCF-CONC'] = ((pscf3DCONC['Resi
dence m']*pscf3DCONC|['Concentration m'])/
(pscf3DCONC["'Residence n']*pscf3DCONC['Con
centration rs'])) *pscf3DCONC['W(i,]) "]
print (colored('*** PROCESSO FINALIZADO: '+id pscf+ ' ***',  ‘'red'))

return pscf3DCONC
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A4. Calculo de contribui¢ao pelo método 3D-PSCF-CONC para RMSP.

#5% ————mmm Importacdo dos médulos
from webScrapping import Hysplit Scrap

from trajConc import Trajectory Conc

from PSCF_METHOD import Method 3DPSCF CONC

from Threshold analysis import PSCF Threshold

#%% ——mmmmm e Importacdo da Classe PSCF Threshold

# ———-- Definicdo dos eventos de poluicdo

threshold date = PSCF_Threshold('CETESB/co.csv', 'CO'") .Threshold date ()
#EG —mmm Importacdo da Classe Hysplit Scrap

# —-—--- Dados de trajetdria convergindo para Marginal Tieté-Ponte Remédios
webScrap = Hysplit Scrap("-23.518", "-46.743", 'trajetoriasSP')

webScrap.runHysplit ()

#EG —mmm Importacdo da Classe Trajectory Conc

dadosTraj = Trajectory Conc('MERRA-2/', 'SP', 'trajetoriasSP', 'CO', 'chm',
'2015', '2019")

# —--- Checagem do download das trajetdrias
traj n = dadosTraj.ChecagemArquivos ()

# —--- Definicdo das dimensées do dominio do campo de concentracdo (MERRA-2)
coordsMERRA = dadosTraj.Coords MERRAZ (traj n) # xmin, xmax, ymin, ymax
gridMERRA = dadosTraj.Grid MERRA2 ('COSC')

# —-—- Cdlculo de concentracdo de poluentes nas trajetdrias de massa de ar
traj n = dadosTraj.fromMERRA toTrajs(traj n, 'COSC'")
traj m = dadosTraj.Trajetorias Threshold(traj n, threshold date)

#8% ——mmmm Importacdo da Classe Method 3DPSCF CONC
contribuicoes Method 3DPSCF CONC(traj n, traj m, gridMERRA)

# —--- Selecionando as trajetdrias a partir da altura de injecdo de poluen-
tes

traj n3D, traj m3D = contribuicoes.Analisys 3D()

# —--- Calculando as contribui¢bes pelo método 3D-PSCF-CONC
pscf3DCONC = contribuicoes.PSCEF 3DCONC (traj n3D, traj m3D)
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APENDICE B: COMPARACAO DOS METODOS PSCF NA RMSP - SO,

Os métodos 2D-PSCF e 3D-PSCF tendem a superestimar a contribuicdo de regides
distantes da RMSP quando avaliadas as concentragdes de SO; (Figura B). O primeiro método
identificou regides em Minas Gerais e Rio de Janeiro contendo os maiores valores de PSCF
(Figura B.a). O método 3D-PSCF reduziu a influéncia destas regides, porém atribui as emissoes
oceadnicas a principal contribuicdo de SO (Figura B.b). Através do ajuste no calculo de
probabilidade, a 3D-PSCF-CONC identificou na Baixada Santista, localizada no litoral sul de
Sao Paulo, a principal contribui¢do regional (Figura B.c). No Estado de Sao Paulo, destacam-
se algumas areas criticas em termos de poluicao do ar, especialmente os polos industriais, que

possuem relevante emissao de SO2 (Nakazato et al., 2015).

Figura B. Comparacdo entre os métodos PSCF para fontes de SO, na RMSP: a) 2D-PSCF, b) 3D-PSCF, c) 3D-
PSCF-CONC. Correlagdo entre os valores de PSCF e concentragdo de SO, (pug.m™*) do MERRA-2. Correlagio
entre os valores de PSCF e precipitagio média (mm.h™").
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A CETESB possui seis estacdes de monitoramento da qualidade do ar instaladas na
Baixada Santista, sendo elas Cubatao - Centro, Cubatiao — Vale do Mogi, Cubatao - Vila Paris,
Santos, Santos - Ponta da Praia e Guaruja - Vicente de Carvalho. Para o periodo de modelagem
do estudo, 2015 a 2019, as estagdes localizadas em Cubatdo apresentaram as maiores
concentragdes média diarias e médias anuais de SO, dentre todas as estagdes monitoradas pela
CETESB no estado de Sao Paulo (CETESB, 2015; CETESB 2016; CETESB 2017; CETESB
2018; CETESB 2019). A refinaria de petrdleo esta entre as industrias mais poluentes da regido
de Cubatao (CETESB, 2012), emitindo teores de SO» superiores as demais fontes industriais,
devido aos seus processos de refino de petroleo e também ao seu sistema de geragdo de energia
€ vapor.

Além de refinar a identificagdo da localizacdo das fontes de emissao, os resultados
sugerem que a 3D-PSCF-CONC pode representar melhor a contribuicdo de 4reas menos
poluidas, bem como a influéncia da deposi¢ao umida. O método apresentou as correlagdes mais
significativas tanto entre a concentragdo de SO: e valores de PSCF (p = 0,74 p <0,05), quanto

entre a precipitagdo e valores de PSCF (p =-0,53 p <0,05).
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APENDICE C: ANALISE ESPACIAL ENTRE O INVENTARIO DE EMISSOES EDGAR
E OS METODOS PSCF CONVENCIONAS.

Figura C1. Correlacdo entre o inventario de emissdes EDGAR e o método 2D-PSCF. Correla¢do de Spearman
entre a distribuigdo espacial dos valores 2D-PSCF ¢ as emissdes de CO do transporte rodoviario sem
ressuspensdo do solo, queima de residuos agricolas, produgdo de ferro e ago, combustao para manufatura e
refinarias de petréleo e indistria de transformagao.
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Figura C2. Correlagdo entre o inventario de emissdes EDGAR e o método 3D-PSCF. Correlagdo de Spearman
entre a distribuicdo espacial dos valores 3D-PSCF e as emissoes de CO do transporte rodoviario sem ressuspensao
do solo, queima de residuos agricolas, produgao de ferro e ago, combustdo para manufatura e refinarias de petréleo
e industria de transformagao.
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APENDICE D: AVALIACAO DA INFLUENCIA DA QUEIMA DE BIOMASSA SOBRE
AS CONCENTRACOES DE CO.

Figura D1. Analise temporal (a) e correlagdo de Spearman (b) das concentragdes de CO e FRP na regido de
Barretos/SP.
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