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AVALIACAO DA HIGRCOCOPICIDADE DE AEROSSOIS URBANOS PELA TECNICA
LIDAR RAMAN

Patricia Ferrini Rodrigues

Resumo

A cobertura de nuvens e 0s aerossois sdo os dois principais fatores que modulam a
energia solar que atinge a superficie e ¢ absorvida pela atmosfera. Esses dois fatores, portanto,
tém um papel essencial no clima do planeta. H4 atualmente um interesse nos efeitos radiativos
dos aerossoéis, particularmente por causa da atividade antropogénica, que aumenta sua
concentragcdo na atmosfera, e por sua intima relacdo com a formagao de nuvens.

Particulas que podem ser ativadas e ganhar 4gua para se tornarem nevoeiro ou gotas de
nuvens, na presenca de supersaturacdo de vapor de agua, sio chamadas de Nucleo de
Condensacao de Nuvens. O estudo das particulas que aumentam de tamanho com o ganho de
agua conforme aumenta a umidade relativa (higroscopicidade) torna-se entdo de fundamental
importancia no entendimento da contribui¢ao dos aerossoéis na regulagdo do clima do planeta.

O LIDAR ¢ um instrumento promissor no estudo da higroscopicidade dos aerossois
atmosféricos, porque pode operar em ambiente ndo perturbado e em condi¢des muito proximas
da saturagdo. O LIDAR Raman apresenta a vantagem de poder obter o perfil de vapor de agua
e retroespalhamento de aeross6is no mesmo volume atmosférico e sem nenhuma suposicao a
priori.

Este trabalho objetiva avaliar o crescimento higroscopico do material particulado
urbano em Sao Paulo, Brasil, e em Washington, D.C, Estados Unidos, com o uso da técnica
LIDAR Raman, obtendo o fator de crescimento por higroscopicidade. Os resultados se
mostraram em acordo com o previamente encontrado na literatura.

Palavras-chave: LIDAR Raman, higroscopicidade, aerossol



EVALUATION OF HYGROSCOPIC GROWTH OF URBAN AEROSSOLS USING
RAMAN LIDAR TECHNIQUE

Patricia Ferrini Rodrigues

Absctract

The cloud cover and aerosols are the two main factors that modulate the solar energy
that reaches the surface and is absorbed by the atmosphere. These two factors therefore play an
essential role in the planet's climate. There is an increasing interest in the radiative effects of
aerosols, particularly because of anthropogenic activity, which increases its concentration in
the atmosphere, and its close relationship with the formation of clouds.

Particles that can be activated and gain water to become cloud droplets in the presence
of water vapor supersaturation are called Cloud Condensation Nuclei. The study of particles
that increase in size with the water gain with increasing relative humidity (hygroscopic) then
becomes of fundamental importance in understanding the contribution of aerosols in regulating
the planet's climate.

The LIDAR is a promising tool for studying the hygroscopic atmospheric aerosols,
because it can operate in undisturbed atmosphere and very close to saturation conditions. The
Raman LIDAR has the advantage of being able to obtain the profile of water vapor and aerosol
backscatter in the same atmospheric volume and no a priori assumption is needed.

This study evaluates the hygroscopic growth of urban particulate matter in Sao Paulo,
Brazil, and Washington, DC, US, using the Raman LIDAR technique, obtaining the
hygroscopic growth factor. The results were in agreement with what was previously found in
the literature.

Key words: Raman LIDAR, hygroscopicity, aerosol
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Dentro da faixa de interesse para calculo do crescimento higroscopico, a umidade relativa obtida
com o LIDAR variou entre 46% e 63% e a obtida com a sonda variou entre 44% e 63%. b) Perfil
do desvio percentual da umidade relativa obtida com o LIDAR e com a sonda, mostrando que
dentro da faixa de interesse essa variagao ¢ sempre menor que 10%......................

Figura 6.5 — a) Umidograma néo parametrizado mostrando o ajuste dos dados a curva tedrica, e
os valores ajustados de y para o LIDAR e para a sonda. b) Ajuste apds parametrizagdo, onde
fp(40%) ¢ igual a 1, e os valores de y parametrizado (y p) ajustados para o LIDAR e para a

Figura 6.6~ Condigoes suficientes para uma atmosfera bem misturada, e para possivel
crescimento higroscopico, conforme dados de radiossondagem. a) Razdo de mistura de vapor de
agua constante (em torno de 10g/kg). b) Temperatura Potencial constante (em torno de 305K). ¢)
Umidade relativa crescente (entre 30 e 70%). A regido em destaque compreende as altitudes entre
1222.5 M € 16027.51Mcuuuievinieiiieeiieeieteteteet ettt sb et se b s be st esessese s sessesaseseesesessassesens

Figura 6.7 — a) Retrotrajetoria de 48 horas obtida com o modelo HY SPLIT, mostrando a origem
continental limpa e maritima dos aerossdis. b) Retroespalhamento obtido com o LIDAR
mostrando regido onde ha aumento do coeficiente de retroespalhamento, dadas as condi¢des de
atmosfera bem misturada. A regido em destaque compreende as altitudes entre 1222.5 m e

Figura 6.8 — a) Comparagdo entre a razdo de mistura de vapor de 4gua obtida com a LIDAR ¢
com a sondagem, apos aplicada a constante de calibraggo. b) Perfil do desvio percentual da razio
de mistura de vapor de agua obtido com o LIDAR e com a sonda, mostrando que dentro da regido
de interesse essa variagao € sempre menor qUe 10%0.....cccvveeverieriiieiinieneeeceieee

Figura 6.9 — a) Comparacdo entre a umidade relativa obtida com o LIDAR e com a sondagem.
Dentro da faixa de interesse para calculo do crescimento higroscopico, a umidade relativa obtida
com o LIDAR variou entre 72% e 84% e a obtida com a sonda variou entre 71% e 84%. b) Perfil
do desvio percentual da umidade relativa...........cocceeviriirinieni e

Figura 6.10 — a) Umidograma néo parametrizado mostrando o ajuste dos dados a curva tedrica,
e os valores ajustados de y para o LIDAR e para a sonda. b) Ajuste apos parametrizagdo, onde
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fp(40%) ¢ igual a 1, e os valores de y parametrizado (y p) ajustados para o LIDAR e para a

Figura 6.11- Condi¢des suficientes para uma atmosfera bem misturada, e para possivel
crescimento higroscopico, conforme dados de radiossondagem. a) Razdo de mistura de vapor de
agua constante (em torno de 8g/kg). b) Temperatura Potencial constante (em torno de 300K). ¢)
Umidade relativa crescente (entre 70 € 95%). A regido em destaque compreende as altitudes entre
063.75 T € 045,75 Mottt ettt ettt

Figura 6.12 — a) Retrotrajetdria de 48 horas obtida com o modelo HY SPLIT, mostrando a origem
maritima dos aerossdis em todas as altitudes b) Retroespalhamento obtido com o LIDAR
mostrando regido onde ha aumento do coeficiente de retroespalhamento, dadas as condi¢des de
atmosfera bem misturada. A regido em destaque compreende as altitudes entre 663.75 m e

Figura 6.13 — a) Comparagéo entre a razdo de mistura de vapor de 4gua obtida com a LIDAR e
com a sondagem, apos aplicada a constante de calibragao. b) Perfil do desvio percentual da razio
de mistura de vapor de dgua obtida com o LIDAR e com a sonda, mostrando que dentro da regido
de interesse essa variagdo ¢ sempre menor que 10%.......coevvevienienieniininnnninineee e

Figura 6.14 — a) Comparacdo entre a umidade relativa obtida com o LIDAR e com a sondagem.
Dentro da faixa de interesse para calculo do crescimento higroscopico, a umidade relativa obtida
com o LIDAR variou entre 64% e 78% e a obtida com a sonda variou entre 68% e 75%. b) Perfil
do desvio percentual da umidade relativa obtida com o LIDAR e com a sonda, mostrando que
dentro da regido de interesse essa variagdo ¢ sempre menor que 10%...................

Figura 6.15 — a) Umidograma néo parametrizado mostrando o ajuste dos dados a curva tedrica,
e os valores ajustados de y para o LIDAR e para a sonda. b) Ajuste apds parametrizagdo, onde
fp(40%) ¢ igual a 1, e os valores de y parametrizado (y p) ajustados para o LIDAR e para a

Figura 6.16 — Condigdes suficientes para uma atmosfera bem misturada, e para possivel
crescimento higroscopico, conforme dados de radiossondagem. a) Razdo de mistura de vapor de
agua constante (em torno de 6g/kg). b) Temperatura Potencial constante (em torno de 305K). ¢)
Umidade relativa crescente (entre 30% e 70%). A regido em destaque compreende as altitudes
eNtre 1721.25M € 2028. 251 ..ceuieiieiieiieee ettt nae s

Figura 6.17 — a) Retrotrajetoria de 48 horas obtida com o modelo HY SPLIT, mostrando a origem
continental limpa dos aerosso6is em todas as altitudes. b) Retroespalhamento obtido com o LIDAR
mostrando regido onde ha aumento do coeficiente de retroespalhamento, dadas as condi¢des de
atmosfera bem misturada. A regido em destaque compreende as altitudes entre 1721.25m e
2028251ttt ettt ettt ettt bttt b ne b s b st et et et e s en s se s eneebenes

Figura 6.18 — a) Comparacg@o entre a razdo de mistura de vapor de dgua obtida com a LIDAR e
com a sondagem, ap0s aplicada a constante de calibragdo. b) Perfil do desvio percentual da razdo
de mistura de vapor de agua obtida com o LIDAR e com a sonda, mostrando que dentro da regido
de interesse essa variagao € sempre menor qUe 10%0.....cccvveererieneiieiinieeeeeeieee

Figura 6.19 — a) Comparacao entre a umidade relativa obtida com o LIDAR e com a sondagem.
Dentro da faixa de interesse para calculo do crescimento higroscopico, a umidade relativa obtida
com o LIDAR variou entre 55% e 70% e a obtida com a sonda variou entre 59% ¢ 69%. b) Perfil
do desvio percentual da umidade relativa obtida com o LIDAR e com a sonda, mostrando que
dentro da regido de interesse essa variagdo ¢ sempre menor que 10%....................

Figura 6.20 — a) a) Umidograma ndo parametrizado mostrando o ajuste dos dados a curva tedrica,
e os valores ajustados de y para o LIDAR e para a sonda. b) Ajuste apos parametrizagdo, onde
fp(40%) ¢ igual a 1, e os valores de y parametrizado (y p) ajustados para o LIDAR e para a
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Figura 6.21- Condi¢bes suficientes para uma atmosfera bem misturada, e para possivel
crescimento higroscopico, conforme dados de radiossondagem. a) Razdo de mistura de vapor de
agua constante (em torno de 7g/kg). b) Temperatura Potencial constante (em torno de 310K). ¢)
Umidade relativa crescente (entre 35% e 70%). A regido em destaque compreende as altitudes
entre 693.75 M € 1856.25M....ccuiiiiiiiiiiieieieee et st
Figura 6.22 — a) Retrotrajetoria de 48 horas obtida com o modelo HY SPLIT, mostrando a origem
continental limpa dos aerossoéis superficiais e maior influéncia maritima nos aerossois acima de
1000 m. b) Retroespalhamento obtido com o LIDAR mostrando regido onde had aumento do
coeficiente de retroespalhamento, dadas as condi¢cdes de atmosfera bem misturada. A regido em
destaque compreende as altitudes entre 693.75 m e 1856.25M......cc.cccvevveerveveerennnenne.

Figura 6.23 — a) Comparag@o entre a razdo de mistura de vapor de agua obtida com a LIDAR ¢
com a sondagem, apos aplicada a constante de calibragao. b) Perfil do desvio percentual da razio
de mistura de vapor de agua obtida com o LIDAR e com a sonda, mostrando que dentro da regido
de interesse essa variagdo ¢ sempre menor qUE 10%0......ccuveververierierieiieieeeeee e

Figura 6.24 — a) Comparagdo entre a umidade relativa obtida com o LIDAR e com a sondagem.
Dentro da faixa de interesse para calculo do crescimento higroscopico, a umidade relativa obtida
com o LIDAR variou entre 41% e 68% e a obtida com a sonda variou entre 39% ¢ 70%. b) Perfil
do desvio percentual da umidade relativa obtida com o LIDAR e com a sonda, mostrando que
dentro da regido de interesse essa variagdo ¢ sempre menor que 10%....................

Figura 6.25 — a) Umidograma nao parametrizado mostrando o ajuste dos dados a curva teérica,
e os valores ajustados de y para o LIDAR e para a sonda. b) Ajuste apos parametrizagdo, onde
fp(40%) ¢ igual a 1, e os valores de y parametrizado (y p) ajustados para o LIDAR e para a

Figura 6.26 — Condicdes suficientes para uma atmosfera bem misturada, e para possivel
crescimento higroscopico, conforme dados de radiossondagem. a) Razdo de mistura de vapor de
agua constante (em torno de 7g/kg). b) Temperatura Potencial constante (em torno de 310K). ¢)
Umidade relativa crescente (entre 30 e 70%). A regido em destaque compreende as entre 843.75
M € I503. 75ttt et sttt ettt er s

Figura 6.27— a) Retrotrajetoria de 48 horas obtida com o modelo HY SPLIT, mostrando a origem
continental limpa dos aerossois superficiais e continental poluida dos aerossdis acima de 1500
metros. b) Retroespalhamento obtido com o LIDAR mostrando regido onde ha aumento do
coeficiente de retroespalhamento, dadas as condigdes de atmosfera bem misturada. A regido em
destaque compreende as altitudes entre 843.75 m € 1503.75M......ccccieviieiecrieiinieeieeeeeeeeeeee,

Figura 6.28 — a) Comparacéo entre a razdo de mistura de vapor de 4gua obtida com a LIDAR e
com a sondagem, ap0s aplicada a constante de calibragao. b) Perfil do desvio percentual da razdo
de mistura de vapor de dgua obtida com o LIDAR e com a sonda, mostrando que dentro da regido
de interesse essa variagdo ¢ sempre menor que 10%.......coevverievienienieninnnnienencneeeenn

Figura 6.29 — a) Comparacdo entre a umidade relativa obtida com o LIDAR e com a sondagem.
Dentro da faixa de interesse para calculo do crescimento higroscopico, a umidade relativa obtida
com o LIDAR variou entre 63% e 86% e a obtida com a sonda variou entre 64% e 88%. b) Perfil
do desvio percentual da umidade relativa obtida com o LIDAR e com a sonda, mostrando que
dentro da regido de interesse essa variagdo ¢ sempre menor que 10%....................

Figura 6.30 — a) Umidograma néo parametrizado mostrando o ajuste dos dados a curva tedrica,
e os valores ajustados de y para o LIDAR e para a sonda. b) Ajuste apds parametrizagdo, onde
fp(40%) ¢ igual a 1, e os valores de y parametrizado (y p) ajustados para o LIDAR e para a

Figura 6.31- Condi¢bes suficientes para uma atmosfera bem misturada, e para possivel
crescimento higroscopico, conforme dados de radiossondagem. a) Razdo de mistura de vapor de
agua constante (em torno de 7g/kg). b) Temperatura Potencial constante (em torno de 310K). ¢)
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Umidade relativa crescente (entre 30 e 70%). A regido em destaque compreende as altitudes entre
693.75 M € T488.75Mccciiiiiiiiiiieiieiiee ettt

Figura 6.32 — a) Retrotrajetoria de 48 horas obtida com o modelo HY SPLIT, mostrando a origem
continental limpa dos aerosso6is em todas as altitudes b) Retroespalhamento obtido com o LIDAR
mostrando regido onde ha aumento do coeficiente de retroespalhamento, dadas as condi¢des de
atmosfera bem misturada. A regido em destaque compreende as altitudes entre 693.75 m e
TABB. TSItttk bbbttt ettt be

Figura 6.33— a) Comparagdo entre a razdo de mistura de vapor de dgua obtida com a LIDAR e
com a sondagem, ap0s aplicada a constante de calibragdo. b) Perfil do desvio percentual razao de
mistura de vapor de agua obtida com o LIDAR e com a sonda, mostrando que dentro da regido
de interesse essa variagao € sempre menor qUE 10%0......coeveererieniiieiiinieceeeeeee e

Figura 6.34 — a) Comparacao entre a umidade relativa obtida com o LIDAR e com a sondagem.
Dentro da faixa de interesse para calculo do crescimento higroscopico, a umidade relativa obtida
com o LIDAR variou entre 61% e 90% e a obtida com a sonda variou entre 62% ¢ 87%. b) Perfil
do desvio percentual umidade relativa obtida com o LIDAR e com a sonda, mostrando que dentro
da regido de interesse essa variagdo ¢ sempre menor que 10%.....c..cccceevercerencninennenn

Figura 6.35 — a) Umidograma ndo parametrizado mostrando o ajuste dos dados a curva teorica,
e os valores ajustados de y para o LIDAR e para a sonda. b) Ajuste apos parametrizagao, onde
fp(40%) ¢ igual a 1, e os valores de y parametrizado (y p) ajustados para o LIDAR e para a
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1 - Introducao

Com a publicagdo da nova edigdo do Painel Internacional de Mudangas Climaticas
(Stocker, 2013) notou-se que ha uma necessidade de se compreender melhor os efeitos
provocados pela interacdo entre os aerossois e¢ as nuvens. Forcante Radiativa ¢ um termo
definido como a mudanga na radiacdo liquida na tropopausa causada por uma perturbagao
aplicada em uma variavel atmosférica quando se mantém todas as outras fixas, e se permite a
temperatura alcangar o equilibrio (Houghton, 2001). Até 2000, como o proprio IPCC
apresentava, o nivel de compreensdo destas forgantes no que se refere a contribuicdo de
aerossois era muito baixo, e, apesar haver a compreensao de que a forgante devida aos aerossois
¢ negativa, a barra de incerteza era muito alta e ndo havia quantificacao disponivel. A partir de
2005, conforme o mostrado na figura 1.1, ganhou-se uma melhor percepgao sobre estes efeitos,
e apesar das incertezas ainda serem bastante elevadas, e ainda haver uma quantificacao dubia
entre efeitos de aerossodis e nuvens. A partir do relatorio de 2013 (figura 1.2), houve um melhor
entendimento das forcantes positivas causadas por aerossoéis absorvedores, como black carbono
e forgantes negativas provocadas por aerossois espalhadores, além da contribuicao através da

interagdo com nuvens.
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Figura 1.1 - Forcantes naturais e antropogénicas para o clima em 2005, segundo o Painel Internacional de

Mudangas Climaticas. Fonte: Adaptado de (IPCC, 2007).
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Figura 1.2 - Forgantes naturais e antropogénicas para o clima em 2013, segundo o Painel Internacional de

Mudangas Climaticas. Fonte: Adaptado de (IPCC, 2013).

A cobertura de nuvens e os aerossdis sdo os dois principais fatores que modulam a
energia solar que atinge a superficie e ¢ absorvida pela atmosfera. Esses dois fatores, portanto,
tém um papel essencial no clima do planeta. Compreender esse papel ¢ um trabalho bastante
desafiador, pois € preciso conhecer a distribui¢cdo espacial, a evolugdo temporal, € 0s processos
que controlam suas mudangas e interagdo com outros componentes do sistema climatico

terrestre.

Hé atualmente um interesse nos efeitos radiativos dos aerossois, particularmente por
causa da atividade antropogénica que aumenta sua concentra¢do na atmosfera. Esses aerossois
antropogénicos influenciam do balango radiativo do sistema Terra-Atmosfera de duas maneiras
diferentes: o primeiro ¢ o efeito direto, que se refere as propriedades que tém os aerossois de

espalhar e absorver radiagdo no espectro solar e terrestre, alterando o albedo terrestre. O
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segundo ¢ o efeito indireto, que se refere as modificagdes provocadas nas propriedades

microfisicas (portanto radiativas e temporais) das nuvens.

O ajustamento da estratosfera ¢ importante para perturbagdes atmosféricas que causam
mudancgas na temperatura. Como a variabilidade dos aerossoéis troposféricos ¢ muito grande,
muitos estudos se referem a uma média de for¢ante radiativa anual para aerossdis, o que ¢

importante para perceber a influéncia da atividade antropogénica.

Como mostrado na figura 1.3, os efeitos indiretos de aerossois sdao normalmente
divididos em dois: o primeiro efeito indireto, que se refere ao aumento da populacio de gotas e
a diminuicdo do tamanho médio das gotas, para um conteudo fixo de agua liquida (efeito
Twomey), e o segundo efeito indireto, que se refere a interferéncia na eficiéncia de precipitacao
devido a diminui¢cdo do tamanho das gotas, tendendo a aumentar o contetido de agua liquida

nas nuvens, bem como seu tempo médio de vida e espessura Optica.
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Figura 1.3 — Representacdo esquematica dos efeitos indiretos dos aerossdis. CDNC significa Cloud Drop
Number Concentration (ou concentragdo de gotas nas nuvens) e LWC significa Liquid Water Content (ou

conteudo de 4gua liquida). Adaptado de: (IPCC, 2007)

Hé alguns aerossois atmosféricos de interesse quando queremos considerar efeitos
diretos, sendo eles os sulfatos, a poeira mineral, o black carbon e o carbono organico (Menon,
2004). Enquanto a forgante radiativa devido a gases de efeito estufa pode ser determinada com
um grau satisfatorio de acurécia, o grau de incerteza devido aos efeitos diretos de aerossois
ainda ¢ muito alto, e as estimativas dependem de modelos que ainda sdo imprecisos e dificeis

de verificar. Trés grandes areas de incerteza existem: na quantidade atmosférica, nos parametros



opticos e na implementagdo da quantidade atmosférica e dos pardmetros 6pticos na forgante

radiativa.

A carga atmosférica de uma espécie de aerossol antropogénico ¢ determinada por fatores
como combustio, emissdo, idade, transporte convectivo e processo de remog¢ao, cada um com
uma incerteza associada. Os parametros Opticos carregam incertezas na distribuicdo de
tamanho, composi¢ao quimica, tipo de mistura, modo de mistura e esfericidade. Incertezas nos
calculos da forcante se devem a parametrizagdo dos efeitos da umidade relativa, da distribui¢ao

horizontal e vertical de aerossoéis, entre outros pardmetros. (Haywood e Boucher, 2000)

Os efeitos indiretos sdo geralmente colocados em duas categorias: o efeito no albedo e

o efeito na duragao.

O efeito no albedo (também chamado de primeiro efeito indireto) € resultado do seguinte
fenomeno: as gotas de nuvens se formam na baixa atmosfera pela condensag¢do de dgua nas
particulas de aerossol existentes. Consequentemente, a concentragdo, tamanho e propriedades
higroscopicas da particula de aerossol tém influéncia na concentracao e tamanho dessas gotas.
Essa influéncia, por sua vez, afeta as propriedades radiativas das nuvens para ondas curtas,
mesmo sem a mudanga nas propriedades termodindmicas macroscopicas da nuvem.
Especificamente, o aumento na concentragao de CCN resulta no aumento da concentracdo de
gotas e do albedo da nuvem para radiagdo de onda curta. Em contraste, a perturbacao na
absorcdo de onda longa ¢ muito menor, porque as nuvens troposféricas ja sdo opticamente
espessas nesse espectro. Os sulfatos e o material particulado emitido por queima de biomassa
parecem ser os principais aerossois antropogénicos que contribuem para esse efeito (IPCC,

2007).

J& o segundo efeito indireto, ou efeito na duracdo, ocorre com a diminui¢do do tamanho
médio das gotas associado com um aumento da concentragdo de gotas de nuvem, causando uma
diminui¢do da precipitacao e portanto pelo aumento na duracdo da nuvem. Esse aumento na
duracdo, e consequentemente na fragdo de cobertura de nuvens, aumentaria tanto as
propriedades radiativas para ondas curtas quanto para ondas longas. Mas, como esse efeito
afetaria predominantemente nuvens baixas, para as quais a espessura Optica ¢ elevada para

radia¢do de onda longa, o efeito geral seria de resfriamento.



A inibi¢do da precipitacdo pode alterar a distribuigdo vertical de umidade na atmosfera
e modificar o ciclo hidrologico. Embora esses efeitos ndo possam ser quantificados ainda, eles
parecem exercer uma influéncia geral no clima planetario tdo importante quanto os dos gases
de efeito estufa. Muitos estudos sdo feitos no sentido de quantificar esse efeito, com desafios
bastante grandes e com a inclusdo de simplificagdes, exigindo ajustes nos modelos de predicao

que hoje ainda ndo se mostram totalmente eficientes.

Os efeitos semidiretos referem-se a diminui¢dao da formagao de nuvens. Os aerossois da
queima de biomassa possuem altas concentracdes de black carbon e, por isso, possuem
propriedades absorvedoras significativas quando comparadas a atmosfera limpa. A absorcao de
radiacdo na atmosfera pode alterar sua umidade relativa e seu perfil vertical de temperatura,
afetando a estabilidade atmosférica e, por conseguinte, reduzindo a formagdo de nuvens,
fendmeno recentemente denominado como efeito semidireto dos aerossoéis (Solomon, 2007).
Pouco ainda ¢ conhecido sobre esse feito. O mesmo pode ocorrer para aerossois de outras

fontes, como poeira mineral.

Figura 1.4 — Imagem de satélite de uma tempestade de areia originada no deserto do Saara a caminho da
Groelandia. E possivel perceber a inibi¢do da formagdo de nuvens no caminho da tempestade de areia. Fonte:

http://news.bbc.co.uk/2/hi/science/nature/661091.stm

Percebe-se que entdo existe uma grande importancia em conhecer a maneira como os
aerossois se relacionam com a formagao de nuvens. Particulas que podem ser ativadas e ganhar
agua para se tornarem nevoeiro ou gotas de nuvens, na presenca de supersaturagdo de vapor de
agua sdo chamadas de Nucleo de Condensacao de Nuvens (CCN — Cloud Condensation Nuclei).

Para uma dada massa de material solivel em particular, existe um valor critico de
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supersaturagdo de vapor de agua, abaixo do qual a particula existe em um estado estavel, e
acima do qual a particula espontaneamente cresce até se tornar uma gota de 10pum ou mais de
didmetro. O niimero de particulas de uma determinada populag¢do de aerossois que pode se
comportar como CCN ¢, portanto, uma funcdo da supersaturagdo. Para stratus marinhos, a
supersaturagdo ¢ da ordem de 0,1 a 0,5%, e o didmetro minimo das particulas ¢ da ordem de
0,05um a 0,14pm. A concentragdo de CCN varia de 100/cm® em regides marinhas remotas a

milhares por cm® em 4reas urbanas poluidas. (Seinfelf e Pandis, 2006)

Uma parcela de ar passa, em média, algumas horas em uma nuvem e dias fora dela. A
vida média de um CCN ¢ de cerca de uma semana. Desta maneira, um mesmo CCN passa por

5 a 10 ciclos de ativagdo-evaporacao antes de ser removido na forma de precipitagao.

Detalhes sobre os aerossois que se comportam como CCN serdo abordados ao longo
desse trabalho. Os objetivos de estudo que aqui se apresentam estdo relacionados exatamente
ao melhor entendimento das propriedades dos aerossois de se comportarem como CCN, ou
melhor, da capacidade desses aerossois de ganharem agua e se tornarem gotas de nuvens, o que

¢ conhecido como crescimento higroscopico.

O crescimento higroscopico depende de propriedades fisico-quimicas das particulas
(Whiteman, 2003), (Feingold e Morley 2003), (Feingold ¢ Grund, 1994), (Tardif, 2002) e
quando tratamos de atmosferas urbanas, essa composi¢ao quimica, e certas propriedades como
distribuicdo de tamanho, estado de mixing, etc, ndo sdo simples de serem determinadas e nem

sempre estudos estdo disponiveis.

O sensoriamento remoto com LIDAR (Light Detection and Ranging) tem se mostrado
muito util no estudo do crecimento higroscopico de aerossdis, por permitir o estudo das
propriedades Opticas dos aerossdis in situ e em condigdes muito proximas da saturagdo
(Feingold e Morley 2003), (Feingold e Grund, 1994). Para isso, varios tipos de LIDAR sdo

utilizados, sendo mais frequente o uso dos LIDAR elastico e do LIDAR Raman.

Esse trabalho se propoe a contribuir para o entendimento do crescimento higroscopico
de aerosso6is em atmosferas urbanas, principalmente continental poluida, como € o caso de Sao
Paulo. Para isso, como ¢ a primeria vez que este estudo esta sendo conduzido no Brasil, foi
preciso desenhar uma metodologia e aprimorar o sistema MSP-LIDAR I, que se encontra no

Centro de Laser a Aplicacdes do Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares. Apos
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aprimorado o sistema, a metodologia foi aplicada a anélise de 63 dias de medida de dados em
Sao Paulo e 80 casos de medidas obtidas durante a campanha NASA DISCOVER-AQ. Procura-
se obter um parametro empirico representativo da tendéncia higroscopica de aerossois. Foi
possivel encontrar cinco casos em Sao Paulo e dois casos em Washington-DC. Esses resultados
foram entdo comparados com outros dados encontrados na literatura, mostrando boa

concordancia.



2 — Objetivos e estrutura da tese

Este trabalho dividiu-se em duas partes, uma instrumental e outra de anélise de dados.

A primeira parte objetivos aprimorar o MSP-LIDAR I, para que ele se tornasse um

LIDAR Raman e fosse capaz de fazer medidas de vapor de dgua atmosférico.

A segunda parte objetivou obter perfis de vapor de agua para estudo da higroscopicidade
de aerossodis atmosféricos com o MSP-LIDAR I, bem como a andlise dos dados obtidos pelo
LIDAR Raman da Howard University durante a campanha NASA DISCOVER-AQ,

objetivando também o mesmo estudo da higroscopicidade de aerossois.

No capitulo 3 sdo apresentados os fundamentos tedricos que baseiam a técnica aqui
aplicada, de sensoriamente remoto da atmosféra com uso de um sistema LIDAR Raman para
obtencdo da razdo de mistura de vapor de dgua atmoférico e todas as bases fisicas envolvidas

neste processo, além dos conceitos relacionados ao crescimento higroscopico de aerossois.

No capitulo 4 sdo apresentados ambos os sitemas LIDAR utilizados, a saber o MSP-
LIDAR I em Sao Paulo e 0o HULR (Howward University Raman Lidar) em Washington, DC.

Sao apresentadas as mehorias no sistema MSP-LIDAR 1.

No capitulo 5 ¢ apresentada a metodologia, bem como todos os algoritimos que foram

desenvolvidos para a analise dos dados.

No capitulo 6 sdo apresentados os resultados das analises para cinco dias em Sdo Paulo
e dois dia sem Washington, D.C.; e finalmente no capitulo 7 sdo apresentadas as conclusdes e

perspectivas futuras.



3 — Fundamentos Teoricos

3.1 — Extingdo e Espalhamento de luz por material particulado
3.1.1 — Extingao ¢ transmissao da luz

Quando um feixe de luz incide em um meio contendo material espalhador, ocorre um
desvio desse feixe em todas as dire¢des, variando em intensidade que depende do angulo de
incidéncia da luz e das caracteristicas fisicas dos espalhadores presente no meio. A atmosfera ¢
um meio que contém grande quantidade de espalhadores, sejam eles moléculas, particulas de

aerossol ou nuvens contendo gotas e cristais de gelo.

Na atmosfera, o espalhamento ¢ geralmente acompanhado por absorcdo, sendo que os
absorvedores predominantes sdo materiais como carvao e black carbon. Tanto o espalhamento
quanto a absor¢ao removem energia de um feixe de radia¢ao que atravessa um meio, causando

sua atenuac¢do. A atenuacao total ¢ denominada extingao.

Na quantificag@o dos processos de espalhamento de absor¢ao, utilizam-se leis empiricas
derivadas do seguinte raciocinio: tomemos como referéncia um feixe de luz propagando-se

segundo uma orientagdo € e espectralmente bem definido, com radiancia espectral L,(4,)
w .. . . , ~
(m), viajando por um meio de espessura s, como na figura 3.1. Esse feixe sofrerd atenuacgao

em sua intensidade devido aos processos de espalhamento e absor¢ao ao longo do seu caminho

Optico e passara a ter uma intensidade L (4, 1), menor que a inicial.

Suponhamos que esse meio seja dividido em pequenas partes com espessura diferencial
ds. A intensidade de radiacdo na direcdo de propagacao apds atravessar uma camada ds, L(4,

Q) + dL(7, ), pode ser escrita como:
dL(A,Q,s) = —L(4,Q,s)a(A,s)ds (3.1.1)

onde a(4, s) é o coeficiente linear de extingdo e ¢ func¢do da densidade do meio e da secdo de
choque de extin¢do por unidade de massa. (Liou, 2002). A expressdo 3.1.1 ¢ conhecida como
Lei de Beer-Bouguer-Lambert, e descreve o decréscimo da intensidade de radiacdo ao

atravessar um meio homogéneo (Seinfeld e Pandis, 2006), (Liou, 2002)



Figura 3.1 — representagdo esquematica de um feixe de luz paralelo incidente sobre um meio de espessura s.

Integrando a equacdo 3.1.1 em todo o caminho 6ptico, ou seja, nos limites de integragao
de 0 até s, obtém-se a intensidade do feixe ao emergir do meio dada pela seguinte equagao

(Yamasoe, 2006):

Li(A4,Q,s) = Ly(4,Q,s)exp{— fsa(/l, s)ds} (3.1.2)
0

A partir dessa expressao define-se a transmitancia ou transmissividade do meio, que ¢ a

capacidade do meio de transmitir radiagdo, dada por:

L0

= Lo (3.1.3)

Os valores de transmitancia variam de 0 a 1. Para meios em que nenhuma radiacao
emergente ¢ detectada a transmitancia ¢ igual a zero, quando a radiagdo emergente ¢ igual

aquela que entrou no meio a transmitancia € igual a 1.

Da equagdo 3.1.1 define-se ainda uma outra grandeza, a espessura Optica do meio s,
entre as posi¢des s; € S, do caminho Optico, dada por (Yamasoe, 2006):

s2
™) =f a(N)dz (3.1.4)

1

O termo a(A) na integral ¢ conhecido como coeficiente linear de extingdo, que representa
a medida da atenuacao do feixe de radiagao ao atravessar um meio material, ou a reducao da

intensidade do feixe por unidade de caminho Optico.
3.1.2 — Espalhamento elastico e Fun¢do de fase de espalhamento

Quando uma onda eletromagnética com comprimento de onda A incide sobre uma

particula cujo indice de refracdo difere daquele do meio no qual a onda se propaga, ocorre uma
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absorcao de energia da onda incidente e a remissdao de uma fragdao dessa energia, num angulo
solido total cujo centro € a prdpria particula, o que se denomina espalhamento. Quando o
comprimento da onda reemitida pela particula ¢ igual ao comprimento da onda incidente, o
espalhamento se denomina elastico. Trataremos de dois casos de espalhamento eldstico nas
secdes seguintes, a saber, o espalhamento Raman e o espalhamento Mie. Quando ha diferenca
nos comprimentos de onda incidente e reemitido, o espalhamento ¢ chamado ineléstico, caso

que sera estudado na discussdo do espalhamento Raman.

A distribuicdo da radiacao espalhada em diferentes orientagdes ¢ dependente de caracteristicas
das particulas espalhadoras. Uma dessas caracteristicas ¢ a propor¢do entre o tamanho da
particula e o comprimento de onda da radiacdo incidente, conhecida como parametro de

tamanho, sendo que D, é o didmetro da particula.

D,m
A

a= (3.1.5)

Uma particula de pequeno diametro espalha radia¢do nas diregdes frontal e traseira com
a mesma propor¢ao. Quando ha um aumento dessa relacdo entre o tamanho da particula e o
comprimento de onda da radiagdo incidente, a radiagdo espalhada concentra-se nas regioes
frontais, apresentando padroes de maior complexidade, como ¢ possivel ver nas figuras que se

seguem.

Figura 3.2 - Padrio de espalhamento para a = 0.1 (correspondendo a uma particula de raio =15 nm (150 A)
para um comprimento de onda incidente de 1 um. A particula esta localizada na origem. Esse ¢ um regime de

espalhamento isotropico (Whiteman, 2006).
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Figura 3.3 - Padrio de espalhamento para a = 1 (correspondendo a uma particula de raio =150 nm (1500 A)
para um comprimento de onda incidente de 1 pm. A particula esta localizada na origem. Esse € um regime de
espalhamento que conserva ainda alguma simetria, enquanto pode-se perceber algum espalhamento preferencial

frontal. (Whiteman, 2006).

/ \

-]
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Figura 3.4 - Padrio de espalhamento para a = 10 (correspondendo a uma particula de raio =1,5 um) para um
comprimento de onda incidente de 1 pum. A particula estd localizada na origem. Esse ¢ um regime de

espalhamento com extrema assimetria no espalhamento frontal. (Whiteman, 2006).

A fun¢do matematica que trata o padrao angular de espalhamento é denominada fungao
de fase, aqui representada pela letra P. E um termo adimensional que depende da dire¢do de
incidéncia e do angulo de espalhamento, @, que ¢ o angulo entre as direcdes de incidéncia e de

espalhamento, como mostra a figura 3.5.

Outra caracteristica derminante no espalhamento ¢ o indice de refracdo da particula
(m;), que é uma grandeza complexa, ¢ pode ser escrito da seguinte forma:

m, =m, +im; (3.1.6)
onde a parte real, m, , € responsavel pelo espalhamento e a parte imaginaria, m; , € responsavel

pelos processos de absor¢do da radiacdo eletromagnética (Seinfelf e Pandis, 2006).
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Qin = (O, d)in)

Qesp = (eesp' (I)esp)
LUZ ESPALHADA
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Figura 3.5 — Defini¢do do angulo de espalhamento no plano. Q;, = (8;,, di,) representa as coordenadas da
orientacdo de incidéncia, Qegp = (Oesp, Pesp) representa as coordenadas da orientagdo de espalhamento ou
emergente apos o espalhamento e ® ¢ o angulo de espalhamento (angulo entre a diregdo incidente e a direcdo

espalhada). Adaptado de: http://www.soest.hawaii.edu/porter/Scattering_Angle.bmp

3.1.3 - Espalhamento Rayleigh

O espalhamento Rayleigh se aplica ao estudo do espalhamento de particulas muito
menores que o comprimento de onda da radiacdo incidente (particulas com raio menor que
0,1um), considerando-a exposta a radiagdo eletromagnética como um dipolo oscilante
(Yamasoe, 2006). Como esse espalhamento se comporta de maneira isotropica, a fungdo que o
descreve ¢ obtida fazendo a integracao da probabilidade de espalhamento no angulo sélido

descrito pela esfera, obtendo-se a seguinte equagdo normalizada:

21 TIP(@)
f f sen@dOdp =1 (3.1.7)
o Jo 4m
para qual a solugdo ¢ da forma:

P(O) = z(l + c0s%0) (3.1.8)

O espalhamento Rayleigh apresenta forte dependéncia espectral, de forma que quanto
menor o comprimento de onda da radiagdo eletromagnética incidente, maior ¢ a quantidade de
energia removida do feixe devido ao espalhamento molecular. Conforme o tamanho das

particulas aumenta, menor ¢ a dependéncia espectral de suas propriedades Opticas.
A intensidade do espalhamento Rayleigh ¢ dada por:

(3.1.9)

I (2n>4 1+ cos? 6
A

1(z,0,1) = Z—Oznz >

onde 7 representa a polarizabilidade do espalhador, I, ¢ a intensidade da radiacao incidente, @

¢ o angulo de espalhamento, A € o comprimento de onda e z ¢ a distdncia do volume espalhador.
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Combinando as equagoes 3.1.8 € 3.1.9, vem:

I 32m*
1(z,0,1) = Z_Z”ZWP(@) (3.1.10)

Essa relacdo mostra que o espalhamento Rayleigh ¢ dependente do inverso da quarta
poténcia de A, o que significa que para espalhadores pequenos os menores comprimentos de
onda sao espalhados com mais eficiéncia. Isso explica a coloragdo azul do céu, ja que a radiagdo
proveniente do sol com comprimento de onda na regido do azul, em torno de 450nm sao
preferencialmente espalhadas pelas moléculas presentes na atmosfera, atingindo a terra como

radiacao difusa.

Pode-se deduzir ainda a poténcia espalhada como sendo a integral da densidade de fluxo
de energia (IAQ) sobre uma esfera de raio R e com um angulo s6lido AQ) sob o qual a radiagao
foi espalhada.

1287°
314

Pms=.fUAQﬂﬂdQ=ny (3.1.11)
Q

sendo F, a densidade de fluxo incidente IAL). Pode-se definir agora a se¢do de choque de

espalhamento como sendo:

(3.1.12)

que representa a area efetiva da particula ou espalhador com a qual a radiagdo interage. O termo
de polarizabilidade, 1, deriva do principio de dispersdao da onda eletromagnética (Liou, 2002),
e ¢ dado por:

_ 3 (mrz -1)
~ 4mMD’g (m,? + 2)

M (3.1.13)

sendo MD" a densidade molecular do espalhador em nivel do mar, e m, a componente real

do indice de refragdo.

A parte real do indice de refracdo do ar pode ser calculada segundo a formulagao de

(Bodhaine, 1999):

2.480,990 17.455,7
2 2
132,274—(1//1) 39,32957—(1//1) ’

(my —1)x 10° = 8060.51 + se 1<023um  (3.2.14)
ou
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5.791,817 167,909

m, — 1x 108 = ,
(m; ) 238,0185—(1//1)2 57,362—(1//1)2

se 1>0.23um  (3.2.15)

Usando 3.1.12 e 3.1.13, podemos escrever a secdo de choque de espalhamento
molecular da seguinte maneira:

_ 24m3(m,2 —1)? 6+3p

T MD Smy? 22 6778

(3.1.16)

. . ~ 6+3 . . .
incluindo o termo de correcao (;—72), que conta para a anisotropia molecular (Liou, 2002;

Whiteman, 2006). Esse termo ¢ conhecido como fator de King (F) e leva em consideragdo a
polarizabilidade p, devido ao fato das moléculas espalhadoras diatdmicas no ar serem esferas

homogéneas.

O Fator de King e pode ser calculado em funcdo da concentragdo de CO2 também

usando a formulagdo de Bates (1984), da seguinte forma:

78,084 F(N, ) + 20,946 F(0,) + 0,934 F(Ar) + F(CO,) + Cco,

F(air, CO,) = 3.1.17
(air, CO2) 78,084 + 20,946 + 0,934 + Cco, (3.1.17)
—4 -4 -4
sendo  F(N,) = 1,034 + 27x10 2210 . F(0y) = 1,096 + 1'385;1" + 1'448;10 . FAr) =1

(molécula monoatémica) e F(C0O,) = 1.15

Sabendo-se ser o coeficiente de retroespalhamento Rayleigh a uma temperatura padrao

dado pela formulacdo abaixo, onde MD¢(r) ¢ a densidade molecular em fun¢ao da altitude,
Bs (zA) = MDs(r)os (3.1.18)

temos finalmente, substituindo a equagao 3.1.12 nas equagdes 3.1.16:
2413 (m, 2 — 1)2
A*MD 2(m,2 + 2)2

Bs (zA) =MD F(air, CO,) (3.1.19)

que ¢ a formulagdo utilizada para célculo do retroespalhamento Rayleigh.

3.1.4 - Espalhamento Mie

O espalhamento causado por uma particula esférica cujo tamanho aumenta e se

aproxima da ordem de grandeza do comprimento de onda foi descrito em 1908 por Mie, a partir
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das equagdes de Maxwell. No modelo Mie, existe uma mudanca na fase do campo elétrico com
a mudanga no tamanho da particula, ocorrendo efeitos que podem ser construtivos ou
destrutivos. Ao contrario do espalhamento Rayleigh, que podia ser descrito por um modelo de

dipolos, o espalhamento Mie necessita de um modelo de multipolos (Whiteman, 2006).

Considerando-se o indice de refracdo complexo da particula, o parametro de tamanho e
a forma (que ainda sera considerada esférica), sdo definidos o coeficiente de espalhamento e as
secdes de choque eficazes de espalhamento e absor¢do da seguinte maneira, considerando um

material espalhador cujas particulas apresentam o mesmo tamanho:

a5 (z,4) = MDs(2)[o, + 0]

(3.1.20)

2
03(2,2) = 2% Qs [ () (2. )| G121)
0,(z,1) = mz? Q, [(z%r),mt(z, /1)] (3.1.22)

sendo a o coeficiente linear de extingdo (m™'), MD ¢ a densidade de particulas, o € g, as se¢des
de choque de espalhamento e absorcao, respectivamente. (Yamasoe, 2006)
Se assumirmos particulas de diferentes composicdes e tamanhos, MD pode ser escrita:

MD =f "N (2)dz (3.1.23)

onde ' e 1, sdo os raios limite da populacdo, ou seja, o maior € 0 menor raios, ¢ N € o nimero
de particulas com um determinado raio. Essa integral ¢ chamada funcdo distribuicdo de

tamanho.

A teoria Mie ¢ resolvida em funcdo do angulo de espalhamento, do parametro de

tamanho da particula definido em 3.1.5 e do indice de refragdo complexo definido em 3.1.6:

o 20+ 1
5,00) = ; T [a;m;cos(6) + b;t;cos(6)] (3.2.24
S,(0) = 2, % [a;m;cos(6) + a;T;cos(0)] (3.2.25)

sendo 8 o angulo de espalhamento e os termos 1; € T; descritos por:
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m;cos(0) = ﬁﬂlcos(e) (3.1.26)

d
Ticos(0) = %Pilcos(e) (3.1.27)

nas quais P} ¢ 0 Polindmio de Legendre associado (Liou, 2002) e (Whiteman, 2006) ¢ a; e b;

sdo os coeficientes de espalhamento Mie, definidos por:

o = K Ge0Pi () — i (k)
Yk (k)& (x) — & () (kx) (3.1.28)

Vil () = I Gpie) (3.129)

Y& () — k& ()W (kx)

onde o termo X representa o parametro de tamanho e o termo k a componente imaginaria do
indice de refragdo. Os termos 1, (kx) e §,(x) s3o as fungdes de Ricatti-Bessel e escritas em

termos da fungao esférica de Bessel (Whiteman, 2006)

Os fatores de extincdo, espalhamento e retroespalhamento sdo definidos como:

Qexe (k%) = 5 22(20 + DRe[ay(k, x) + by(k, x)]

(3.1.30)
Qsle,x) = S X2, (20 + Dlla; (k, )12 + by (ke ) 12] G110
1w 2
Qvacks (k. x) = X—ZZ(ZL' +1)(=1)! [a;(k, x) — by (k, )] (3.1.32)
i=1

Devido a evidente complexidade da fun¢do de fase na aproximacgado por polinomial de
Legendre, ¢ conveniente utilizar aproximacdes analiticas para a funcdo de fase que
simplifiquem seu grau de anisotropia ou assimetria. Isso ¢ feito com a introducao de um fator
de assimetria g utilizando a funcdo de Henvey-Greenstein (The Henyey-Greenstein phase
function, 2011):

1—g?

Py (cos 0,g) = (3.1.33)

3
(14 g2 —2gcosh)?2
onde g assume o valor zero quando o espalhamento simétrico (e se obtém Py;(cos 0,8) =1, a
func¢do de fase normalizada) e o valor 1 quando o espalhamento ¢ completamente frontal
(Yamasoe, 2006).
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Conforme os valores do parametro a aumentam, a eficiéncia de espalhamento tende a 2
devido a processos de difragdo da luz (Liou, 2002), conforme apresentado na figura 3.6. Pode-
se perceber que para pequenos valores de pardmetro de tamanho, com r menor ou da mesma
ordem do comprimento de onda, a dependéncia espectral ¢ alta. Essa dependéncia diminui

conforme o aumento do pardmetro de tamanho, aproximando-se do valor 2.

=

LW -
il oV

Eficiéncia do espalhamento

1 S 10 50 100
parametro de tamanho a

Figura 3.6 — Fator de eficiéncia de espalhamento em fun¢do do parametro de tamanho a para a parte real do
indice de refragdo, m,=1,5, e para quatro valores diferentes da parte imaginaria m;. Figura adaptada de Wallace

e Hoobs (2006).

O coeficiente de espalhamento pode ser escrito em funcdo do termo de eficiéncia

(Measures, 1984):

3

— A 72 2
Bscar = 5— f rQs(k, x)N (z)dr (3.1.34)

Z1

Partindo-se do coeficiente de extingdo definido em 3.1.20, define-se a profundidade

optica de aerossois (AOD):

t(4,2) = fza()l,z')dz' (3.1.35)

Sabendo que o espalhamento molecular apresenta forte dependéncia espectral, como
discutido anteriormente, € que a dependéncia diminui com o aumento do pardmetro de tamanho,

pode-se estimar o tamanho médio das particulas de aerossol existentes numa determinada regiao
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da atmosfera a partir do valor da profundidade dptica de aerossois em diferentes comprimentos

de onda. O coeficiente de Angstron é definido:

—In[z(4,)/7(1;)]

8§44, 1,) = In[(1,)/(1,)]

(3.1.36)

Quanto maior o valor de §, maior a dependéncia espectral, e portanto menor o pardmetro
de tamanho. Para a maioria dos aerossois atmosféricos, § se encontra entre 1 e 2 (Yamasoe,
2006). E por tultimo, como as particulas de aerossol podem remover energia do feixe
eletromagnético por espalhamento ou por absor¢do, define-se ainda um parametro que
quantifica a fracdo da extingdo devida a absor¢do e a fragdo complementar devida ao

espalhamento. Esse parametro ¢ chamado de albedo simples e ¢ definido como:

Bscat(, 2) _ Bscat(, 2) (3.1.37)

OO = B D) + B D BrochD)

Nos casos em que o albedo ¢ igual a 1 ha auséncia de absor¢do e nos casos em que ¢

igual a zero ha auséncia de espalhamento.
3.1.5 - Espalhamento Raman

Para compreender o efeito Raman ¢ util recordar as principais caracteristicas dos
espectros moleculares. Uma molécula pode absorver energia radiante no infravermelho
longinquo ou em micro-ondas, convertendo-a em energia cinética de rotagao. Pode também
absorver fotons infravermelhos e utilizar essa energia para transitar para estados vibracionais;
pode finalmente absorver energia no visivel e no ultravioleta através de transicdes eletronicas,

tal como os atomos.

Note que este estado ndo € necessariamente um estado excitado. Quando esta molécula
absorve um foton de energia hv e transita para um estado intermediario (ou virtual), a partir do
qual emite ou difunde imediatamente um f6ton de energia hvg < hv;, trata-se de uma transi¢ao
de Stokes (red-shift). Como a energia se conserva, a diferen¢a hv; — hvg = hv,, sendo hv; a
energia do foton incidente e hv, a energia foton espalhado, faz passar a molécula para um estado
vibracional de energia mais elevada. E igualmente possivel criar um estado rotacional ou
mesmo eletronico. Nos casos em que o estado inicial ¢ um estado excitado (o que se pode
conseguir aquecendo a amostra, por exemplo), a molécula depois de absorver e emitir um féton

pode passar de um estado de energia inferior ao estado inicial, realizando uma transi¢ao anti-
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Stokes (blue-shift). Neste caso hvg > hv;, o que significa que parte da energia vibracional da
molécula (hv,, = hvy — hv;) deve ter sido convertido em energia radiante. Em ambos os casos,
as diferencas entre v; e v; correspondem a diferencas entre niveis de energia especificas da
substancia em estudo e permitem induzir algumas caracteristicas da sua estrutura molecular

(Wheitkamp, 2005).

O laser ¢ a fonte ideal para estudos de difusdo espontanea de Raman; trata-se de uma
fonte intensa, quase monocromatica e disponivel numa larga gama de frequéncias. Embora o
espalhamento Raman associado a estados rotacionais tenha sido observado antes da invengao
do laser, a sensibilidade dos instrumentos mais recentes ¢ muito elevada o que torna a anélise
mais facil e permite analisar efeitos decorrentes do movimento dos elétrons (Inaba e Kobayashi,

1972).

Em geral as moléculas possuem baixa seccdo de espalhamento para Raman e alta
dependéncia espectral, o que torna preferiveis comprimentos de onda mais curtos. Por causa da
atenuacdo do feixe de laser por moléculas atmosféricas (principalmente 0zonio) comprimentos
de onda entre 320nm (UV) e 550nm (verde) sdo indicados. No espectro da luz visivel, porém,
a alta transmissdo atmosférica (baixa extin¢do do sinal por espalhamento Raman) compensa

parcialmente a baixa sec¢ao de espalhamento (Ansmann, Riebesell ¢ Weitkamp, 1990).

A figura 3.7 representa o espectro das transi¢gdes Raman Stokes e Raman Anti-Stokes,
respeitadas as regras de sele¢do para as transi¢des energéticas moleculares, que sdo: v =
0,+1e] = 0,%2; transicdes com Av = 0 e A] = 0 s@o espalhamento Rayleigh; Av = +1 —
Stokes; Av = —1 — Anti — Stokes; Se A] = 0, as linhas Raman tém pouca mudanca de
freqiiéncia entre si e sdo agrupadas no ramo chamado Q; A] = +2 — Ramo S; A] = -2 —
Ramo 0; se Av = 0, o espectro resultante ¢ chamado Stokes e Anti-Stokes puros (Weitkamp
2005). Em condi¢des atmosféricas, o fendmeno do espalhamento Stokes ocorre com muito mais

probabilidade que o espalhamento Anti-Stokes. (Ansmann, Riebesell, e Weitkamp, 1990).

A tabela 1 mostra os desvios do ramo Q do espectro vibracional-rotacional Raman para
algumas moléculas de interesse no monitoramento da poluicdo atmosférica, envolvendo o

sensoriamento remoto com um laser com um comprimento de onda de 337,1nm.
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Figura 3.7 — Representagdo esquematica do espectro de transi¢do Raman, mostrando a transi¢do Stokes e Anti-

Stokes nas bandas S, Q e O (Weitkamp, 2005).

Tabela 1 — Comprimento de onda Raman para moléculas atmosféricas para o comprimento de onda de

337,1 nm da radiacao incidente.

Stokes RR anti-Stokes

anti-Stokes VRR

L.
~

Molécula A Raman (nm)
N, 3659
H, 392,2
0, 3559
H,0 384.4
co, 3537
S0, 350,8

Fonte: adaptado de (Weitkamp, 2005).

3.2 — Técnica de Sensoriamento Remoto com LIDAR.

A técnica LIDAR ¢ o sensoriamento remoto da atmosfera utilizando uma fonte de
radia¢do laser. O nome vem do acronimo de Light Detection And Ranging. Sdo utilizados

principios fisicos semelhantes a técnica de radar.
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Apesar de existirem técnicas LIDAR diferenciadas de acordo com o tipo de interacao
da radiacdo com os constituintes atmosféricos (como por exemplo, LIDAR Elastico, LIDAR
Raman, LIDAR Doppler, DIAL — LIDAR de Absor¢do Diferencial, LIDAR de Fluorescéncia,
LIDAR de Ressonancia, HSRL — LIDAR de Alta Resolucdo Espectral (Measures, 1984),
(Weitkamp, 2005), (Whiteman, 2006), este trabalho trata apenas do LIDAR Elastico e do

LIDAR Raman, que serdo utilizados para o proposito de investigacao do problema apresentado.

O principio basico de funcionamento da técnica €: um pulso de laser € usado para emitir
um feixe através da atmosfera. Esse pulso emitido com intensidade de propagagao I através da
atmosfera interage com os constituintes atmosféricos em seu percurso. Uma fragao da luz laser
emitida ¢ espalhada por particulas e moléculas na atmosfera, que em menor propor¢ao pode ser
absorvida. O espalhamento do laser é emitido em todas as dire¢cdes de incidéncia do laser.
Somente uma pequena parte desse espalhamento do laser retorna para o sistema de recepcao e

coleta optica do LIDAR, fendmeno esse chamado de retroespalhamento.

Quanto a posi¢ao relativa entre o transmissor e o receptor, os sistemas LIDAR podem
adquirir a configuragdo monoestatica ou biestatica. Monoestatica ¢ a configuracdo onde o
transmissor € o receptor encontram-se no mesmo lugar. Para essa configuracdo ha duas
possibilidades, a monoaxial, onde o feixe e o campo visual do telescopio sdo coaxiais, e a
biaxial, onde o transmissor ¢ adjacente ao receptor. Na configuracdo biestatica, o transmissor e
o receptor encontram-se em locais diferentes, as vezes separados por alguns quildmetros de

distancia (Whiteman, 2006).

O telescopio capta o sinal retroespalhado e direciona para o fotoreceptor, onde ¢
convertido de luz para sinal elétrico. A atmosfera determina o sinal Lidar através de dois fatores:

coeficiente de retroespalhamento () e coeficiente de extingdo (o) (Measures, 1984).

Apesar de haver muitos tipos de lasers utilizados na técnica LIDAR operando em
comprimentos de onda que variam desde 250nm (UV) a 11lum (infravermelho), o laser
Nd:YAG (neodymium-doped yttrium aluminium garnet; Nd:Y3Als012), cujo comprimento de
onda fundamental ¢ 1064nm, que pode ser dobrada, duplicada e quadruplicada (532 nm, 355nm,
266 nm, respectivamente), apresenta vantagens em relacao a diversidade de comprimentos de
onda que oferece. Também hé vantagem na escolha dos lasers pulsados, devido a estreita

largura de banda e baixa divergéncia do feixe, e pulsos estreitos e curtos temporalmente.

22



A érea do céu que pode ser vista pelo receptor (telescopio) ¢ chamada campo visual
(field of view, FOV). E conveniente que essa area seja pequena, para que o ruido de fundo (luz
proveniente de outras fontes que ndo o espalhamento da luz transmitida pelo feixe, como a luz
solar, das estrelas ou de iluminagdo urbana) seja diminuido. Existe uma fun¢do que mede a
intersec¢do entre o feixe e o campo visual do telescopio, a fungdo de overlap. Quando ha
completa sobreposi¢ao entre o feixe e o campo visual do telescopio, essa funcao ¢ igual a 1.
Para diminuir a divergéncia do feixe, pode se fazer uso de um sistema de lentes colimadoras ou
ainda de um sistema que expande o didmetro do feixe ao mesmo tempo que aumenta seu

paralelismo. Esse sistema ¢ chamado de expansor de feixe ou beam expander.

A monocromaticidade do laser € um caracteristica bastante vantajosa, pois permite que
a luz retroespalhada seja espectralmente filtrada com o uso de filtros de interferéncia colocados
na frente dos tubos fotomultiplicadores (PMTs). Esses filtros de banda estreita transmitem uma

fragdo do sinal restroespalhado e uma parte muito pequena do ruido.
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Figura 3.8 — Representacdo esquematica das configuragcdes monoestaticas (coxial e biaxial) e biestaticas,
mostradno a  posi¢do relativa do transmissor e do receptor. Fonte  http:/www.clu-

in.org/programs/2 1m2/openpath/lidar/images/

23



Uma outra vantagem do laser pulsado ¢ que ele permite a medida do tempo entre a
transmissao e o espalhamento do pulso na atmosfera, sendo que a resolugdo espacial do sistema
sera dada exatamente pela largura temporal do pulso. A taxa de repeticao precisa ser ajustada
para que um pulso possa ser transmitido e retroespalhado, alcangando o receptor antes que o
préximo pulso seja disparado. Isso faz com que a taxa de repeticao fique proxima dos 20 Hz

para sistemas que trabalham em baixas altitudes (Lopes, 2011).

O sistema de recepcdo ¢ formado por telescopio contendo um espelho primario,
responsavel pela captacao do sinal restroespalhado, e um espelho secundario, que foca o sinal
na caixa de detec¢do. O tamanho do espelho primario ¢ um fator determinante na poténcia do
sinal retroespalhado, portanto, ¢ um dos parametros da equacao do sistema LIDAR, como sera
discutido posteriormente. Os telescopios podem ter geometria Newtoniana ou Cassegraniana
(Measures, 1984). Apos coletado , na caixa de detec¢do, o sinal retroespalhado ¢ selecionado,
filtrado e dirigido aos dispositivos fotomultiplicadores. Estes convertem os fétons incidentes
em pulos de corrente elétrica, que sdo detectados pelo registrador permanente de intensidade

do pulso, que tem como saida essa intensidade corrigida em fun¢ao da altitude.

Os sinais captados pelas fotomultiplicadoras podem ser registrados de duas maneiras:
por meio de contagem de fotons, na qual os pulsos sdo individualmente contados e justamente
por ser mais sensivel ¢ usada para medidas de sinais menos intensos, provenientes de grandes
distancias; ou por meio de detec¢ao analdgica, na qual uma corrente média devida aos fotons €
medida e registrada, geralmente utilizada para distancias proximas ao sistema, as quais possuem

um forte sinal de retroespalhamento (Lopes, 2011).

Esses dois sinais podem ser utilizados de forma conjunta, fazendo o procedimento de
“glueing”, que consiste na combinagdo dos sinais analdgicos (AD) e contagem de fotos (PC)
para as regides onde cada um desses sinais ¢ mais favorecido. O principio ¢ formar pares
ordenados de dados (AD, PC) em uma regido onde ambos sdo considerados razoavelmente
lineares e realizar uma regressao. A regressao determina o coeficiente de “glueing” que ¢ usado

para converter a escala AD em uma escala de contagens de fotons “virtual”. (Torres, 2008)

3.2.1 — O LIDAR Elastico

O Lidar elastico ¢ uma forma bastante utilizada da técnica LIDAR. Em linhas gerais, o

feixe de luz ¢ emitido e espalhado de forma eléstica por particulas e moléculas, conforme foi
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descrito nos espalhamentos Mie e Rayleigh. No processo de retroespalhamento, sdo obtidos

dois fatores, o coeficiente de retroespalhamento () e o coeficiente de extingdo ().

O coeficiente de retroespalhamento obtido ¢ a somatoria da contribuicdo do
retroespalhamento de moléculas e particulas.

.B(A: z) = Bm(/l,Z) + ﬂaer()l'z) (3.2.1)

O coeficiente de extingao deriva da Lei de Beer-Lambert, e foi descrito na equagao 3.2.1,
e também ¢ a somatoria da extingao de devida aos aerossois e moléculas. Como a extingdo ¢ a
somatodria do espalhamento e da absor¢ao, vem:

aAz) = a,2)28 + a(d, 2)552 + a(d, 2)58 + (), z)3Bs (3.2.2)

onde a(A,2)%5, a(A,z)25 sio os fatores de extingdo devido a absor¢do por moléculas e por
aerossois, respectivamente, € a(4,z)3%, a(A, z)35%" sdo os fatores de extingdo devido ao

espalhamento por moléculas e por aerossois, respectivamente.

Os dois fatores, a(4, z) ¢ B (4, z) compdem a equagdo do LIDAR elastico, que também

envolve pardmetros atmosféricos e pardmetros geométricos do sistema:

cT Az T o 3.2.3

P(2) = POEQefA%exp[—Zf a(A,z)dz] ( )
0

onde P(z) ¢ o sinal (poténcia) retornado da distancia r no tempo t (Watts), z ¢ a distancia do

volume investigado na atmosfera (metros), Po € o sinal recebido no tempo to (Watts), ¢ ¢ a

velocidade da luz (m/s), T € a duragdo do pulso do laser (ns), Q, f ¢ o fator eficiéncia do sistema,

A é a area da sec¢do transversal do telescopio (m?), B(4, z) é o coeficiente de retroespalhamento
a distancia r (km'sr'!), a (4, z) é o coeficiente de extingdio na distancia z (km™). A figura 3.9 é

uma representagdo esquematica dos elementos geométricos relacionados a equagao de LIDAR.

As medidas feitas com um lidar elastico fornecem informagao sobre o coeficiente de
espalhamento e de extingdo, considerando que de alguma maneira essas duas informagdes
possam ser separadas. O retroespalhamento e a extingdo, devido as moléculas presentes na
atmosfera, podem ser obtidos com o uso de dados meteorologicos obtidos por radiossondagem,
que fornecem a densidade molecular em fungao da altitude. Dessa maneira, precisa-se obter a

fragdo devida ao material particulado, dominada pelo espalhamento Mie.
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Figura 3.9 — Representagdo dos elementos geométricos presentes na equagdo de LIDAR, para um sistema

Monoestatico Coaxial. Adaptado de Weitkamp (2005)

O método de inversdo de Klett (1981, 1983, 1986) ¢ um método analitico muito utilizado
para extrair o coeficiente de extingdo e de retroespalhamento em uma atmosfera ndo homogénea
a partir do sinal de retorno em um unico comprimento de onda. Segundo esse tratamento, o
sinal mais adequado para andlise ¢ o logaritmo natural do sinal de retorno corrigido pelo

quadrado da distancia:

S(z) = In[Pz%(2)] (3.2.4)

Tomando um valor de referéncia S(z) e Sy = S(z,), no qual r,¢é uma distancia de

referéncia, temos:

Pz?%(2)
— = 2 — 2 = _ - 7
S(z) — S(zy) =In[Pz*(2)] —In[Pz,%*(z,)] = In [PZOZ(ZO) (3.2.5)
Utilizando a equacgao classica de LIDAR 3.2.3 e substituindo a 3.2.5, vem:
B(2) & o
() = S(z0) = n o5 2 f a(M,z) dz (3.2.6)
Derivando (3.2.6) em fun¢do de z, vem:
dSs 1dp
E = EE —-2a (327)
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Esse resultado mostra que a aproximagao de Klett ¢ dependente ainda do coeficiente de
retroespalhamento e de extingdo. Para solucionar esse problema, introduz-se a RL (Razao

LIDAR), que ¢ o quociente entre o coeficiente de extingdo e o de retroespalhamento:

a(z)

=20

(3.2.8)

A RL depende de propriedades fisicas, quimicas e morfologicas das particulas, que
dependem da umidade relativa e da altitude. Exatamente pela multipla dependéncia, a
determinagdo da razdo de LIDAR ¢ umas das principais dificuldades da técnica de uso do
LIDAR eléstico num unico comprimento de onda. Nesse caso, ¢ necessaria a utilizacdo de
instrumentos complementares, como o fotometro solar (Landulfo, 2003), que fornece dados da
espessura optica (definida como a integral do coeficiente de extingdo em todo o perfil

atmosférico (Seinfelf e Pandis, 2006).

Utilizando entdo os valores fornecidos pelo fotometro, pode-se aplicar a seguinte

relacdo:

() = f " 2)dz = f RLGL DB 2) (3.2.9)

Assim, de posse dos valores de retroespalhamento, pode-se inferir o valor da extingao.
3.2.2 - 0O LIDAR Raman

A técnica LIDAR Raman tem sido freqiientemente usada nas medidas atmosféricas e
apresenta vantagens em rela¢ao ao LIDAR elastico. Uma delas reside exatamente que nenhuma
suposicao a priori dos valores da LR precisa ser feita. O sinal de retroespalhamento inelastico
¢ afetado unicamente pelo termo de extingao do aerossol, mas ndo por seu retroespalhamento
(Ansmann, Riebesell e Weitkamp, 1990). Assim, o termo de retroespalhamento devido as
particulas ndo aparece na equacdo LIDAR Raman, que ¢ dada por:

¢t B(Ara 2)
———eX

P(AAgg, 2) = P, 714 e p{— fr[a(/l,z') + a(Ara 2)] dz'} (3.2.10)
0

na qual (AAg,, z) € a poténcia do sinal detectado a uma distancia z, P, ¢ a poténcia do sinal
transmitido, ¢ ¢ a velocidade da luz, T a duragdo do pulso emitido pelo laser, A a éarea efetiva

do receptor (telescopio), B(Arq, z) representam o espalhamento Raman de moléculas, a(1,2)
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o coeficiente de extingdo no caminho de ida do laser com comprimento de onda & ¢ a(Ag4, 2 ) 0
coeficiente de extingdo no caminho de volta do laser com o comprimento de onda Raman, Ap,.
A partir da equacdo 3.2.10 pode-se obter o coeficiente de extingdo de aerossois para o sistema
LIDAR Raman.

O termo que representa o retroespalhamento molecular 5 (4g,, Z) pode ser calculado por
meio da densidade molecular MDp,, que para medidas Raman geralmente ¢ obtida pela
densidade molecular do N,, e também utilizado a se¢do de espalhamento Raman para o

comprimento de onda A e num angulo de espalhamento de 180°, tal que:

do(A, 3.2.11
.Bmol(l; z) = MDRa% ( )
onde 224D ¢ 5 se¢ao diferencial de espalhamento Raman e pode ser obtida a partir de dados de

dQ

radiossondagem ou a partir de perfis atmosféricos padrao de temperatura e pressao. A densidade
molecular pode ser obtida da mesma forma, conforme ja descrito no espalhamento Rayleigh.

Inserindo a equagdo 3.2.11 na equacdo 3.2.10 e realizando algumas manipulagdes
algébricas, ¢ possivel obter a equagdo para o coeficiente de extingao de aerossois (Ansmann,
Riebesell, e Weitkamp, 1990)

d MDy, (z
E{ln WZ'(Z% } - a’mol(A; z) — amol(ARarz)

y) 6(2)
1+ ()
ARa

Ager(4,2) = (3.2.12)

sendo X (Ag4, 2) a poténcia do sinal detectado corrigido pelo quadrado da distancia (P (AAgg, 2))
e o termo §(z) é o coeficiente de Angstron definido em 3.1.36. Assim, torna-se possivel obter
o perfil de extingdo de aerossodis utilizando a equacdo 3.2.12 sem que seja feita qualquer

suposicao a priori como no caso do LIDAR Elastico.

O coeficiente de retroespalhamento das particulas pode ser determinado usando os sinais
elastico e inelasticos medidos, sendo necessarios dois pares de sinais PA e PAg, parauma altura
z ¢ z,, de referéncia, sendo essa altura escolhida de tal maneira que seja garantida a presenca de

sinal molecular (Ansmann, Riebesell e Weitkamp, 1990):

P(4,2) P(Aga; 2o)
P4, 20) P(Agar 2)

(3.2.13)
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Inserindo as equagdes correspondentes para os quatro sinais € manipulando
algebricamente, obtemos o coeficiente de retroespalhamento por particulas pela técnica LIDAR

Raman:

Baer(A,2) = —Pmo1 (4, 2) + [Baer (4, 29) +

P(LZ)P(Arazo) MDra(z) €*P{=Ir[@aer(Araz)+amoi(Araz )ar '} (3.2.14)
P(A,29)P(ARq,Z) MDRq(2o) exp{— fzzo[a'aeT(A 2 ) +amor(2 ,z')drf}

Bmot (4, 2p) ]

E assim, utilizando as equagdes 3.2.11 e 3.2.14 podemos determinar o valor da Razao

LIDAR sem nenhuma suposi¢do a priori

Xaer “4,2)

RLger(4,2) = B (A 2)

(3.2.15)

3.2.3 — Medidas da Razao de Mistura de Vapor de agua

A razdo entre a massa de vapor de agua e de ar seco em um determinado volume ¢
chamada de razdo de mistura de vapor de agua (RMVA). Logo, a razdo entre o sinal corrigido
de espalhamento Raman de vapor de dgua e de nitrogénio ¢ um indicativo da RMVA, a menos
de uma constante de calibragdo do sistema, e pode ser representada da seguinte forma, incluindo

os efeitos da temperatura:

P(Ay ) _ Ow (2)Fy [T (2)IMDy, (r)[doy, (A, ) /dQ]E(Ay) Ay, A ) (3.2.16)
P(My,)  On@Fy[T(@]IMDy (r)[doy(2,m)/dOJE(Ay) v
onde a notagdo abreviada:
At( Ay, Ay, 2) = exp {—f [a(Ay ) + a(/lN,Z')]dz’} (3.2.17)
0

¢ usada para o termo de transmissao diferencial, que representa o fato da transmissao
atmosférica diferir para os dois comprimentos de onda em questao. P(AAW,X) ¢ a poténcia de
saida do laser no comprimento de onda X para os canais de nitrogénio e vapor de agua, Ox(r)
¢ a funcdo de overlap. &(Ay) ¢ a eficiéncia total do receptor 6ptico LIDAR no comprimento de
onda Raman para o nitrogénio e o vapor de dgua, e inclui fatores como a dptica de transmissao,
transmissdo dos filtros envolvidos e eficiéncia quantica do detector. Como foi definido na

equacdo 3.2.11, 5 (z,A) = M D, (2)[dox(4,m)/dQ] é o produto entre a densidade molecular

mol
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(MD) e a secdo de choque de retroespalhamento Raman. Por fim, Fy[T(z)] ¢ a funcao de

dependéncia com a temperatura definida como:

[dox (A, 7, T)/dQJEQ)dA
[dox () /dQ]§ (Ax )

Fy[T] = f (3.2.18)
A

na qual X se refere ao espalhamento Rayleigh (caso em que as linhas rotacionais Raman

AX

carregam a dependéncia com a temperatura) ou o modo Raman vibracional das espécies
moleculares X. O intervalo A,y ¢ aquele no qual em que o sistema LIDAR apresenta

transmissdo significativa para a espécie X.

Considerando que o N, existe em uma fragao constante na baixa atmosfera (Whiteman,

2003),

MWy MDy(r) MW,, MDy, (1) 0485 MDy,(2) (3.2.19)
MWdry airMDdry air(r) B MWdry air MDN(r)/O-78 - MDN(Z)

w

na qual w ¢ a razdo de mistura de vapor de agua (exceto por uma constante), MWy, € o peso

molecular do vapor de agua (18 gramas/mol) € MW 4., 4; € 0 peso molecular do ar seco (28,4

gramas/mol).

Combinando as equagdes 3.2.16 e 3.2.19, obtemos:

Fy[T(D1P(Ady )
Fy [T(Z)]P(Aﬂw,z)

At( Ay, AN, 2) (3.2.20)

onde k ¢ a constante de proporcionalidade ou fator de calibragdo do sistema LIDAR Raman, e

¢ representada por:

Ow (2)[doy (4, m)/dQ]S (Aw)

k = 0.485 ON(Z)[dO-N(/LT[)/dQ]f(/lN)

(3.2.21)

e carrega todas as caracteristicas Opticas do sistema.

3.2.4 — Incerteza na medida da razdo de mistura de vapor de agua

As incertezas na determinagdo da razdo de mistura de vapor de d4gua usando o Raman
LIDAR foram extensamente discutidas em Whiteman (2003). Basicamente, leva-se em
consideragdo o erro randomico de todos os elementos da equagdo 3.2.16 e ¢ obtido por

propagacao de erros a partir desta equagao.
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% _ % | Ohy | O (3.2.22)

w?2  kZ ' RZ ' Ar?

P(2 . . . , ~
onde R,— % . A calibragdo do sistema Raman se mostrou estavel por anos, € entdo o erro
W,z

na constante pode ser considerado muito baixo. Os erros na transmissao diferencial também
podem ser considerados muito baixos, usando a extin¢do de aerossois do LIDAR Raman e a
densidade molecular a partir da sondagem. Portanto, o erro na razao entre os sinais domina o
erro na razao de mistura. Quantifica-se o erro no sinal usando analise estatistica de uma

distribui¢do de Poison.

Assumindo que P(A,z) € o que ja teve o ruido de fundo subtraido (chamado aqui B),

podemos estender e assumir que P(A,z) = S(A,z) - B(A,z), e entdo teriamos:

2 2 2 2 2
Or, _ Osw +0Ogw  Osy+ 0gy

= 3.2.23

R~ (Sy—By)? | (S —Bn)? (3.2.23)

o2 = (Sw — w)z aszw + O-Igw O-SZN + algN 3224
R = Sy — Bx)2 |(Sw — Bw)? * (Sn — Bn)? (3.2.24)

Essa equagdo leva em consideracdo o erro no ruido de fundo, porque em condicdes
diurnas o ruido pode ser alto o suficiente para introduzir erros nos resultados. Em condig¢des

noturnas, pode-se desprezar este termo, € portanto o erro final no vapor de agua ¢ dado por:

0_2 =(PW)2 O-SZW O-SZN
B T (PO2[(P)? T (Py)?

(3.2.25)

a2, € o2y sdo derivados diretamente da poténcia do sinal adquirido pelo LIDAR, e o tratamento

estatistico é o de uma distribui¢do de Poison. Aproxima-se ¢ =,/Np(z)/Np(z), onde Np é o
numero de fotons contados pelo sistema, corrigidos para o tempo morto da fotomultiplicadora
de maneira tal que Np = Nc/(1-Ncp), onde Nc € o nimero de fotons contados e p € o tempo
morto do detector, que caracteristicamente ¢ da ordem de 10ns para um sistema de contagem
de 100Mhz (Whiteman, 2006). A contagem de fotons a partir da frequéncia do canal de
contagem de fotons do sinal do LIDAR pode ser obtida dividindo-se o sinal pela frequéncia de

pulsacao do laser e multiplicando-se pelo numero de shots.
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3.2.5 - A calibrag¢ao das medidas de vapor de agua

A calibragdo do Raman LIDAR foi extensamente discutida na literatura. (Vaughan et
all, 1988, Whiteman, 2003, Leblanc at all, 2008, Moss, 2012). Whiteman at all 1992 mostrou
que uma unica constante de calibragdo pode ser usada para converter a razao entre os canais de
nitrogénio e vapor de 4gua no LIDAR Raman em razdo de mistura de vapor de 4gua, expressa

em massa de dgua dividida por massa de ar seco, em g/kg.

Existem trés abordagens principais para obter a constante de calibragdo. A primeira
necessita de um conhecimento acurado da transmissdo Optica do sistema LIDAR e a razdo entre
as secdes de espalhamento do vapor de agua e do nitrogénio (Venable, 2011), e ¢ chamado de
calibragdo por primeiros principios. Nesta calibragdo independente, ¢ feito um mapeamento
utilizando uma lampada de calibracdo acoplada a um sistema de translagdo programavel,
objetivando obter a constante que carrega as caracteristicas Opticas do sistema, como visto na
equacdo 3.2.21. O método de calibracao independente leva em consideragdo caracteristicas de
eficiéncia de deteccdo do sistema, que esté relacionada aos elementos dpticos, como os filtros,

espelhos e telescopio.

Outra alternativa ¢ comparar os perfis da razdo entre os sinais do LIDAR com perfis
bem conhecidos de vapor de agua obtidos com o uso de outros instrumentos. O uso de
radiossondas ¢ o mais difundido. O terceiro procedimento ¢ comparar a agua precipitavel total
obtida pela integragdo vertical dos perfis de vapor de dgua obtidos pelo LIDAR com sistemas
GPS colocados ou com radiometros de micro-ondas. Quando usado um procedimento externo,
a acuracia da calibragdo segue a do instrumento usado como referéncia. Atualmente, a acuracia
das melhores radiossondagens, GPS e radiometria de micro-ondas ¢ estimada em 5%, 7% e

10%, respectivamente (Whiteman, 1992).

No caso da calibragdo com o uso de radiossondagem, o processo pode ser feito usando
um ajuste entre os valores obtidos pela sonda e os valores obtidos pelo LIDAR, em uma faixa
de altitude onde haja atmosfera bem misturada (Moss, 2012). No caso de sondagens colocadas,
procura-se as sondas que tenham sofrido pouco desvio em relagdo ao LIDAR. Esse ajuste ¢
feito através de uma regressao linear ou com um teste de minimos quadrados, como na equagao

que segue:
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n (3.2.26)
min = 2(sondai — (K * LIDAR)))?

i=1

onde n ¢ cada um dos dados do LIDAR ou da sondagem interpolados para uma mesma

resolucdo espacial, dentro da faixa de altitude de referéncia (Moss, 2012).
3.2.6 — Medidas de aerossol

A razdo de espalhamento por aerossois (Aerosol Scattering Ratio, ASR) — ¢ usada para
quantificar a razao entre o espalhamento Mie (do aerossol) e o espalhamento molecular, sendo
definida pela razdo entre o coeficiente de espalhamento total e o coeficiente de

retroespalhamento molecular, a saber:

Biot(hz)  Bier(A,2) + Proi(h2) . Bier(A, 2) (3.2.27)

ASR(4,2) = Br.(A,z) Brmot(4, 7) - +m

onde o coeficiente de retroespalhamento molecular ﬁfno ,(4, 2) foi definido na equagdo 3.2.11.

E possivel, com o uso do LIDAR Raman, quantificar a ASR de forma direta, pois
LIDAR Raman mede um sinal que ¢ proporcional a densidade do nitrogénio (ou da molécula
sendo medida pelo LIDAR) e o valor desse sinal pode ser utilizado diretamente no denominador
da 3.2.26. O LIDAR elastico ndo fornece tal informagdo, sendo necessaria a utilizacdo de

métodos de inversdo, como por exemplo o de Klett, ja discutido anteriormente.

A ASR ¢ calculada a partir da razdo entre os sinais obtidos no canal eldstico e o sinal

obtido no canal Raman do N, (ou da molécula sendo utilizada como gas de referéncia):

P(A%,) _0.@) §(A) FLIT@1Baer(X,2) + Pmor(% 2)
P(Ay,)  On(2) §E(Ay) Fy[T(2)IMDy(2)[doy (A, m)/dQ]

AT(A, Ay, 2) (3.2.28)

O coeficiente de retroespalhamento Raman para a molécula de N, ¢ definido em 3.2.11
e ¢ proporcional ao coeficiente de retroespalhamento Rayleigh para o ar, pois N, € um gas bem

misturado na baixa atmosfera. Essa relacdo pode ser escrita da seguinte forma:

BN (z.A) = Cy Bhot (M) (3.2.29)
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O fator de proporcionalidade Cy pode ser calculado para diferentes tipos de fontes de
laser dimensionando os valores da se¢ao de espalhamento a partir do 337,1 nm e do fato que o

N2 forma uma parcela constante na atmosfera (Whiteman, 2003).
As equagoes 3.2.27 e 3.2.28 podem ser combinadas da seguinte forma:

_ Baer (2,2) (3.2.30)

ASR(/LZ) —-1= m

On(2) $(An) P(AA,2)
OL(z) §(1) P(Ady,2)

= Cy(DFy([T(2)] At(A,An,2) = Fi[T(2)]

Suprimindo-se a fungdo de overlap, Oy (z) e a eficiéncia optica ¢ (Ay) através da

introdugio de um termo Cy(4)que os contenha, obtém-se:

_ Baer 1) | P(AA,2) (3.2.31)
ASR(A,z) — 1= BT D) Cy(4, 2)Fy[T(2)] mm(l,lmz) — F[T(2)]
onde
0] A
Ci(A) = Cy(A) 01;((2 ¢ S(((/{v)) (3.2.32)

Percebe-se entdo que, uma vez conhecida a ASR, ¢ possivel obter o sinal de
retroespalhamento por aerossoéis, ja que o sinal molecular por ser obtido diretamente do canal

do nitrogénio.
3.3 — Higroscopicidade de aerossois atmosféricos

3.3.1 — A teoria de Kohler

Um dos principais componentes do aerossol atmosférico ¢ a 4gua condensada, que pode
significar metade do volume das particulas em umidades relativas superiores a 80% e ser a

espécie dominante em umidades relativas maiores que 90%. (Kreidenweis, 2014).

O aumento de tamanho das particulas de aerosséis devido ao ganho de é4gua
(crescimento higroscopico) tem influéncia no espalhamento direto da radiacdo solar (efeito

direto), mas também tem influéncia no chamado efeito indireto, relacionado a capacidade
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dessas particulas de funcionar como nucleos de condensacao de nuvens (CCN), ou seja, a

capacidade dessas particulas de absorverem dgua até se tornarem gotas de nuvens.

Essa caracteristica depende da natureza quimica da populacdo de aerossol e ¢ bem
conhecido que aerossois mais higroscopicos tém maior tendéncia a funcionarem como CCN.
Ha particulas, como o black carbon, que funcionam mais como absorvedores, levando a uma

diminui¢ao do albedo total da Terra. (Dubovik, Holben e Eck, 2002).

A baixas umidades relativas, particulas de aerossois contendo sais permanecem soélidas.
Conforme a umidade relativa aumenta, essas particulas se mantém soélidas até que um limiar
(que ¢é caracteristico de cada aerossol) ¢ alcangado. Nesse nivel de umidade relativa (conhecido
como Umidade Relativa de Deliquescéncia - DRH), a particula so6lida espontaneamente absorve
agua, normalmente num crescimento rapido, produzindo uma solu¢do aquosa saturada. Se a
umidade relativa aumenta, hd adicional condensacdo no sal, para manter o equilibrio
termodinamico. Se houver uma diminuicdo da umidade relativa, a evaporagdo ocorre, mas em
geral ndo existe cristalizagdo na solu¢do quando a DRH ¢ alcangada. Este comportamento ¢
conhecido como histerese, isto ¢, o ponto de deliquescéncia e cristalizagdo sdo diferentes.

(Kreidenweis, 2014; Seinfeld, 2006; Tardif, 2002)

Para quantificar os fendmenos e descrever a condensagdo de vapor de 4gua em uma
gota, seja ela de dgua pura ou uma solugdo salina, levando em consideragdao o ganho de agua
pela particula em ambientes de diferentes umidades e sua ativagdo até uma gota de nuvem, foi

desenvolvida uma teoria na década de 20 pelo sueco Hilding Kohler.

Na teoria classica de Kohler, e até recentemente, apenas compostos inorganicos eram
considerados de importancia para o crescimento higroscopico das particulas. Entretanto, muitos
estudos recentes mostram que compostos inorganicos, em alguns casos, podem afetar o
crescimento higroscopico das particulas de maneira significante. (Seinfeld, 2006; Sveningson,

2006)

A umidade do ar pode ser descrita de diversas maneiras (razdo de mistura, a umidade
relativa e absoluta), sendo que a umidade relativa (UR) ¢ a mais utilizada e é definida como a

razdo entre a pressao de vapor atual e a pressao de vapor de saturagao, expressa em porcentagem

e
UR = —100% (3.3.1)

€s
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onde e ¢ a pressao de vapor atual e es a pressdo de vapor de saturacao.

A pressdo de vapor de saturagdo ¢ a pressdao do vapor de agua sobre uma superficie
plana, quando hé equilibrio (0 mesmo potencial quimico em ambas as fases). O equilibrio

depende apenas da temperatura e varia exponencialmente com ela.

As equagdes de Kohler levam em consideragdo dois efeitos no equilibrio entre a fase

liquida e a fase gasosa: o efeito da curvatura (efeito Kelvin) e o efeito do soluto (lei de Raoult).

No caso de uma gota liquida, a superficie € curva, o que leva a um aumento na pressao
de vapor devido ao aumento na tensdo superficial. Esse fendmeno ¢ especialmente importante
para gotas pequenas, como D,, (didmetro da gota) < 0.1 pm, e se torna mais importante quanto
menor ¢ a temperatura. Como a pressao de vapor ¢ maior na superficie curva, € necessaria uma
supersaturagdo do ambiente, para que a gota se mantenha em equilibrio, e essa supersaturagao
¢ maior quanto menor ¢ o didmetro da gota. Esse aumento na pressdo de vapor devido a
curvatura € corrigido com a introdugao do fator de corre¢ao Kelvin (Ck), no calculo da pressao
de vapor de uma superficie plana. O efeito Kelvin ¢ uma fun¢do do peso molecular da agua

M,,, da tensdo superficial da solugdo o, temperatura, T, densidade da solug@o, p  , € didmetro

da gota, Dy, de acordo com a equagdo:

4AM
Co = exp( MO s (3.3.2)

RTp,,D,

Imaginemos, no caso de uma gota de agua pura, que ocorra a seguinte situacao: uma
gota em um ambiente supersaturado ganha algumas moléculas de dgua, fazendo com que seu
didmetro sofra um acréscimo infinitesimal. Esse acréscimo faz com que haja uma diminui¢ao
infinitesimal na pressdo de vapor. Como a umidade relativa do ambiente ndo mudou, ha
deposicao de mais moléculas de 4gua na gota, fazendo com que ela cresca indefinidamente.
Agora imaginemos a condi¢do oposta: uma gota em equilibrio perde algumas moléculas,
fazendo com que o didmetro diminua infinitesimalmente. Isso causaria um aumento
infinitesimal da pressdo de vapor, causando a saida de mais moléculas da gota, e ela diminuiria

até se extinguir.

Esses dois argumentos mostram que uma gota de agua pura tem um equilibrio
absolutamente instavel. Em realidade, na atmosfera, as gotas nao se apresentam puras, sempre

contendo solutos dissolvidos (Seinfeld e Pandis, 2006).
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Consideremos entdo um sistema bindrio constituido por dois componentes: sal
dissolvido em &gua liquida. A pressao de vapor de equilibrio neste caso diminui porque o
potencial quimico do solvente em uma solucdo ¢ menor do que aquela do solvente puro (o
potencial quimico ¢ fun¢do da fracdo molar do solvente, que ¢ menor nas solugdes). Isso ¢é

corrigido pela lei de Raoult.

Entdo, o novo equilibrio de satura¢do p/ps, levando em consideragdo os efeitos da
curvatura e da presenca do soluto, pode ser definido como:

| (p(Dp)> 4M, 0, — 6nM,, (3.3.3)
n - _
pPs

- RT'DWDP 7-"'wap3

onde ng é o numero de mols do solvente.

Essa ¢ a conhecida formulagao de Kdhler, e o primeiro termo a direita na equagao 3.3.3

leva em consideragdo o efeito da curvatura e o segundo termo o efeito do soluto.

Como pode ser observado na figura 3.10, mostrando ambos os efeitos, o efeito da
curvatura ¢ grande para gotas pequenas, € prevalece sobre o efeito do soluto, até que ¢ alcangado

do didmetro limite para ativagdo (ponto de deliquescéncia).

Se a particula contém material solivel, a pressao de vapor declina com o aumento do
nimero de particulas do soluto e ¢ a razao para que gotas se formem sobre o material particulado
presente na atmosfera. E por isso também que uma pequena supersaturacio ¢ necessaria para
que haja o crescimento das gotas menores, pois a presenca de solutos ajuda na diminuicao da
pressao de vapor. Essa ¢ a explicagdo também para a formacgao de gotas a partir de particulas

mais soluveis, que se comportam mais facilmente como CCN.

Os compostos organicos sdo de grande importancia nas propriedades higroscopicas das
particulas. Eles podem afeta-la de duas maneiras principais: influenciando o niamero de ions
disponiveis, o que diminuiria a atividade da agua, ou no caso de substincias tensoativas,

diminuindo a tensdo superficial provocada pelo efeito Kelvin (Rissler, 2003).
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Figura 3.10 — Equilibrio resultante para o crescimento higroscopico de uma particula de sulfato de amonia

de 40 nm ((NH,), SO,). Adaptado de: (Rissler, 2003)

3.3.2 — O fator de crescimento por higroscopicidade e sua determinagdo com o LIDAR

Nas ultimas décadas, uma grande variedade de técnicas experimentais tem sido usada
para medir os efeitos do crescimento higroscopico do material particulado. (Hénel, 1976;
Kotchenruther, 1998; Feingold, 2003; Zieger et al., 2013). Essas técnicas se baseiam no
aumento do diametro das particulas ou em medidas indiretas, avaliando os efeitos na massa ou

propriedades opticas.

Particulas de aerossois reagem de maneira diferente na presenca de umidade, indo de
um comportamento hidrofobico a um comportamento higroscopico. Ha dois tipos de
comportamento: monotdnico, quando a particula reage continuamente para todos os valores de
UR, e deliquescente, quando a particula permanece praticamente seca até certo valor de UR,
chamado ponto de deliquescéncia, quando a transicdo de so6lido para liquido comega a
acontecer. Sais inorganicos e alguns compostos organicos podem formar particulas sélidas
(cristais) em baixas umidades relativas. Se a particula € seca e s6lida (como por exemplo NaCl),
ela comegara a ganhar 4gua a uma umidade relativa bem definida, chamada umidade relativa
de deliquescéncia (DRH). A particula continuard ganhando dgua se a umidade relativa for
aumentada, para manter o equilibrio termodindmico, seguindo a curva de Kohler. A particula
evaporard se a umidade relativa diminuir, porém a cristalizagdo ndo ocorrerd na DRH, e
permanecera supersaturada até que ocorra a cristalizagdo numa umidade chamada umidade

relativa de eflorescéncia. Esse fenomeno ¢ chamado histerese e ¢ mostrado na figura 3.11
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Portanto, o estado fisico da populagao de aerossodis influencia no comportamento
higroscopico. Além disso, as propriedades como distribuicdo de tamanho, parametros Opticos e
composicao quimica influenciam diferentemente o comportamento conforme a UR aumenta ou
entdo diminui. (Santarpia et all, 2014). Esses fenomenos podem afetar a avaliagao dos impactos

radiativos de aerossois.
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Figura 3.11 — Crescimento higroscopico de uma particula de NaCl de didmetro inicial Ddry =100 nm,

mostrando uma tipica curva de histerese. (Granados-Munoz, 2014)

As propriedades Opticas, como coeficiente de extingdo ou retroespalhamento sdo
bastante dependentes da umidade relativa para aerossdis higroscopicos. A quantificagdo do
efeito da umidade relativa nestas propriedades ¢ necessaria para estimar adequadamente a
forcante radiativa devida aos aerossois (Charlson, 1992; Haywood, 2000; Im, 2001; Ross,
1008). Van Dorland et al (1997) estimaram que a forgante radiativa média anual global de
aerosséis de sulfato é -0.36 W/m?, quando assumimos uma umidade relativa média uniforme
80% e -0.32W/m? quando variagdes locais sio consideradas. Kotchenruther et al (1999)
mostraram que os aerossois presentes na costa oeste do Estados Unidos a uma umidade relativa
de 80% sdo ao menos duas vezes mais eficientes na for¢cante radiativa quando comparados aos

aerossois em uma umidade relativa de 30%.

Esta dependéncia das propriedades Opticas foi analisada em detalhes hd algumas
décadas. (Hénel, 1976). Como todos os parametros necessarios a solug¢ao da equagao de Kohler
nem sempre sdo conhecidos, uma parametrizagdo mais simples foi proposta por Hénel e

amplamente adotada na literatura. O aumento no diametro das particulas de aerossois devido
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ao seu crescimento higroscopico € conhecido como fator de crescimento por higroscopicidade,

e usualmente ¢ definido da seguinte forma:

Bi (3.3.4)
f(RH) = Bref

onde B, " ¢ o coeficiente de retroespalhamento a uma umidade relativa de referéncia e S, € o

coeficiente de retroespalhamento de aerossois submetidos a niveis de umidade relativa maiores
que o de referéncia, e que se espera ser também maior que o de referéncia (pode ser putro
parametro Optico, como a extingdo). De fato, o retroespalhamento dos aerossois apresenta tanto
uma dependéncia do indice de refragdo como do tamanho da particula. H4 uma diminui¢ao no
indice de refracao conforme a o aumento da umidade relativa mas este efeito nao ¢ suficiente
para compensar o efeito do crescimento do didmetro da particula, e o efeito do tamanho domina,

causando o aumento do retroespalhamento (Feingold e Morley, 2003)

A umidade relativa de referéncia ¢ também chamada de “seca”, porque os estudos de
higroscopicidade de aerossdis sdo tradicionalmente feitos em cdmaras de umidade controlada,
onde uma amostra da populagdo de aerossois ¢ seca e depois submetida a umidades relativas
crescentes, em condigdes controladas. Esses valores de referéncia estao tipicamente entre 20%
e 40%. Sao mais comumente usados os Tandem Differential Mobility Analysers (H-TDMA)
(Brechtel, 1999), ou nefelometros (Zeiger, 2013; Kotchenruther, 1999; Ross; 1998), com
componentes gerados em laboratorio ou amostras padrdo de aerossois. As limitagdes das
camaras acontecem pela condensagdo de 4agua nos espelhos refrigerados, impedindo que o
estudo do crescimento por higroscopicidade seja feito em umidades relativas superiores a 85%,
regido onde o crescimento dos aerossoéis € mais pronunciado. Também acontece a perturbacao

da populagdo de aerossois. (Feingold e Morley, 2003)

Feingold e Morley (2003) mostraram a habilidade de um LIDAR de comprimento de
onda tnico em prover informacao sobre o ganho de 4gua por aerossdis em uma camada limite
planetaria com cobertura de nuvens e bem misturada. A habilidade de verificar o fator de
crescimento higroscopico com um LIDAR de comprimento de onda tinico ¢ baseada no fato de
que, se uma populacao de aerossoéis esta mudando sua distribui¢ao de tamanho, entdo espera-se
verificar uma mudancga nos valores medidos de retroespalhamento e no coeficiente de extingao.

(MacKinnon, 1969)
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O método LIDAR para determinacdo do crescimento higroscopico tem intimeras
vantagens, incluindo o fato de que o aumento do retroespalhamento devido a mudangas no RH
¢ medido sob condi¢des ambientais ambientes e ndo perturbadas e a as medidas podem ser feitas

até muito préximo da saturacao.

Usando a parametrizacdo proposta por Hénel, o fator de crescimento por

higroscopicidade pode ser ajustado a seguinte equagao:

pi  (1—RH\" (3.3.5)
pref <1 — RHref>

onde o fator exponencial y é um fator de ajuste empirico e € tdo maior quanto mais higroscopica

for a populacdo de aerossois.

Durante o NASA Discover-AQ (descrito em detalhes no capitulo 4), Ziemba et al (2011)
estudaram o comportamento higroscdpico dos aerossois no corredor Washington-Baltimore
usando nefelometros a bordo de avido. Foi possivel modelar a extingdo de aerosséis do

ambiente (0scqramp) Usando f (rypy © UMA medida da umidade relativa do ambiente RH ,,,,

através das seguintes equagoes:

. RHys -y (3.3.6)
B 100
Oscat,amb = Oscat,dry RHdry
~ 100
scat,wet e
[a ] (3.3.7)
n |=cakwet
_ Gscat,dry
V'= 771100 — RHgy,
" [100 ~ RHye

Percebe-se entdo que o paradmetro empirico de ajuste depende da umidade relativa de

referéncia adotada para o conjunto de dados.
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4 — Instrumentacao

4.1 — O Sistema Raman LIDAR do CLA IPEN

O sistema LIDAR utilizado neste estudo ¢ chamado MSP-Lidar I (LIDAR do Municipio
de Sdao Paulo) e pertence a Rede Latino-americana de LIDAR (Guerrero-Rascado, 2014)
(LALINET - http: //lalinet.org/), que por sua vez ¢ uma rede que contribui para o programa
Global Atmosphere Watch (GAW) da World Meteorological Organization (WMO)
(http://www.wmo.int/pages/prog/arep/gaw/GAW _contr networks.html).

E uma Raman LIDAR de multiplos comprimentos de onda, operado pelo Grupo de
Aplicagdes de Lasers em Pesquisa Ambiental do Centro de Lasers e Aplicagdes (CLA), do
Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares (IPEN), em Sao Paulo (-23°56' S, 46°74' O,
740m acima do nivel do mar). E um sistema coaxial monoestatico, apontado verticalmente para
o zénite, operando com um laser comercial Nd-YAG da Quantel, modelo Brillant B, com um
comprimento de onda fundamental de 1064nm, e com geragao de segundo harmonico em
532nm e terceiro harmonico em 355nm, respectivamente, a uma taxa de repeticdo de 10Hz. A
energia de saida por pulso ¢ de 850mJ para 1.064nm, 400mJ para 532nm e 230mJ para 355nm.

A duracao do pulso € de 6 £ 2ns.

_LJ_JL
i

Caixa de i S ‘
Deteccio g b
L M N e | )
¥ 3 u Exp5x
1/ A\ | | LASER
|4 \ i
i/ ‘i
// Telescipio Newtoniano
Registrador
Transiente c

Figura 4.1 — Representacdo esquematica do sistema MSP-LIDAR 1

O feixe de laser tem um didmetro médio de 9mm e ¢ dirigido para um expansor de feixe
(expande os trés comprimentos de onda), a qual aumenta o didmetro do feixe em cerca de 5
vezes, com uma divergéncia de menos de 0,1mrad. O feixe de laser expandido ¢ entdo dirigido

para a atmosfera através de um segundo conjunto de espelhos (periscopio).
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Um telescopio de didmetro 30cm (distancia focal de 1,5m) ¢ usado para coletar a luz
retroespalhada do laser. O campo visual do telescopio (FOV) pode ser ajustado, utilizando um
pequeno diafragma. O sistema ¢ atualmente utilizado com um FOV fixado em 0,1mrad, o que
permite a sobreposi¢do (overlap) completa entre o campo visual do telescopio e do feixe de
laser em altitudes superiores a 1000m acima do nivel do solo. Este valor de FOV, em
conformidade com o sistema eletronico de detec¢do, permite a sondagem da atmosfera até a
troposfera livre. A caixa de detecg¢@o recolhe os comprimentos de onda retroespalhados e os
separa em 6 diferentes canais (o eldstico 355nm e os correspondentes sinais Raman do
nitrogénio em 387nm e de vapor de 4gua em 408nm; e o elastico 532nm e os correspondentes
sinais Raman do nitrogénio em 607nm e o vapor de agua em 660nm) utilizando uma
combinagdo de filtros de passa-alta e filtros de passa-baixa. Cada feixe separado ¢ direcionado
para filtros espectrais de banda estreita (532 £ 1,0nm FWHM, 355 + 1,0nm FWMH, 387 +
0.25Nm FWMH, 408 + 0,25nm FWHM, 607 + 0,25nm FWHM, 660 + 0,25nm FWHM) e, em
seguida, dirigidos para tubos fotomultiplicadores (PMTs). Tubos fotomultiplicadores R7400 da
Hamamatsu sdo utilizados para todos os canais, com exce¢do de 607nm e 660nm, onde sio
usados tubos R9880U-20. O R9880U-20 tem uma melhor eficiéncia quantica (cerca de 20%)
na regido entre 550-700nm, melhorando a razdo sinal-ruido do fraco sinal Raman nestes

comprimentos de onda.

Os sinais dos PMTs sdo digitalizados por um registrador transiente TR 20-80/160 para
532nm, TR 20-160 para 355nm, 387nm e 408nm e TR 20-40 para 607nm ¢ 660nm, todos
fornecidos pela LICEL. Eles sao registrados tanto no modo analégico como em contagens de

fotons. Correcdes de ruido de fundo a corrente escura sdo aplicadas antes da analise.

Na aquisi¢ao de dados para este trabalho apenas o canal 355nm foi utilizado, e
correspondentes canais Raman para o vapor de agua e nitrogénio. A razao para esta escolha ¢
que neste comprimento de onda a transmissao atmosférica é superior, melhorando a razio sinal-
ruido para os canais Raman. Os dados foram adquiridos durante a noite (das 21:00 UTC as

01:00 UTC), e integrados a cada 5 minutos. A resolugdo espacial vertical ¢ de 15 metros.

4.2 — Modificagdes no antigo sistema LIDAR para medidas de vapor de agua

Durante os anos de 2010 e 2011 varias adaptagdes foram feitas ao sistema LIDAR para

que ele fosse capaz de detectar o vapor de agua atmosférico e adquirisse a configuracao descrita
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na se¢do anterior. Uma primeira tentativa de medida de vapor de dgua foi feita em 2010 com a
caixa de detec¢do que originalmente compunha o sistema (Figura 4.3). Essa caixa e detec¢do
possuia trés canais, o de deteccao do sinal eldstico em 355nm (segundo harmonico do laser), e
os sinais Raman do nitrogénio (387nm) e do vapor de dgua (408nm). Dois divisores de feixe, o
primeiro transmitindo em A > 360nm e o segundo transmitindo em A = 387nm e refletindo em
A =408nm e um espelho transmitindo em A=355nm formavam a primeira configuracao (Figura
4.3a). Apos testes com a caixa e verificados problemas como penetragdo de luz externa e a
pequena poténcia do sinal de vapor de dgua detectado. Os dois divisores de feixe foram entdo
substituidos por apenas um que transmitia em A > 360nm, ¢ o canal de vapor de agua foi
inativado (figura 4.3b) Também verificou-se a necessidade da substituigdo do laser para

aumentar a energia do feixe emitido.

Figura 4.2 — 1) Modulo transmissor do sistema MSP-Lidarl, 2) Mddulo receptor do sistema MSP-Lidar
composto por um Telescopio Newtoniano, a caixa de deteccdo de sinal composta por 6 tubos
fotomultiplicadores e filtros espectrais, 3) Visdo do teto do laboratério com a emissdo do feixe nos trés

comprimentos de onda, com a cor verde dada pelo segundo harménico em 532nm.

Figura 4.3 — a) Antiga caixa de deteccdo do LIDAR, com trés canais, mostrando o canal Raman de vapor de
agua em 408nm (1), o canal Raman do nitrogénio em 387nm (2) e o canal elastico 355nm (3), e os separadores

de feixe e espelhos (4). b) Configuracdo da antiga caixa de detec¢@o com o canal de vapor de agua inativo (5)
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O sistema passou entdo por uma remodelagdo, (processo FAPESP 2009/16001-0),
compreendendo: a) substituicao do laser, que era um laser comercial Brillant Quantel Nd:YAG,
possuindo um comprimento de onda fundamental de 1064nm, com geradores de segundo e
terceiro harmonicos, 532nm e 355nm respectivamente, funcionando a uma taxa de repeticao de
20Hz. A energia de saida por pulso era de 100 mJ para o comprimento de onda de 532nm e
40mlJ para 355nm. O novo laser ¢ um laser comercial Nd-YAG da Quantel, modelo Brillant B,
com um comprimento de onda fundamental de 1064nm, e com gera¢ao de segundo harmonico
em 532nm e terceiro harmonico em 355nm, respectivamente, a uma taxa de repeticdo de 10Hz.
A energia de saida por pulso ¢ de 850mJ para 1.064nm, 400mJ para 532nm e 230mJ para

355nm; b) substituicdo do sistema de deteccao, descrito mais detalhadamente a seguir.

4.2.1 — O novo sistema de deteccao

O novo sistema de detec¢ao ¢ um projeto da Raymetrics (http://www.raymetrics.gr/)

executado pelo MetalCard (http://www.metalcad.com.br/). Ele ¢ composto por seis tubos

fotomultiplicadores para detec¢do dos sinais elasticos em 532nm e 355nm, e os sinais Raman
em 387nm, 408nm, 607nm ¢ 660nm. A caixa também contém os suportes para os filtros de

interferéncia de banda estreita, lentes colimadoras e os separadores de feixe.

a) b)

Figura 4.4 — a) Esquema dos suportes para os tubos fotomultiplicadores, com espago para o filtro de

interferéncia. b) Visao proxima do suporte dos divisores (2).

O sinal do laser retroespalhado na atmosfera retorna e ¢ direcionado para o sistema de
detecgdo, atingindo a iris da caixa de detec¢do, posicionada no foco do telescopio (1). O
primeiro divisor de feixes (2) direciona os comprimentos de onda acima de 510nm para o ramo
direito da caixa e os inferiores para o ramo esquerdo, onde sdo refletidos por um espelho (3). O

lado direito da caixa entdo ¢ responsavel pela deteccdo dos sinais Raman em 607nm e em
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660nm, assim como o elastico em 532nm, e o lado esquerdo da caixa ¢ responsavel pela
deteccao dos sinais Raman 387nm e 408nm, além do elastico em 355nm. O sinal elastico ¢

removido primeiramente neste ramo para evitar fluorescéncia.

DIVISOR 387408 T L i / ° T DIVISOR
3 R ¢ 532T 606T 660R
[ pivisor 408 T s 7 DIVISOR

387R

a) b)

Figura 4.5 — a) Esquema superior da caixa, mostrando a posicdo dos separadores de feixe (1). Iris da caixa (2).

DIVISOR 007 0660 T
532R

Divisor que reflete comprimentos de onda menores que 510nm. b) Caixa de detecgdo instalada no corpo do

telescopio.

4.3 — O sistema LIDAR Raman da Howard University (HURL)

O HURL (Howard University Raman LIDAR) esté situado no campus da Universidade
de Haward em Beltsville, Maryland, Estados Unidos, e foi projetado para realizar medidas de

vapor de agua e de aerossois na atmosfera, tanto durante o dia como durante a noite.

Este sistema LIDAR ¢ composto de um laser Nd:YAG de trés canais, modelo
Continuum Lasers Precision 9500. Ele ¢ capaz de operar no segundo, terceiro ou quarto
harmoénicos e ¢ com mais frequéncia operado no terceiro harmonico (354,7nm), fornecendo
uma poténcia maxima de 14W para esse comprimento de onda. A poténcia média de operacao
¢de 7 W. A divergéncia do feixe ¢ de 0,5mrad e o perfil do feixe ¢ proximo de uma gaussiana.
O resfriamento ¢ realizado por um sistema de refrigeracdo de 4kW da Affinity. Filtros de banda
estreita sdo utilizados para medir os sinais elasticos puros rotacionais Raman em 354,7nm, os
sinais inelasticos Raman das moléculas de nitrogénio a 386,7nm, ¢ das moléculas de vapor

d’4gua a 407,5nm.

Uma das principais fungdes desse sistema ¢ caracterizar a distribuigdo temporal e
vertical do vapor d’agua e processos dinamicos na camada limite para avaliagdo de modelos de

mesoscala (Venable, 2011).
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Figura 4.6 — Sistema LIDAR Raman da Howard University (HURL), mostrando a posigao do laser e dos
elementos opticos. O espelho indicado em M3 ¢ movel, permitindo a realizagdo de testes e medigdo de

energia.

Recentemente foi colocada uma janela de um vidro denominado Starphire, um tipo de
vidro claro, com baixissima reflexdo, tipo soda-cal, preparado com materiais como carbonato

de sddio, cal, dolomita, didxido de silicio, 6xido de aluminio e outros.

Figura 4.7 — Visao geral do sistema HURL mostrando: (1) Computadores de controle e osciloscopio. (2)

Moédulo separador do sinal de retorno e (3) Laser

E um tipo comum de vidro utilizado em janelas e recipientes, porém com reduzido teor
de ferro, que aumentaria a absor¢do. Seu indice de refracdo ¢ de 1.5183 em 588nm, e apresenta
transmissdo de cerca de 50% na faixa de 350nm e maior que 90% entre 380nm e 680nm
(informacgdes do fabricante, para 5.6mm de espessura). Na regido do vidro por onde passa o
feixe do laser existe uma pequena janela de quartzo, que possui propriedades como baixo
coeficiente de expansdo térmica (5.5x1077/°C em uma média de 20°C a 320°C), indice de

refracdo menor que o do vidro comum (1.45 para 587,6nm) e transmissividade em 355nm acima
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de 90% (Beder, Bass e Shackleford, 1971). Essa propriedade ¢ necessaria uma vez que grande

parte das operagdes do HURL sdo feitas no terceiro harmonico, ou seja, 355nm.

Tabela 2 — Descri¢do das principais caracteristicas e componentes do Sistema HURL

Caracteristica Descricao

Geometria Coaxial com o periscopio, apontado para o zénite.

Continuum Modelo 9500; 3° harmonico do Nd:YAG, 354.7nm, taxa de repeticao de
Laser 30 Hz, divergéncia de 0.5 mrad na saida do feixe, diametro do laser: 9.5mm, energia

de 350mJ por pulso.

Diametro 400mm, f# 2.3, Distancia Focal Efetiva 920mm, parabdlico, Campo Visual
Telescopio
P nominal 250 mrad; Didmetro de Abertura 230mm.

15x, difragdo limitada a 25.4mm de diametro, lentes de entrada com 500mm de
Expansor de Feixe distancia focal e duas lentes de saida com 150mm de didmetro, cada uma com

1000mm de distancia focal.

Sistema de 3 canais com filtros de interferéncia 354.7nm, 386.7 nm, and 407.5 nm,
Moédulo de Lentes colimadoras: 2-Melles LQF066, 50mm de didmetro. Filtros de Banda Estreita
separac¢io ~0.25nm, T ~ 40%, Beam Splitters: T > 90% 380-420, R > 99% off band; T > 90%
405, R >99% 387nm

PMT Hamamatsu R1924P, 20mm de diametro
Softwares e Licel/LabView Control Package via PCI-DIO32HS card; rotinas de analise de dados
Aplicativos em MATHEMATICA, HTBasic

A colocacao de uma janela ¢ importante para que a temperatura da sala possa ser
controlada pelos sistemas de condicionadores de ar e também para evitar que haja entrada de
particulas de poeira ou gotas de chuva que atingiriam diretamente o espelho do telescopio.
Entretanto, deve-se sempre observar se ndo hd formacdo de orvalho no vidro durante as
medidas. Para evitar que isso aconte¢a, 0o HURL conta com um sistema de aquecimento ligado

diretamente a janela.

O sistema de aquisi¢cdo de dados consiste em um registrador transiente 6tico da Licel
Corporation, que ¢ capaz de registrar aquisicdes simultaneas de sinal analdgico e modo
contagem de fotons (PC). Uma vez que ndo linearidades podem ser significantes em certas
taxas de contagem de fotons, a detecgdo combinada de contagem analdgica — contador de fotons
- pode aumentar o intervalo dinamico significativamente. O sistema inteiro ¢ controlado via
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uma placa PCI-DIO32HS de Interface Labview® (http://www.ni.com/labview/). Um software
foi desenvolvido em MATHEMATICA® (http://www.wolfram.com/) para subtragio de ruido

de fundo e corrente escura, correcao da fun¢do de overlap e corre¢do dos efeitos da temperatura
(efeitos estes ndo discutidos neste trabalho). Essa rotina também realiza o procedimento de

“glueing” dos dados coletados e calculo da ASR e da WVMR.

Figura 4.8 — Composi¢do mostrando o espelho de transmissdo (1), o corpo do telescopio (2) e a posicdo

da janela de Starphire com a abertura de quartzo (3).

4.4 — Radiosondas

Uma radiossonda ¢ um conjunto de equipamentos e sensores transportado por baldes
meteoroldgicos, os quais medem varios pardmetros atmosféricos e os transmitem a um aparelho
receptor fixo. As radiossondas operam nas frequéncias de radio de 403MHz ou 1680MHz e
ambas as frequéncias podem ser ajustadas ligeiramente para mais ou para menos caso seja

necessario.

Um baldo de borracha ou latex ¢ inflado com hélio ou hidrogénio e carrega a sonda na
atmosfera. A maxima altitude alcangada ¢ determinada pelo diametro e pela espessura do balao,

que termina por romper-se. A maioria das sondas possuiu um pequeno paraquedas para
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amortecer a queda e uma etiqueta contendo informacgdes para devolug¢ao do dispositivo, caso
seja encontrado (o que ¢ bastante raro, cerca de 15% dos dispositivos comuns sdo encontrados,
segundo informagdes do NOAA (http://www.noaa.gov/). E possivel ainda rastrear a posi¢io
das sondas usando um radar. O peso tipico de uma radiossonda completa ¢ 250g. Algumas
sondas sdo carregadas em avides e soltas ao invés de serem transportadas por baldes. Essas

sondas sdo chamadas de dropsondes.

As sondagens modernas se comunicam com um computador que armazena as variaveis
em tempo real. Essas variaveis incluem: tempo de registro do dado, pressdo, temperatura,
temperatura de orvalho (dewpoint), velocidade do vento, altura, umidade relativa, razao de
mistura de vapor de agua, latitude e longitude, entre outros. Os dados coletados variam entre os

modelos disponiveis no mercado.

a b

Figura 4.9 — a) Lancamento de uma sonda diurna no Campus de Pesquisas Atmosféricas da Howard University

em Belltsville. b) Posi¢do relativa entre o MSP-LIDARI e as sondagens liberadas no Campo de Marte

As radiossondas utilizadas até o momento nesse trabalho sdo do tipo Vaisala RS92
(http://www.vaisala.com) que operam em 400MHz ou 1680MHz dependendo do modelo. Em
particular, foi utilizado o modelo RS92-SGP, que tem informagdes continuas sobre velocidade
do vento em alta resolu¢do. Foram utilizadas com o proposito de calibragao e fornecimento de
parametros atmosféricos, como pressdo e temperatura. As sondas utilizadas em Washington-

DC estavam localizadas no mesmo local do HURL e as que forma utilizadas em Sao Paulo sdo
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liberadas duas vezes ao dia (12UTC e 00UTC) no aeroporto Campo de Marte, distante 12km

do MSP-LIDARI.

Tabela 3 — Descrigao das principais caracteristicas da sonda RS92-SGP

Peso <90g
Tamanho 94 mm x 94mm x 60mm
Bateria Dry Lithium
Frequéncia <20 kHz
Desvio na frequéncia +/- SkHz
Resulugdo na temperatura 0.1°C
Acurécia na temperatura <0.2°C
Resolugdo na umidade 1%
Acurécia na umidade <5%
Acurécia na pressao < 1hPa
Acuracia na altura geopotencial <20m
Acurécia na velocidade do vento <0.2 m/s
Acuréacia na posigao horizontal <5m
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5 - Metodologia

5.1— Campanhas de aquisi¢do de dados

5.1.1 - NASA DISCOVER-AQ

DISCOVER-AQ (Deriving Information on Surface conditions from Column and
Vertically Resolved Observations Relevant to Air Quality) ¢ um experimento conduzido pela
NASA que empregou varios instrumentos a bordo de dois avides para realizar medidas de gases
e material particulado em areas metropolitanas em varias cidades da costa leste dos Estados
Unidos. Espera-se também que o experimento contribua para aumentar o entendimento de como
o programa de monitoramento da qualidade do ar desenvolvido pela EPA (United States
Environmental Protection Agency) poderia ser utilizado para melhorar observacdes via satélite,
contribuindo para previsdo da qualidade do ar, melhor determinacdo de fontes de poluentes e

flutuagdes nos niveis de emissao.

O primeiro seguimento do projeto foi o de coleta de dados, ocorrido ente 1 a 31 de julho
de 2011, quando dois avides sobrevoaram simultaneamente o corredor interestadual 95 entre
Washington e Baltimore, coletando dados de ozonio, didoxido de nitrogénio, formaldeido,

aerossois e dioxido de enxofre (figura 5.1).

O primeiro avido voou a aproximadamente 8000 metros e usou tecnologia de
sensoriamento remoto para obter amostras de ar da coluna abaixo dele. O outro avido voou a
aproximadamente 300 metros coletando amostras de ar nesta altitude. Também realizou voos
em espiral, desde 1500 metros até 300 metros, sobre regides monitoradas em terra pela EPA,
pelo Departamento de Meio Ambiente de Maryland e por varias instituigdes académicas,
incluindo a Howard University. O proposito foi obter um perfil vertical de medidas de poluentes
que sera utilizado para determinar as ligacdes entre a polui¢ao medida em superficie e a coluna

medida pelo avido.

Os avides — NASA Langley King Air B-200 e NASA P-3B — fizeram 20 v6os em ulho,
cada um com duragd@o de 8 horas. Como o tempo aberto foi necessario as medidas, cada voo foi

agendado com 24 horas de antecedéncia.
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Durante os v6os, o sistema HURL permaneceu em operagao continua, nos dias 2, 3, 5,
10, 11, 12, 14, 16, 17, 18, 20, 21, 22, 23, 24, 26, 27, 28, 29, 30 de julho de 2011, por periodos

variaveis. As operacdes foram determinadas pelo organograma dos voos.

Google

Figura 5.1 — Trajetoria de voo do avido P-3B e os locais onde havia voo em espiral. O sistema HURL esta
localizado em um dos locais onde esses voos eram realizados, na Universidade de Maryland, campus de Beltsville.

De posse dos dados, foram selecionados os dias que apresentavam as condi¢des de

interesse para o estudo da higroscopicidade de aerossoéis, descritas na se¢do 5.2.

5.1.2 — Campanhas de inverno 2012, 2013 ¢ 2014

Os meses de inverno em Sdo Paulo sdo bastante secos, e, ao contrario dos meses de
verao, nota-se uma menor nebulosidade e baixos indices pluviométricos. Essas caracteristicas,
associadas a uma alta concentra¢do de aerossdis devido a baixa precipitagdo e a inversao
térmica, tornam as condi¢des apropriadas para o estudo da higroscopicidade com o LIDAR, ja
que, apesar de nos meses de verdo haver mais umidade, a alta nebulosidade e os altos indices

de chuva tornam dificeis a ocorréncia de dias propicios para as medidas com o instrumento.

Durante os meses de junho, julho, agosto e setembro de 2012, 2013 e 2014 foram
realizadas campanhas de medida, objetivando: 1. Quantificar a razdo de mistura de vapor de
agua utilizando o Raman LIDAR; 2. Obter casos adequados para o estudo de higroscopicidade;
3. Realizar a calibragdo do sistema LIDAR em Sao Paulo utilizando o método comparativo de

sondagem e calibra¢do independente com lampada.
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5.2 — Escolha dos dados de interesse

Como discutido na se¢do 3.3.3, espera-se que um aumento na umidade relativa acarrete
um aumento no coeficiente de retroespalhamento de aerossois, sendo que a relacao entre esses
dois fendmenos ¢ determinada por caracteristicas fisico-quimicas da populagdo de aerossois.
Como o presente trabalho se concentra em uma area urbana, espera-se que o material
particulado apresente um crescimento higroscopico intermedidrio entre aeross6is marinhos e
aerossois nao higroscopicos, como os provenientes de queimada e os provenientes de poeira

mineral.

A metodologia aqui adotada ja foi antes descrita na literatura (Feingold e Grund, 1994;
Feingold e Morley, 2003; Im e Saxena, 2001; Veselowsky, 2009). Uma condi¢ao fundamental
para o estudo da higroscopicidade ¢ que a mesma mistura de aerossdis exista em todas as
altitudes sendo consideradas. Isso ¢ garantido se a atmosfera estd bem misturada por convecgao
ou se aerossois semelhantes estdo sendo transportados para o site de medidas, o que pode ser
garantido pela andlise de retrotrajetoria. Uma andlise da razdo de mistura de vapor de agua ¢
indicativa das condi¢oes de mistura da atmosfera, indicando uma atmosfera bem misturada caso
seu valor seja constante com a altitude. O mesmo pode ser esperado se a temperatura potencial

também ¢é constante com a altitude.

Uma vez garantidas essas condigdes, faz-se uma analise dos valores de umidade relativa.
Umidades relativas crescentes nas mesmas altitudes onde ha constante razdo de mistura de
vapor de agua demonstram maior disponibilidade de dgua para o crescimento dos aerossois.
Logo, em uma atmosfera bem misturada, uma alteracdo do retroespalhamento obtido pelo

LIDAR nesta regido ¢ indicativo de crescimento higroscopico.

As figuras abaixo exemplificam as condigdes ideais obtidas para um dia de medidas em

Sao Paulo, em 10 de setembro de 2012.

Durante o ano de 2012, houve medidas usando o LIDAR Raman em maio, julho, agosto,
setembro e outubro. No ano de 2013, houve medida em fevereiro e de abril a dezembro. Em
2014, as medidas incluidas neste trabalho foram tomadas entre janeiro e julho. No total foram
63 dias de dados. Uma rotina foi construida em MATHEMATICA® para avaliar as condi¢des
de possivel crescimento higroscopico utilizando exclusivamente os dados das radiossondagens

lancadas a 00:00 UTC no Campo de Marte em Sao Paulo. Uma vez identificadas as condi¢des
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a partir das sondas, os dados do LIDAR foram analisados em busca da variagdo crescente do
retroespalhamento na mesma altitude onde as sondas apresentaram as condigdes favoraveis.
Essa metodologia permitiu encontrar cinco casos para estudo do crescimento higroscdpico, um

em 2012, trés em 2013 e um em 2014. Esses dados estdo apresentados no capitulo 6.
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Figura 5.2- Condig¢des suficientes para uma atmosfera bem misturada, e para possivel crescimento
higroscopico, conforme dados de radiossondagem. a) Razdo de mistura de vapor de 4gua constante (em torno
de 6 g/kg). b) Temperatura Potencial constante (em torno de 310K). ¢) Umidade relativa crescente (entre 30%

e 70%).

A mesma metodologia foi aplicada na selecao dos dados do HURL, com a diferenca de
que o retroespalhamento foi obtido a partir da razdo de espalhamento de aerossois (conforme
descrito na secdo 3.2.6), que ¢ um produto da rotina de analise desenvolvida localmente na

Universidade de Howard.

5.3 — Metodologia de Calibragao

Como discutido na se¢do 3.2.3, os perfis de razao de mistura de vapor de agua podem
ser obtidos a partir da razdo entre os canais de nitrogénio e vapor de 4gua, a menos de uma
constante.

Neste trabalho, utilizamos a segunda abordagem, comparando os perfis do LIDAR com
radiossondagens. No caso do HURL em Washington DC, as sondagens foram lancadas no

mesmo lugar onde se encontra o HURL, tanto durante o dia como durante a noite.

Quando os dados do HURL sao tomados, ¢ usada uma constante de calibragdo default,
que precisa ser recalculada utilizando a radiossondagem. Para tanto, ¢ necessario selecionar um
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conjunto de dados tomados simultaneamente a liberacao da sondagem, dividir os dados do
HURL pela calibragao default (para obter novamente apenas a razao entre os sinais de retorno
de vapor de 4gua e de nitrogénio) e realizar uma regressao linear com os dados da sonda para
obter a nova constante. Isso ¢ feito no processamento posterior dos dados e ¢ um dos produtos

das rotinas de analise do HURL

Para a determinacdo da constante de calibragdo do MSP-LIDAR I, um algoritmo
desenvolvido pelo Instituto Interuniversitario de Investigacion del Sistema Tierra en Andalucia
(IISTA-CEAMA), em Granada (Navas-Guzman, 2014), foi utilizado. Este algoritmo perfaz
uma regressao linear convencional pelo método dos minimos quadrados. Os dados utilizados
estdo compreendidos entre 1km e 3km acima do nivel do solo, regido onde o vapor de agua ¢
mais abundante e os erros das sondagens sao menores (Ferrare ef al., 1995), além de garantir
um melhor ajuste entre o LIDAR e a sonda em caso de desvio da sonda com a altitude e evitar

os erros devidos ao overlap em altitudes inferiores.

Um procedimento iterativo dentro deste algoritmo procura pelo melhor ajuste, fazendo
o ajuste inicial, ¢ computando o desvio padrdao. Todos os pontos que se encontram mais
distantes que um desvio sdo eliminados. Um novo ajuste entdo ¢ feito, repetindo o processo até
que a inclina¢do da curva de ajuste varie menos que 1%. Se o nimero de pontos restantes ¢
menor que 50% do niimero inicial de pontos, entdo o ajuste ¢ considerado invalido, € um novo

range em altitude pode ser definido.

Os valores das constantes obtidas e respectivos desvios sdo apresentados nos resultados,

no capitulo 6.

5.4— Softwares e algoritmos de analise

5.4.1 - Obtenc¢ao da razao de mistura de vapor de agua do MSP-LIDAR I

A determinacdo da razdo de mistura de vapor de dgua ¢ feita a partir da razdo entre as
poténcias dos sinais dos canais Raman de nitrogénio e vapor de dgua, corrigidos para a diferente
transmissdo diferencial e a menos de uma constante, conforme descrito nas equagdes 3.2.16 ¢

3.2.17.

Para a obtencdo da razdo de mistura de vapor de 4gua e do retroespalhamento a partir

dos dados do MSP-LIDAR I, um software desenvolvido pelo Physics Instrumentation Center,
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Moscou, Russia foi utilizado. Este software possui uma interface interativa, e possibilita a
obteng¢do de parametros Opticos, como coeficiente de extingao e retroespalhamento, com o uso
de diferentes métodos, razdo LIDAR, razdo de mistura de vapor de dgua (com a opgdo de
valores pressdo e temperatura a partir de modelos ou dados de sondagem), entre outras

informagdes.
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Figura 5.3 — Print da interface do software de analise, mostrando um sinal LIDAR caracteristico em 355nm

(aerossois) e a linha base do sinal molecular obtidos com a sondagem

5.4.2 — O algoritmo HYGROW

De posse dos dados de vapor de 4gua e umidade relativa de ambos os sistemas LIDAR
Raman, um algoritmo foi desenvolvido em MATHEMATICA® para chegar ao ajuste do fator

de crescimento por higroscopicidade a partir dos dias de interesse. Esse algoritmo apresenta

varias etapas, e esta sumarizado nas subsegdes seguintes:

a) Verificacdo das condigoes atmosfeéricas para identifica¢do de crescimento higroscopico
As radiossondagens lancadas as 00:00UTC em dias onde houve medidas noturnas obtidas
pelo MSP-LIDAR 1 (63 casos) e as lancadas durante o DISCOVER-AQ (80 casos) foram

verificadas para as condi¢des de crescimento higroscopico através da avaliagdo dos perfis de

razdo de mistura de vapor de dgua, temperatura potencial e umidade relativa.

b) A obteng¢do da umidade relativa a partir da razdao de mistura de vapor de agua

A determinacdo da umidade relativa utilizando-se a razdo de mistura de vapor de agua
¢ feita de posse de alguns pardmetros atmosféricos. Como descrito na 3.1.1, a umidade relativa
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¢ uma relagdo entre a pressdo de vapor de agua para determinada condi¢ao de pressdo e
temperatura atmosféricas e a pressdao de vapor de saturacdo, definida como a maxima

quantidade de vapor de 4gua suportada por uma determinada massa de ar submetida as mesmas

condi¢des de pressdo e temperatura.

- colEN

* Wolfram Mathematica 8.0 - [Higroscopicity._final.nb *]

File Edit Inset Format Cell Graphics Evaluation Palettes Window Help

- olEN

o Higroscopicity_finalnb *

HYGROW- Determinacéo do fator de crescimento por higroscopicidade usando LIDAR e sondagem e ajuste
empirico. Patricia Ferrini. Outubro 2014
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Figura 5.4 — Print da interface do algoritmo de analise HYGROW

A pressao de vapor ¢ definida por Rogers e Yau (1988):

p(z)mH,0 (5.4.1)

() = G622 + mi,0

onde e(z) ¢ a pressdo de vapor, p(z) é a pressdo atmosférica que deve ser determinada a partir
da radiossondagem ou de modelo e mH,0 ¢ a razao de mistura de vapor de dgua (obtido neste

caso pelo LIDAR).

Algumas equagdes sao comumente utilizadas na literatura para determinagdo da pressao
de vapor de saturacao da agua. Neste trabalho, foram escolhidas duas equagdes para efeito de
comparag¢do. Primeiramente, a equacdo obtida nas tabelas meteoroldgicas Smithsonianas (TS)

(List ,1951) utilizadas nos trabalhos de Mattis ¢ Ansmann (2002):

ma[T(z) — 273] } (5.4.2)

ew(z) = 6,107 exp {mb + [T(Z) — 273]
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onde e, (z) ¢ a pressao de vaporacao de saturacdo, ma=17.84 ou 17.08 e mb = 245.4 ou 234.2,
para temperaturas acima e abaixo de 273K, respectivamente. (List ,1951) e T(z) ¢ a temperatura

em Kelvin obtida a partir das radiossondagens.

Uma outra formulagao utilizada ¢ a de Hyland e Wexler (1983) (HW), que segue abaixo:

—0.56745359 10*
T(z)

0.62215701 x 107 T2(z) + 0.20747825x 1078 T3(z) —
0.94840240 x 10712 T*(2) + 0.41635019 x 10! log (T)(2)

Loge, (2) = +0.63925247 x 101 — 0.96778430 x 1072T(z) + (5.4.3)

Outras formulagdes existem na literatura e graficos comparativos entre estas equagdes
e a equacdo de Goff-Gratch (List, 1951) estdo resumidas na figura a seguir. Nota-se que ha uma
concordéncia entre elas para valores até 0°C, a partir do qual pode ser encontrada grande
divergéncia.

Como a altitude de selecao dos dados esta abaixo de 2500m, observou-se a concordancia
entre as equacdes avaliadas. Utilizou-se neste trabalho, entretanto, a equagao 5.4.3, e uma rotina

foi desenvolvida em MATHEMATICA® para os célculos.
¢) Determinagdo do retroespalhamento por aerossois a partir dos dados do HURL

As equagoes envolvidas no calculo do retroespalhamento por aerossois a partir da ASR
foram desenvolvidas nas se¢des 3.2.6. Os dados do HURL sdo analisados em uma rotina
localmente desenvolvida, que ndo oferecem o retroespalhamento como produto. Entdo, para
este trabalho, uma rotina foi desenvolvida em MATHEMATICA® para, a partir da ASR

fornecida como produto do HURL obter o retroespalhamento.
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Figura 5.6 — Produtos do HURL: ASR e WVMR em 17/07/2011. Pode-se ver o aumento do retroespalhamento

(direita) com atenuacdo do sinal elastico e a drastica atenuagdo do sinal Raman (esquerda).

d) Determinagdo do fator de crescimento por higroscopicidade

O fator de crescimento por higroscopicidade e o ajuste empirico foram definidos nas

equacdes 3.3.4 e 3.3.5, repetidas aqui por motivos de esclarecimento:

P Bi (3.3.4)
(RH) = Pref
pi ([ 1-RH\ (3.3.5)
pref (1 - RHref>
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Para determina¢do de f i) © de vy, foram escolhidos os dias que apresentavam as

condigoes de atmosfera bem misturada, com crescente umidade relativa e crescente
retroespalhamento encontrado pelo LIDAR, num determinado intervalo de altitude. O
coeficiente da equacao de ajuste proposta por Hénel (1976), foi determinado para os valores de
umidade relativa de referéncia encontrados para cada dia. Como o valor de y depende da
umidade relativa de referéncia adotada, uma parametrizacdo foi necessaria, e escolhemos o
valor de referéncia RH = 40%. A parametrizacao ¢ feita da seguinte forma: ajusta-se o valor de
vy com a umidade relativa de referéncia encontrada nos dados. A partir dai, calcula-se o valor de

f (Rip) COM €ssa umidade relativa. Em sequéncia, todos os dados sdo divididos por este valor, e

um novo y € ajustado. As diferencas entre os dados parametrizados e ndo parametrizados, bem

como os diferentes valores de y ajustados estdo discutidos nos resultados (capitulo 6).

5.5 - O modelo HYSPLIT

A retrotrajetorias calculadas neste trabalho foram feitas com a o modelo HYSPLIT
(HYbrid Single-Particle Lagrangian Integrated Trayectory) (Draxler e Rolph, 2003),
desenvolvido em conjunto pela Agéncia Nacional de Administracdo Oceanica ¢ Atmosférica
dos Estados Unidos (NOAA) e Agéncia de Meteorologia da Australia, que descreve, por
simulagdo computacional, tanto as trajetérias de massas de ar quanto os processos de dispersao
e deposicdo de particulas e trajetdria de aerossois, como poeira vulcanica. O modelo pode ser
rodado em uma interface web interativa ou através de um executavel que pode ser baixado

diretamente do site (www.arl.noaa.gov/HYSPLIT).

Neste trabalho, uma retrotrajetéria de trés dias de massas de ar chegando a Sao Paulo e
a Beltsville em diferentes niveis de altitude de interesse foram computadas usando a interface
web do modelo HYSPLIT v4. A base de dados Global Data Assimilation System (GDAS) foi

usada como base de dados meteoroldgica para todos os dias.
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6 — Resultados e Discussao

Os resultados apresentados neste capitulo correspondem ao periodo de 2012 a 2014 para
os dados obtidos em Sdo Paulo e ao periodo do Julho de 2011 para os dados obtidos em
Washington DC. Ao todo, foram 63 dias de dados noturnos analisados em Sao Paulo, ao longo
de trés anos. Para os dados de Washington DC, foram analisados 80 casos, todos dentro do
mesmo més, e o critério de selecdo em ambos os conjuntos de dados foi a deteccao de potenciais
casos de crescimento higroscopico, como descrito na se¢do 5.2. Além destes critérios, a
qualidade dos dados de ambos os sistemas LIDAR foi avaliada. Desta maneira, os casos
encontrados para andlise de crescimento higroscopico sdo raros, tanto em um local como em
outro, resumindo-se a cinco casos em Sdo Paulo e dois casos em Washington, que serdo

discutidos detalhadamente nas subse¢des subsequentes.

Os perfis de vapor de agua do MSP-LIDAR 1 foram obtidos utilizando o software
descrito em 5.4, e o perfil de umidade relativa a partir da metodologia descrita em 5.5.1. J& para
os dados do HURL, a razdo de mistura de vapor de dgua ¢ um produto do software de analise
usado localmente (ja calibrado usando as sondagens), assim como a razao de espalhamento de
aerossois (ASR). O perfil de retroespalhamento do HURL foi obtido a partir da ASR, segundo
a metodologia descrita em 5.5.2. Os dados da razdo de mistura de vapor de 4gua obtidos com o
MSP-LIDAR I foram calibrados usando as radiossondagens, usando o algoritmo iterativo de

calibragao descrito em 5.3

Para todos os dias analisados, retrotrajetorias de 48 horas foram calculadas usando o
modelo HYSPLIT, nas respectivas altitudes de interesse e terminando no momento em que a
radiossondagens foram langadas. Esse modelo auxilia na avaliacdo da origem do aerossol,

podendo ser usado na inferéncia de sua possivel composi¢ao.

Os perfis verticais de temperatura potencial e razdo de mistura de vapor de dgua foram
verificados para anélise da constancia necessaria para uma atmosfera bem misturada. Uma vez
preenchidas as condicdes, o fator de crescimento por higroscopicidade foi calculado de acordo
com a equagdo 3.3.4, e ajustados de acordo com a equacdo 3.3.5. Esses valores foram entdo
comparados com os dados obtidos na literatura, principalmente com o valor obtido por
Veselovskii et al. (2009) na costa Oeste dos Estados Unidos, utilizando a extingdo de aerossois

como pardmetro optico. Neste estudo foi obtido o valor de f (90%) = 5, na presenca de um
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aerossol continental tipico, usando uma umidade relativa de referéncia de 60%. Conforme ja
discutido, os valores de y dependem da composi¢ao quimica dos aerossois, da distribuicao de
tamanho e também da umidade relativa de referéncia. Como além dos estudos feitos por
Veselovskii et al. e Granados-Muioz (2014), ndo existem muitos outros estudos feitos com
LIDAR na avaliagdo da higroscopicidade de aerosso6is publicados nos ultimos anos, uma
comparacao se faz necessaria com os dados obtidos a partir de estudos controlado em camaras
para poder contextualizar os resultados. Estes estudos estdo baseados no coeficiente de extingao
dos aerossodis e ndo no coeficiente de retroespalhamento, como usado aqui, e frequentemente
comparam os valores de f(85%) e f(40%) ou menor. Objetivando entdo comparar os
resultados encontrados aqui e os resultados obtidos nestes estudos, foi necessaria uma
parametrizacao. Primeiramente, o y foi obtido no ajuste dos dados do fator de crescimento por
higroscopicidade nas umidades relativas de referéncia, que variam de acordo com o dia

estudado. Em sequéncia, o valor de f 5 (40%) foi obtido usando este valor de y. Todos os valores
da curva foram entdo divididos pelo valor de f ﬁ(40%) e um novo valor de y ajustado. Este

valor final pode ser usado entdo para efeitos de comparagao.

Quanto ao uso do coeficiente de extingdo ou do coeficiente de retroespalhamento,
fizemos uma avaliagdo da configuragdo Optica em ambos os sistemas LIDAR usados neste
estudo. O HURL ¢ um sistema LIDAR Raman projetado e otimizado para estudo de vapor de
agua, medida esta que ¢ uma razio entre os canais de vapor de 4gua e nitrogénio. Essa divisao
faz com que os efeitos do overlap para ambos os canais acabem sendo compensados. Quando
se olha apenas para o canal de aerossois, os efeitos do overlap ficam evidentes, e no caso do
sistema HURL, este overlap total estd em cerca de 1500 metros. Ja para o MSP-LIDAR 1 este
valor estd em revisdo, mas estd acima de 1000 metros. Isso faz com que os efeitos do overlap
incompleto sejam muito grandes em altitudes menores, causando uma distor¢do nos valores
obtidos nas propriedades Opticas, principalmente na extingdo. Optamos entdo pelo uso do
retroespalhamento em ambos os sistemas. Apesar de medirem propriedades Opticas diferentes,

Feingold e Morley (2003) encontraram muito boa concordancia entre os valores de f 5 faem

um intervalo de umidade relativa entre 85% e 95%.

Para avaliagdo da incerteza em 7y foi feito uma andlise de sensibilidade. Com a
sondagem, usando 5% UR de variancia total dos valores de umidade relativa (variancia

fornecida pelo fabricante). Para os sistemas LIDAR, primeiramente foi calculada a incerteza no
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vapor de agua, e depois propagada esta incerteza para a umidade relativa, levando a uma

variancia total de 10%. Estes valores foram entdo utilizados para ao calculo da incerteza em 7.

6.1 — Dados do MSP-LIDAR 1

Os dados Raman noturnos do MSP-LIDAR I vém sendo obtidos desde junho de 2012.
Apo6s a modificagdo do sistema de deteccao para que ele fosse capaz de detectar os sinais Raman
de nitrogénio e vapor de 4gua, testes de alinhamento e qualidade do sinal foram feitos. Os sinais
Raman provenientes do comprimento de onda de 532nm (607nm para o nitrogénio ¢ 660nm
para o vapor de agua) t€m menor transmissividade atmosférica quando comparados aos sinais
provenientes de 355nm (387nm para o nitrogénio e 407nm para o vapor de dgua), e as
fotomultiplicadoras que detectam os sinais na regido do amarelo tiveram que ser substituidas
por modelos de maior eficiéncia quantica em 2013. Mesmo com essa modificagdo, os sinais
apresentam uma baixa relacao sinal-ruido, de maneira que neste trabalho apenas os ramos no

ultravioleta foram utilizados.

Para todos os dias de dados do MSP-LIDAR I foram utilizadas radiossondagens
lancadas do campo de Marte a 00:00 UTC. Os dados foram tomados das 21:00 UTC a 01:00
UTC do dia subsequente. Para a analise, foram considerados os dados tomados entre 00:00
UTC e 00:30 UTC, concomitantes ao langamento da sondagem. Em conformidade com o
descrito na metodologia, as condi¢des atmosféricas medidas pelas sondagens foram avaliadas,
em especial os parametros temperatura potencial, umidade relativa e razao de mistura de vapor
de agua. Os dados utilizados a partir das sondagens nao possuem alta resolugao espacial, ja que
ndo sdo os dados crus, e sim os obtidos através da Universidade de Wyoming, que possui os
dados disponiveis apenas em certas altitudes, que variam de acordo com o dia estudado. Dados
em alta resolu¢do certamente seriam melhores para as andlises, porém o langamento das
sondagens a partir do Campo de Marte esta sob responsabilidade da Aerondutica e os dados

crus nao estdo disponiveis para a comunidade cientifica.

6.1.1 - 10 de Setembro de 2012

A avalia¢do dos dados da sondagem langada em 11 de Setembro de 2012 as 00 UTC
mostra a presen¢a de condi¢des para possivel crescimento higroscopico, como € possivel
observar na Figura 6.1. A faixa em destaque mostra a regido onde foi possivel observar melhor

ajuste entre os dados da radiossondagem e do LIDAR (entre 1537.5 m e 2362.5m) para a
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avaliacdo do crescimento higroscopico. Essa regiao foi escolhida por se observar um aumento

do retroespalhamento do LIDAR, conforme mostrado na Figura 5.2.
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Figura 6.1- Condic¢des suficientes para uma atmosfera bem misturada, e para possivel crescimento
higroscopico, conforme dados de radiossondagem. a) Razdo de mistura de vapor de 4gua constante (em torno
de 6 g/kg). b) Temperatura Potencial constante (em torno de 310K). ¢) Umidade relativa crescente (entre 30%

e 70%). A regido em destaque compreende as altitudes entre 1537.5 m e 2362.5m
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Figura 6.2 — a) Retrotrajetdria de 48 horas obtida com o modelo HYSPLIT, mostrando a origem continental
limpa dos aerossois superficiais e continental poluida dos aerossois acima de 1500 metros (regido metropolitana
de Sao Paulo). b) Retroespalhamento obtido com o LIDAR mostrando regido onde ha aumento do coeficiente
de retroespalhamento, dadas as condigdes de atmosfera bem misturada. A regido em destaque compreende as

altitudes entre 1537.5 m e 2362.5m
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A retrotrajetoria obtida com o modelo HY SPLIT (Figura 6.2) mostra que os aerossois

até 1000 m neste dia sdo provenientes de baixas altitudes e provavelmente de origem continental

limpa, enquanto os aerossois que se encontram acima de 2000 m sdo provenientes da propria

regido metropolitana de Sao Paulo, compreendendo aerossol continental poluido. Essa regido

acima de 1500 metros se mostrou de grande interesse, pois foi possivel verificar variacdo no

retroespalhamento obtido pelo LIDAR, entre 0.0029 1\km*sr e 0.0034 1\km*sr (1,17 vezes

maior).

Para este dia, o valor da constante de calibragao foi de 1.25+0.06. O perfil da diferenca

percentual entre os valores para a razao de mistura de vapor de dgua obtidos pelo LIDAR e pela

sondagem aparecem na Figura 6.3b, enquanto a figura6.4b mostra o mesmo desvio percentual

obtido para a umidade relativa. Dentro da faixa de altitude de interesse sdo observados os

menores desvios (menores que 10%).
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Figura 6.3 — a) Comparagio entre a razdo de mistura de vapor de agua obtida com a LIDAR e com a sondagem,

apos aplicada a constante de calibragdo. b) Perfil do desvio percentual da razdo de mistura de vapor de agua

obtido com o LIDAR e com a sonda, mostrando que dentro da regido de interesse essa variagdo ¢ sempre menor

que 10%.

O umidograma ndo parametrizado e o parametrizado estdo apresentados na figura 6.5.

E possivel perceber que os valores obtidos pelo LIDAR e pela sonda estdo muito proximos, o

que ja era esperado devido a boa concordancia na umidade relativa obtida com ambos

instrumentos. A comparagao dos valores obtidos com os valores para todos os dias do HURL,

bem como valores encontrados na literatura estdo sumarizados na Tabela 04 e Tabela 06.
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Figura 6.4— a) Comparagio entre a umidade relativa obtida com o LIDAR e com a sondagem. Dentro da faixa
de interesse para calculo do crescimento higroscopico, a umidade relativa obtida com o LIDAR variou entre
46% e 63% e a obtida com a sonda variou entre 44% ¢ 63%. b) Perfil do desvio percentual da umidade relativa

obtida com o LIDAR e com a sonda, mostrando que dentro da faixa de interesse essa variagdo ¢ sempre menor

que 10%.
10 Set 2012 Umidograma 10 Set 2012 P. Umidograma
3.0 ' 3.0
2.5 .- Curvas Teoricas q 2.5 Curvas Tedricas
ees Curva LIDAR : eee  Curva LIDAR
ass Curva sonda i sas Curva sonda
2.0 €20
<= -
1.5 15
1.0{ . o
40 50 60 70 80 90 40 50 60 70 80 20
UR (%) UR (%)
a) ylidar = 0.47, ysonda = 0.40 b) yplidar = 0.47, ypsonda = 0.40

fsLIDAR(85%) = 1.92
fsSONDA(85%) = 1.73
Figura 6.5 — a) Umidograma ndo parametrizado mostrando o ajuste dos dados a curva tedrica, e os valores
ajustados de y para o LIDAR e para a sonda. b) Ajuste apds parametrizagdo, onde f3(40%) ¢ igual a 1, e os

valores de y parametrizado (y p) ajustados para o LIDAR e para a sonda
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6.1.2 - 03 de maio de 2013

A avaliagdo dos dados da sondagem langada em 04 de Maio de 2013 as 00 UTC mostra
a presenca de condigdes para possivel crescimento higroscopico, como € possivel observar na
Figura 6.6. A faixa em destaque mostra a regido onde foi possivel observar melhor ajuste entre
os dados da radiossondagem e do LIDAR (entre 1222.5 m e 1627.5m) para a avaliagdo do
crescimento higroscopico. Essa regido foi escolhida por se observar um aumento do

retroespalhamento do LIDAR, conforme mostrado na Figura 6.7.
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Figura 6.6~ Condi¢des suficientes para uma atmosfera bem misturada, e para possivel crescimento
higroscopico, conforme dados de radiossondagem. a) Razdo de mistura de vapor de 4gua constante (em torno
de 10g/kg). b) Temperatura Potencial constante (em torno de 305K). ¢) Umidade relativa crescente (entre 30 e

70%). A regido em destaque compreende as altitudes entre 1222.5 m e 1627.5m

A retrotrajetoria obtida com o modelo HY SPLIT (Figura 6.7) mostra que os aerossois
na altitude de interesse tém origem mista entre continental limpo e maritimo. A variacdo no
retroespalhamento obtido pelo LIDAR ficou no intervalo entre 0.0063 1\km*sr e 0.0069

I\km*sr (1,09 vezes maior).
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NOAA Modelo HYSPLIT 03 Maio 2013 Retroespalhamento LIDAR
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Figura 6.7 — a) Retrotrajetoria de 48 horas obtida com o modelo HYSPLIT, mostrando a origem continental
limpa e maritima dos aerossois. b) Retroespalhamento obtido com o LIDAR mostrando regido onde ha
aumento do coeficiente de retroespalhamento, dadas as condigdes de atmosfera bem misturada. A regido em

destaque compreende as altitudes entre 1222.5 m e 1627.5m

Para este dia, o valor da constante de calibragdo foi de 1.70+0.02. O perfil da diferenga
percentual entre os valores para a razao de mistura de vapor de dgua obtidos pelo LIDAR e pela
sondagem aparecem na Figura 6.8b, enquanto a figura 6.9b mostra o0 mesmo desvio percentual
obtido para a umidade relativa. Dentro da faixa de altitude de interesse sdo observados os

menores desvios (menores que 10%).

O umidograma nao parametrizado e o parametrizado estao apresentados na Figura 6.10.
E possivel perceber que os valores obtidos pelo LIDAR e pela sonda sio praticamente idénticos,
devido a boa concordancia na umidade relativa obtida com ambos instrumentos. A comparagao
dos valores obtidos com os valores para todos os dias do HURL, bem como valores encontrados

na literatura estdo sumarizados na Tabela 04 e Tabela 06.
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Figura 6.8 — a) Comparacdo entre a razdo de mistura de vapor de dgua obtida com a LIDAR e com a sondagem,
apos aplicada a constante de calibragdo. b) Perfil do desvio percentual da razdo de mistura de vapor de agua

obtido com o LIDAR e com a sonda, mostrando que dentro da regido de interesse essa variagdo € sempre menor

que 10%.
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Figura 6.9 — a) Comparagdo entre a umidade relativa obtida com o LIDAR e com a sondagem. Dentro da faixa
de interesse para célculo do crescimento higroscdpico, a umidade relativa obtida com o LIDAR variou entre
72% e 84% e a obtida com a sonda variou entre 71% e 84%. b) Perfil do desvio percentual da umidade relativa
obtida com o LIDAR e com a sonda, mostrando que dentro da regido de interesse essa variagdo € sempre menor

que 10%.
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03 Maio 2013 Umidograma 03 Maio 2013 P. Umidograma
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Figura 6.10 — a) Umidograma ndo parametrizado mostrando o ajuste dos dados a curva tedrica, e os valores
ajustados de y para o LIDAR e para a sonda. b) Ajuste apds parametrizagao, onde f3(40%) ¢é igual a 1, e os

valores de y parametrizado (y p) ajustados para o LIDAR e para a sonda
6.1.3 - 11 de Julho de 2013

A avaliagdo dos dados da sondagem langada em 12 de Julho de 2013 as 00 UTC mostra
a presenca de condigdes para possivel crescimento higroscopico, como € possivel observar na
Figura 6.11. A faixa em destaque mostra a regido onde foi possivel observar melhor ajuste entre
os dados da radiossondagem ¢ do LIDAR (entre 663.75 m ¢ 945.75m) para a avaliagdo do
crescimento higroscopico. Essa regido foi escolhida por se observar um aumento do

retroespalhamento do LIDAR, conforme mostrado na Figura 6.12.

A retrotrajetoria obtida com o modelo HYSPLIT (Figura 6.12) mostra que os aerossois
sdo de origem maritima, em todas as altitudes. O retroespalhamento obtido pelo LIDAR na
regido de interesse variou entre 0.0036 1\km*sr e 0.0050 1\km*sr (1,52 vezes maior). O
retroespalhamento apresenta um padrao que ndo condiz com a expectativa de atmosfera bem
misturada se formos considerar todo o intervalo de altitude onde a sonda nos da essa indicagao
(at¢ 1500m). Devemos lembrar que a sonda e o LIDAR estdo a 12km de distancia, e que ¢
possivel haver variagdes na atmosfera nesta escala. Por isso, apenas a por¢ao inferior até¢ 1000

metros foi utilizada para analise, ja que dentro desta faixa o comportamento do
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retroespalhamento foi compativel com uma atmosfera bem misturada. Porém, nesta faixa temos

maior influéncia da distor¢ao dos valores obtidos ao overlap incompleto do LIDAR.

Para este dia, o valor da constante de calibracdo foi de 2.10+0.03. O perfil da diferenca
percentual entre os valores para a razao de mistura de vapor de 4gua obtidos pelo LIDAR e pela
sondagem aparecem na Figura 6.13b, enquanto a figura 6.14b mostra o mesmo desvio
percentual obtido para a umidade relativa. Dentro da faixa de altitude de interesse sdo

observados os menores desvios (menores que 10%).
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Figura 6.11- Condigdes suficientes para uma atmosfera bem misturada, ¢ para possivel crescimento
higroscopico, conforme dados de radiossondagem. a) Razdo de mistura de vapor de dgua constante (em torno
de 8g/kg). b) Temperatura Potencial constante (em torno de 300K). ¢) Umidade relativa crescente (entre 70 e

95%). A regido em destaque compreende as altitudes entre 663.75 m e 945.75m

O umidograma ndo parametrizado e o parametrizado estdo apresentados na Figura
5.10. E possivel perceber que os valores obtidos pelo LIDAR e pela sonda estio muito
distantes, o que ja era esperado devido ao que foi discutido em relacdo a confiabilidade dos
dados do LIDAR e também as diferencas notadas no perfil de umidade relativa obtida com
ambos os instrumentos na regido de interesse. A comparagdo dos valores obtidos com os
valores para todos os dias do HURL, bem como valores encontrados na literatura estao

sumarizados na Tabela 04 e Tabela 06.
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NOAA Modelo HYSPLIT 11 Julho 2013 Retroespalhamento LIDAR
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Figura 6.12 — a) Retrotrajetoria de 48 horas obtida com o modelo HY SPLIT, mostrando a origem maritima
dos aerossodis em todas as altitudes b) Retroespalhamento obtido com o LIDAR mostrando regido onde ha
aumento do coeficiente de retroespalhamento, dadas as condigdes de atmosfera bem misturada. A regido em

destaque compreende as altitudes entre 663.75 m e 945.75m
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Figura 6.13 — a) Comparagdo entre a razdo de mistura de vapor de agua obtida com a LIDAR e com a
sondagem, apds aplicada a constante de calibragdo. b) Perfil do desvio percentual da razdo de mistura de
vapor de dgua obtida com o LIDAR e com a sonda, mostrando que dentro da regido de interesse essa variagao

¢ sempre menor que 10%.
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Figura 6.14 — a) Comparagdo entre a umidade relativa obtida com o LIDAR e com a sondagem. Dentro da
faixa de interesse para calculo do crescimento higroscopico, a umidade relativa obtida com o LIDAR variou
entre 64% e 78% e a obtida com a sonda variou entre 68% e 75%. b) Perfil do desvio percentual da umidade
relativa obtida com o LIDAR e com a sonda, mostrando que dentro da regido de interesse essa variagdo ¢

sempre menor que 10%.
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Figura 6.15 — a) Umidograma ndo parametrizado mostrando o ajuste dos dados a curva tedrica, e os valores
ajustados de y para o LIDAR e para a sonda. b) Ajuste apos parametrizagao, onde f3(40%) ¢ iguala 1, e os

valores de y parametrizado (y p) ajustados para o LIDAR e para a sonda
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6.1.4 - 12 de setembro de 2013

A avaliagdo dos dados da sondagem lancada em 13 de Setembro de 2013 as 00 UTC
mostra a presen¢a de condi¢des para possivel crescimento higroscopico, como € possivel
observar na Figura 5.16. A faixa em destaque mostra a regido onde foi possivel observar melhor
ajuste entre os dados da radiossondagem e do LIDAR (entre 1721.25m e 2028.25m) para a
avalia¢do do crescimento higroscopico. Essa regido foi escolhida por se observar um aumento

do retroespalhamento do LIDAR, conforme mostrado na Figura 5.17.
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Figura 6.16 — Condicdes suficientes para uma atmosfera bem misturada, e para possivel crescimento
higroscopico, conforme dados de radiossondagem. a) Razdo de mistura de vapor de 4gua constante (em torno
de 6g/kg). b) Temperatura Potencial constante (em torno de 305K). ¢) Umidade relativa crescente (entre 30% e

70%). A regido em destaque compreende as altitudes entre 1721.25m e 2028.25m

A retrotrajetoria obtida com o modelo HYSPLIT (Figura 6.17) mostra a origem
continental limpa dos aerossois em todas as altitudes. O retroespalhamento obtido pelo LIDAR

variou entre 0.0013 1\km*sr e 0.0016 1\km*sr (1,87 vezes maior) na regiao de interesse.

Para este dia, o valor da constante de calibragdo foi de 1.92+0.05. O perfil da diferenca
percentual entre os valores para a razao de mistura de vapor de 4gua obtidos pelo LIDAR e
pela sondagem aparecem na Figura 6.18b, enquanto a figura 6.19b mostra o mesmo desvio
percentual obtido para a umidade relativa. Dentro da faixa de altitude de interesse sao

observados os menores desvios (menores que 10%).
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NOAA Modelo HYSPLIT
Retrotrajetéria terminando em 00UTC 13 Setembro 2013
Modelos Meteorolégico GDAS
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Figura 6.17 — a) Retrotrajetoria de 48 horas obtida com o modelo HYSPLIT, mostrando a origem continental

limpa dos aerossodis em todas as altitudes. b) Retroespalhamento obtido com o LIDAR mostrando regido onde

ha aumento do coeficiente de retroespalhamento, dadas as condigdes de atmosfera bem misturada. A regido

em destaque compreende as altitudes entre 1721.25m e 2028.25m
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Figura 6.18 —a) Comparagao entre a razdo de mistura de vapor de agua obtida com a LIDAR e com a sondagem,

apos aplicada a constante de calibracdo. b) Perfil do desvio percentual da razdo de mistura de vapor de agua

obtida com o LIDAR e com a sonda, mostrando que dentro da regido de interesse essa variacdo ¢ ssmpre menor

que 10%.
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O umidograma nao parametrizado e o parametrizado estao apresentados na Figura 6.20.
E possivel perceber que os valores obtidos pelo LIDAR e pela sonda diferem, devido as
importantes diferengas observadas na umidade relativa. A comparagdo dos valores obtidos com
os valores para todos os dias do HURL, bem como valores encontrados na literatura estdo

sumarizados na Tabela 04 e na Tabela 06
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Figura 6.19 — a) Comparagdo entre a umidade relativa obtida com o LIDAR e com a sondagem. Dentro da

faixa de interesse para calculo do crescimento higroscopico, a umidade relativa obtida com o LIDAR variou
entre 55% e 70% e a obtida com a sonda variou entre 59% e 69%. b) Perfil do desvio percentual da umidade
relativa obtida com o LIDAR e com a sonda, mostrando que dentro da regido de interesse essa variagdo € sempre

menor que 10%.
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Figura 6.20 — a) a) Umidograma ndo parametrizado mostrando o ajuste dos dados a curva tedrica, e 0s

valores ajustados de y para o LIDAR e para a sonda. b) Ajuste apds parametrizago, onde f5(40%) ¢ igual a

1, e os valores de y parametrizado (y p) ajustados para o LIDAR e para a sonda

6.1.5 - 30 de Janeiro de 2014

A avaliagdo dos dados da sondagem lancada em 31 de Janeiro de 2012 as 00 UTC
mostra a presenca de condigdes para possivel crescimento higroscopico, como € possivel
observar na Figura 6.21. A faixa em destaque mostra a regido onde foi possivel observar melhor
ajuste entre os dados da radiossondagem e do LIDAR (entre 693.75 m e 1856.25m) para a
avalia¢do do crescimento higroscopico. Essa regido foi escolhida por se observar um aumento

do retroespalhamento do LIDAR, conforme mostrado na Figura 6.22.

A retrotrajetéria obtida com o modelo HYSPLIT (Figura 6.22) mostra que 0s aerossois
sdo de origem continental em todas as altitudes, porém com influéncia maritima acima de
1000m. O retroespalhamento na altitude de interesse aumentou de 0.0024 1\km*sr a 0.0042

I\km*sr (1,75 vezes maior).
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Figura 6.21- Condigdes suficientes para uma atmosfera bem misturada, e para possivel crescimento
higroscopico, conforme dados de radiossondagem. a) Razdo de mistura de vapor de agua constante (em torno
de 7g/kg). b) Temperatura Potencial constante (em torno de 310K). ¢) Umidade relativa crescente (entre 35% e

70%). A regido em destaque compreende as altitudes entre 693.75 m ¢ 1856.25m
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Figura 6.22 — a) Retrotrajetoria de 48 horas obtida com o modelo HYSPLIT, mostrando a origem continental
limpa dos aerossois superficiais e maior influéncia maritima nos aerossois acima de 1000 m. b)
Retroespalhamento obtido com o LIDAR mostrando regido onde ha aumento do coeficiente de
retroespalhamento, dadas as condi¢des de atmosfera bem misturada. A regido em destaque compreende as

altitudes entre 693.75 m e 1856.25m
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Figura 6.23 — a) Comparagdo entre a razdo de mistura de vapor de agua obtida com a LIDAR e com a

sondagem, ap6s aplicada a constante de calibragdo. b) Perfil do desvio percentual da razdo de mistura de

vapor de agua obtida com o LIDAR e com a sonda, mostrando que dentro da regido de interesse essa variagao

¢ sempre menor que 10%.
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Figura 6.24 — a) Comparacgao entre a umidade relativa obtida com o LIDAR e com a sondagem. Dentro da

faixa de interesse para calculo do crescimento higroscopico, a umidade relativa obtida com o LIDAR variou

entre 41% e 68% e a obtida com a sonda variou entre 39% e 70%. b) Perfil do desvio percentual da umidade

relativa obtida com o LIDAR e com a sonda, mostrando que dentro da regido de interesse essa variagdo ¢é

sempre menor que 10%.



Para este dia, o valor da constante de calibragao foi de 2.00+0.10. O perfil da diferenca
percentual entre os valores para a razao de mistura de vapor de 4gua obtidos pelo LIDAR e pela
sondagem aparecem na Figura 6.23b, enquanto a figura 6.24b mostra o mesmo desvio
percentual obtido para a umidade relativa. Dentro da faixa de altitude de interesse sdo

observados os menores desvios (menores que 10%).

O umidograma nao parametrizado e o parametrizado estdo apresentados na Figura 6.25.
E possivel perceber que os valores obtidos pelo LIDAR e pela sonda sdo praticamente idénticos,
0 que ja era esperado devido a boa concordancia na umidade relativa obtida com ambos
instrumentos, e os limites antes e depois da parametrizagdo também estdo muitos proximos. A
comparac¢do dos valores obtidos com os valores para todos os dias do HURL, bem como valores

encontrados na literatura estdao sumarizados na Tabela 04 e na Tabela 06.
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a) Yiidar = 098, Ysonda = 0.80 b) YPlidar = 098, YPsonda = 0.81

fsLIDAR(85%) = 3.92
fsSONDA(85%) = 3.07
Figura 6.25 — a) Umidograma ndo parametrizado mostrando o ajuste dos dados a curva tedrica, e os valores
ajustados de y para o LIDAR e para a sonda. b) Ajuste apds parametrizagdo, onde f3(40%) ¢ igual a 1, e os

valores de y parametrizado (y p) ajustados para o LIDAR e para a sonda

Para os dias de estudo neste trabalho, uma constante de calibracdo média de 1.79+0.07
(desvio de 3.9%) foi encontrada. Trabalhos anteriores mostram desvios entre 2% e 5% (Navas-

Guzman, 2014, Whiteman, 2003; Mattis et all, 2002).

Os resultados obtidos para o y ajustado para o LIDAR e a sondagem estdo sumarizados
na Tabela 04, bem como as altitudes de referéncia, os valores de f;(85%) € a origem do
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aerossol. Pode-se observar que os aerossois com influéncia marinha t€ém uma tendéncia a ter os

maiores valores de .

A maior diferengas entre o LIDAR e a sondagem acontece no dia 11/07/2013. Pode-se
notar que a altitude de referéncia deste dia esta abaixo do overlap completo estimado do
LIDAR. Acredita-se ser um bom indicativo de que, apesar de haver condi¢cdes atmosféricas
ideais e aumento de retroespalhamento, os dados do LIDAR podem ndo ser confidveis. Sendo
o0 aerossol de origem marinha, é esperado que o valor de y esteja mais proximo do encontrado

pela sonda.

A altitude inicial para o dia 30/01/2014 também esta abaixo da altitude esperada para o
overlap total, porém, existe um intervalo de altitude acima do overlap esperado. Isso faz com
que o ajuste do LIDAR seja menos discrepante, mas ainda assim € possivel esperar que o

resultado encontrado pela sondagem seja mais confiavel.

Deve-se ainda lembrar que o LIDAR e as sondagens estdo separados, e grandes
variagoes no vapor de agua atmosférico podem ocorrer em uma distancia de 12km. Portanto, as

diferencas entre os dois instrumentos ainda podem ser explicadas por este fato.

Existe ainda a constatacdo de que apenas um dia nos dados analisados (30/01)
corresponde a um dado durante o verao em Sao Paulo, onde a umidade relativa ¢ maior. Os
outros dias sdo dados de estacdes secas, € portanto os erros na determinacao do vapor de dgua

pelo LIDAR s@o maiores.

Tabela 04 - Sumario dos resultados para os dias de medida do MSP-LIDAR I

Dia Y Y Alt Alt Const. fp(85%)  fp(85%) Origem
LIDAR sonda inicial final Cal LIDAR sonda
(m) (m)
10/09/2012 0.47+0.03 0.39+0.02  1537.5 2362.5 1.25+0.05 1.92+0.09 1.73+0.05 Continental
Poluido
03/05/2013 0.12+0.02  0.12+0.01 1222.5 1627.5 1.70+£0.08  1.19+0.03 1.18+0.02 Continental limpo
e Maritimo
11/07/2013  0.53+0.06 1.49+0.12  663.75 948.75  2.10+£0.09 2.09+0.17  7.95+1.30 Maritimo

12/09/2013 0.38+0.03  0.61+0.04 1706.25 2036.25 1.92+0.05 1.71+0.08 2.32+0.13  Continental limpa
30/01/2014 0.98+0.07 0.81+0.04 693.75 1856.25 2.00+£0.10 3.92+0.37 3.07+0.19 Continental e
maritimo

6.2 — Dados do HURL

Para os dados obtidos em DC, as radiossondagens foram langadas varias vezes ao dia e

durante a noite durante os vinte dias onde os dados do HURL também estao disponiveis. Os
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dados analisados para obteng¢dao do perfil de retroespalhamento formam integrados em 30
minutos concomitantes ao langamento da sonda. A temperatura potencial nao esta disponivel

para estes dados, de maneira que foi avaliada a constancia da razao de mistura de vapor de dgua.

Os dados da radiossondagem estavam disponiveis em alta resolugdo, o que permite uma

melhor calibragao.
6.2.1 - 05 de Julho de 2011

A avaliacdo dos dados da sondagem langada em 05 de julho de 2011 as 18:46 UTC
mostra a presenca de condigdes para possivel crescimento higroscopico, como € possivel
observar na Figura 6.31. A faixa em destaque mostra a regido onde foi possivel observar melhor
ajuste entre os dados da radiossondagem e do LIDAR (entre 843.75 m e 1503.75m) para a
avalia¢do do crescimento higroscopico. Essa regido foi escolhida por se observar um aumento

do retroespalhamento do LIDAR, conforme mostrado na Figura 6.32.
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Figura 6.26 — Condig¢des suficientes para uma atmosfera bem misturada, e para possivel crescimento
higroscépico, conforme dados de radiossondagem. a) Razao de mistura de vapor de dgua constante (em torno
de 7g/kg). b) Temperatura Potencial constante (em torno de 310K). ¢) Umidade relativa crescente (entre 30

e 70%). A regido em destaque compreende as entre 843.75 m e 1503.75m
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A retrotrajetoria obtida com o modelo HYSPLIT (Figura 6.27) mostra que os aerossois
tém origem continental em todas as altitudes limpa e o retroespalhamento obtido pelo LIDAR

variou entre 0.0043 I\km*sr e 0.00551\km*sr (1,28 vezes maior).

NOOA Modelo HYSPLIT 05 Julho 2011 Retroespalhamento LIDAR
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Figura 6.27- a) Retrotrajetoria de 48 horas obtida com o modelo HY SPLIT, mostrando a origem continental
limpa dos aerossois superficiais e continental poluida dos aerossdis acima de 1500 metros. b)
Retroespalhamento obtido com o LIDAR mostrando regido onde ha aumento do coeficiente de
retroespalhamento, dadas as condi¢des de atmosfera bem misturada. A regido em destaque compreende as

altitudes entre 843.75 m e 1503.75m

O perfil da diferenca percentual entre os valores para a razao de mistura de vapor de
agua obtidos pelo LIDAR e pela sondagem aparecem na Figura 6.28b, enquanto a figura
6.28b mostra o mesmo desvio percentual obtido para a umidade relativa. Dentro da faixa de

altitude de interesse sdo observados os menores desvios (menores que 10%).
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Figura 6.28 — a) Comparagdo entre a razdo de mistura de vapor de agua obtida com a LIDAR e com a
sondagem, apds aplicada a constante de calibragdo. b) Perfil do desvio percentual da razdo de mistura de

vapor de agua obtida com o LIDAR e com a sonda, mostrando que dentro da regido de interesse essa variagao

¢ sempre menor que 10%.
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Figura 6.29 — a) Comparagdo entre a umidade relativa obtida com o LIDAR e com a sondagem. Dentro da
faixa de interesse para calculo do crescimento higroscopico, a umidade relativa obtida com o LIDAR variou
entre 63% e 86% e a obtida com a sonda variou entre 64% e 88%. b) Perfil do desvio percentual da umidade

relativa obtida com o LIDAR e com a sonda, mostrando que dentro da regido de interesse essa variagdo ¢

sempre menor que 10%.
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O umidograma nao parametrizado e o parametrizado estao apresentados na Figura 6.30.
E possivel perceber que os valores obtidos pelo LIDAR e pela sonda sdo praticamente idénticos,
0 que ja era esperado devido a boa concordancia na umidade relativa obtida com ambos
instrumentos. A comparagao dos valores obtidos com os valores para todos os dias do HURL,

bem como valores encontrados na literatura estdo sumarizados na Tabela 05 e na Tabela 06.
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Figura 6.30 — a) Umidograma nio parametrizado mostrando o ajuste dos dados a curva teorica, e os valores
ajustados de y para o LIDAR e para a sonda. b) Ajuste apos parametrizagio, onde f3(40%) é igual a 1, e os

valores de y parametrizado (y p) ajustados para o LIDAR e para a sonda

6.2.2 - 21 de Julho de 2011

A avalia¢do dos dados da sondagem langada em 21 de Julho de 2011 as 18:41 UTC
mostra a presen¢a de condi¢des para possivel crescimento higroscopico, como € possivel
observar na Figura 6.31. A faixa em destaque mostra a regido onde foi possivel observar melhor
ajuste entre os dados da radiossondagem e do LIDAR (entre 693.75 m e 1488.75m) para a
avalia¢do do crescimento higroscopico. Essa regido foi escolhida por se observar um aumento

do retroespalhamento do LIDAR, conforme mostrado na Figura 6.32.
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Figura 6.31- Condigdes suficientes para uma atmosfera bem misturada, e para possivel crescimento
higroscépico, conforme dados de radiossondagem. a) Razao de mistura de vapor de dgua constante (em torno
de 7g/kg). b) Temperatura Potencial constante (em torno de 310K). ¢) Umidade relativa crescente (entre 30

e 70%). A regido em destaque compreende as altitudes entre 693.75 m e 1488.75m

A retrotrajetéria obtida com o modelo HYSPLIT (Figura 6.32) mostra a origem
continental ndo poluida dos aerossdis em todas as altitudes e a variagdo no retroespalhamento

obtido pelo LIDAR ficou entre 0.0047 1\km*sr e 0.0065 1\km*sr (1,38 vezes maior).

O perfil da diferenga percentual entre os valores para a razdo de mistura de vapor de
agua obtidos pelo LIDAR e pela sondagem aparecem na Figura 6.38b, enquanto a figura 6.39b
mostra o mesmo desvio percentual obtido para a umidade relativa. Dentro da faixa de altitude

de interesse sdo observados os menores desvios (menores que 10%).
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Figura 6.32 — a) Retrotrajetoria de 48 horas obtida com o modelo HYSPLIT, mostrando a origem continental
limpa dos aerossois em todas as altitudes b) Retroespalhamento obtido com o LIDAR mostrando regido onde
ha aumento do coeficiente de retroespalhamento, dadas as condi¢des de atmosfera bem misturada. A regido em

destaque compreende as altitudes entre 693.75 m e 1488.75m
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Figura 6.33— a) Comparagao entre a razao de mistura de vapor de agua obtida com a LIDAR e com a sondagem,
apos aplicada a constante de calibragdo. b) Perfil do desvio percentual razdo de mistura de vapor de dgua obtida
com o LIDAR e com a sonda, mostrando que dentro da regido de interesse essa variacao ¢ sempre menor que

10%.
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Figura 6.34 — a) Comparagdo entre a umidade relativa obtida com o LIDAR e com a sondagem. Dentro da
faixa de interesse para calculo do crescimento higroscopico, a umidade relativa obtida com o LIDAR variou
entre 61% e 90% e a obtida com a sonda variou entre 62% e 87%. b) Perfil do desvio percentual umidade
relativa obtida com o LIDAR e com a sonda, mostrando que dentro da regido de interesse essa variagdo € sempre

menor que 10%.

O umidograma nao parametrizado e o parametrizado estao apresentados na Figura 6.35.
E possivel perceber que os valores obtidos pelo LIDAR e pela sonda sio praticamente idénticos,
0 que ja era esperado devido a boa concordancia na umidade relativa obtida com ambos
instrumentos. A comparagao dos valores obtidos com os valores para todos os dias do HURL,

bem como valores encontrados na literatura estao sumarizados na Tabela 05 e na Tabela 06.
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Figura 6.35 — a) Umidograma ndo parametrizado mostrando o ajuste dos dados a curva tedrica, e os valores
ajustados de y para o LIDAR e para a sonda. b) Ajuste apds parametrizagio, onde fz(40%) ¢ igual a 1, e os

valores de y parametrizado (y p) ajustados para o LIDAR e para a sonda

Para os dados obtidos com o0 HURL, os dados sdo muito semelhantes para os dois dias.
As altitudes de referéncia se encontram em regioes onde ainda nao ha overlap total, porém os
dados do HURL sdo corrigidos para efeitos de overlap, de maneira que os valores de
retroespalhamento podem ser utilizados para altitudes acima de 500m. A origem dos aerossois

também é muito semelhante.

Tabela 05 — Sumario de resultados para os dias de medida do HURL

Dia v LIDAR v sonda Alt Alt final ~ f3(85%)  fz(85%) Origem
inicial LIDAR sonda
05/07/2011  0.25+0.04  0.24+0.02 843.75 1503.75  1.41+0.06 1.39+0.04 Continental
limpo
21/07/2011  0.26+0.04  0.29+0.03 693.75 1488.75  1.43+0.07 1.50+0.06 Continental
Limpo

Os dados em Washington DC forma tomados durante o periodo de verdo, tipicamente
encontrando altos valores de umidade relativa. Isso reduz os erros nas medidas de vapor de

agua pelo LIDAR, mesmo no periodo diurno.
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6.3 — Discussdes gerais € comparagao com outros trabalhos encontrados na literatura

De acordo com a tabela € possivel ver que comparar os trabalhos ¢ bastante dificil, na
medida que existem muitos deles usando nefelometria, utilizando o mesmo comprimento de
onda, e os poucos trabalhos existentes com o LIDAR usam parametros Opticos ou
comprimentos de onda diferentes. Para os dados em Sao Paulo nao existem comparativos, mas
para os dados de DC, Ziemba (2013) utilizou o nefelometro a bordo do aviao e os resultados

obtidos estdao de acordo com os obtidos pelo HURL.

Tabela 6 — Sumario de resultados encontrados neste trabalho e comparacédo com outros trabalhos encontrados na

literatura
Zieger (2013) Jungfraujoch ~ Maritimo poluido =~ Nefelometro 550 a 1.95+0.14 -
(Suica)
Zieger (2013) Jungfraujoch Maritimo pouco Nefelometro 550 o 2.97+0.20 -
(Suica) poluido
Zieglr (2013) Jungfraujoch Maritimo limpo Nefelometro 550 a 3.38+0.31 -
(Suiga)
Zieger (2013) Jungfraujoch Poeira do Saara Nefelometro 550 o 1.28+0.10 -
(Suiga)
Zieger (2013) Jungfraujoch Artico (sem sal Nefelometro 550 a 3.41+0.66 -
(Suiga) marinho)
Granados- Granada Continental LIDAR 532 B 2.1 0.56+0.01
Munhoz (2014) (Espanha) Poluido 3.5 1.07+0.01
Granados- Granada Continental LIDAR 532 B
Munhoz (2014) (Espanha) Poluido
Este trabalho Sao Paulo Continental LIDAR 355 § 1.92+0.09 = 0.47+0.03
10 Set 2012 Poluido
Este trabalho Séo Paulo Continental limpo LIDAR 355 B 1.19+0.03  0.12+0.02
03 Mai 2013 e Maritimo
Este trabalho Sao Paulo Maritimo LIDAR 355 B 2.09+0.17 = 0.53+0.06
11 Jul 2013
Este trabalho Sao Paulo Continental limpa LIDAR 355 B 1.71£0.08 = 0.38+0.03
12 Set 2013
Este trabalho Sdo Paulo Continental e LIDAR 355 B 3.92+0.37 | 0.98+0.07
30 Jan 2014 maritimo
Ziemba (2013) D.C Continental limpo ~ Nefelometro 550 o 1.45+0.07 -
05 Jul 2011
Ziemba (2013) D.C Continental limpo = Nefelometro 550 1.70+0.06 -
05 Jul 2011
Este trabalho D.C. Continental limpo LIDAR 355 B 1.41+£0.06  0.25+0.04
05 Jul 2011
Este trabalho D.C. Continental limpo LIDAR 355 B 1.43+0.07 = 0.26+0.04
21 Jul 2011
Veselovski D.C. Marinho com LIDAR 355 a 2.1 0.9
(2009) influéncias
antropogénicas
Randriamiarisoa Paris Urbano poluido Nefelometro 550 a 1.2-4.5 0.47-1.35
(20006)
Gasso (2000) Sagres Maritimo poluido =~ Nefelometro 550 a 1.4 0.27
(Portugal)
Gasso (2000) Sagres Maritimo limpo Nefelometro 550 o 1.8 0.60
(Portugal)
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7 — Conclusoes

Esta secdo apresenta as principais conclusdes obtidas ao longo deste trabalho. Quanto
ao uso do LIDAR como ferramenta de avaliagdo da higroscopicidade de aerossois, verificou-se
algumas caracteristicas que um sistema LIDAR deve possuir para que seja possivel realizar este
estudo. Em primeiro lugar, um sistema Raman apresenta vantagens sobre um sistema elastico
pela possibilidade de poder realizar medidas independes de vapor de dgua. Ainda assim, a
calibracao, o perfil de temperatura e de pressao sdo obtidos por instrumento externo ou
derivados por consideragdes termodindmicas em condigdes muito especificas, mostrando que
o uso de radiossondagem ¢ bastante importante. Assim, quando as sondas se encontram

localizadas no mesmo lugar onde estd o LIDAR, espera-se que os resultados sejam melhores.

A limitacdo da radiossondagem ¢ sua resolucdo temporal. Um instrumento que
permitisse monitoramento continuo de temperatura, como o radidmetro de micro-ondas poderia

ser bastante util no estudo da higroscopicidade com o LIDAR.

Devido ao uso necessario do canal de aerossois e dos canais Raman do LIDAR para este
estudo, € necessario que o LIDAR esteja corretamente alinhado e que sejam aplicadas corregdes
de overlap. Por exemplo, para os dados de D.C, 19 radiossondagens apontavam condi¢des para
o estudo, mas os dados do lidar estavam fora de alinhamento principalmente no canal elastico,

pois o HURL ¢ projetado para estudo de vapor de dgua.

Quanto as condig¢des para estudar higroscopicidade, elas estdo mais presentes durante o
dia devido a mistura da camada limite, porém existe uma limitagao técnica do LIDAR Raman
que ¢ a dificuldade de realizagao de medidas diurnas. O sistema MSP-LIDAR I precisaria passar
por modificagdes para que fosse capaz de realizar medidas durante o dia, como o HURL. E por
isso que durante o inverno ¢ mais possivel encontrar as condigdes em Sao Paulo, pois a camada
limite ¢ menos desenvolvida, porém a umidade também ¢ mais baixa, tornado mais dificil
encontrar casos onde a umidade relativa suba o suficiente para estudar os efeitos higroscopicos
mais pronunciados. Lembrando que a vantagem do LIDAR em relagdo as camaras ¢ exatamente
poder estudar os efeitos higroscopicos acima de 85% UR, é bem interessante que se garanta a
existéncia dessa condicao para que o LIDAR se torne um instrumento interessante no estudo da

da higroscopicidade.
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Também seria interessante neste estudo poder avaliar distribuicdo de tamanho do
aerossol estudado, o que seria possivel com dados de fotometro solar, uso de modelos ou com
a adi¢do do canal de deteccdao em 1064nm no sistema LIDAR. Também seria de interesse fazer

uma correlacdo entre os valdes aqui encontrados e as propriedades quimicas dos aerossois.

Quanto as rotinas de andlise, o que seria mais interessante ¢ que todas elas pudessem
ser feitas utilizando algoritmos localmente construidos, o que pode ser um desdobramento

futuro deste trabalho.

Outros desdobramentos incluem estudos relacionados a forcante radiativa dos aerossois
higroscopicos, bem como a avaliagdo de outros instrumentos colocados de monitoramento

continuo, como o radiometro de micro-ondas.
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