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RESUMO

Neste estudo foi feita uma detalhada caracterizacdo das propriedades oOticas de
particulas de aerossdis biogénicos, de poluicdo urbana e de queimadas na bacia
Amazonia. Foram utilizadas diferentes abordagens, incluindo medidas in-situ e por
sensoriamento remoto em varias localidades. Radidmetros solares da rede AERONET e
instrumentos de medida de absorcdo (Aetalometros e MAAP) e espalhamento
(Nefelometros) foram utilizados no experimento GoAmazon2014/5 que estudou o efeito
das emiss@es urbanas de Manaus nas propriedades de aerossois. Em regides impactadas
pela queima de biomassa, a forcante radiativa foi quantificada atraves de medidas da
AERONET, separando as contribui¢cdes de carbono organico (OC) e elementar (EC).
Com base apenas nas propriedades Oticas dos aerossois, foi feita uma andlise qualitativa
dos tipos de aerossois dominantes durante a queima de biomassa na Amazodnia,
avaliando seus impactos no balanco radiativo. O OC emitido nas queimadas tem forte
efeito de resfriamento no topo da atmosfera, com uma forgante radiativa de -53 = 17
W/m2. O EC ¢é altamente absorvedor e, apesar de estar presente em menor quantidade
que o OC, apresenta um forte efeito na forcante radiativa no topo da atmosfera,
tornando-a significativamente menos negativa, com efeitos de até -12 + 9 W/m2,

As propriedades de absorcdo e espalhamento associadas com as emissfes
urbanas da cidade de Manaus foram analisadas. Uma significativa diferenca na
componente de absorcdo da profundidade oOtica foi observada entre dois sitios
localizados vento acima e vento abaixo da pluma urbana. O efeito da absor¢éo é notavel
principalmente na estacdo chuvosa, mas também pode ser observado com as plumas de
gueimadas na estacao seca. A partir de medidas in-situ, foi observado que o albedo de
espalhamento simples (SSA) médio diminui de 0,92 £ 0,06 antes de Manaus para 0,83 +
0,11 na regido impactada pela pluma urbana durante a estagdo chuvosa.

Medidas in-situ do coeficiente de absorcéo do particulado PM;, foram realizadas
em paralelo com o PM;5 durante a estacdo chuvosa na reserva ZF2, para analise da
absorcédo de particulas grossas biogénicas. Em condi¢bes de dominancia do particulado
biogénico, a absor¢do em 880 nm do PMyq € cerca de 10% superior a absor¢édo do PM; s
no mesmo comprimento de onda, inferindo a absor¢do da radiagdo por particulas

biogénicas na moda grossa.



ABSTRACT

In this study, a detailed characterization of aerosol optical properties for the
biogenic, urban pollution and biomass burning aerosols was performed in the Amazon
basin. A number of different approaches were used, including in-situ and remote
sensing measurements in several locations. As part of the GoAmazon2014/5
experiment, solar radiometers from AERONET Network and in-situ instruments
measuring absorption (Aethalometers and MAAP) and scattering coefficients
(Nephelometers) were used to assess the effect of Manaus urban emissions on the
aerosol properties. In regions heavily affected by the biomass burning events, the
radiative forcing retrieved by AERONET was quantified, separating the contributions of
organic carbon (OC) and elemental (EC). Based exclusively on the aerosol optical
properties, a qualitative analysis of the dominant aerosol types was performed in the
Amazon, assessing its impact on the radiative balance. The OC emitted from biomass
burn has strong cooling effect at the top of the atmosphere, presenting an instantaneous
radiative forcing of -53 + 17 W/m2, The EC is highly absorbing and, despite its lower
concentration compared to the OC, showed a strong effect on the instantaneous
radiative forcing at the top of the atmosphere, making it significantly less negative, with
an effect up to -12 £ 9 W/m2,

The absorption and scattering properties associated with the urban emissions
from the Manaus city were analyzed. A significant difference on the absorption optical
depth was observed between two sites located upwind and downwind of the urban
plume, respectively. The effect of absorption is particularly remarkable in the rainy
season, but can also be observed with the biomass burning plumes during the dry
season. In-situ measurements showed that the averaged single scattering albedo (SSA)
decreased from 0.92 + 0.06 upwind to 0.83 = 0.11 downwind of Manaus urban plume
during the wet season.

In-situ measurements of the spectral absorption coefficient of PM10 cut size
were performed in parallel with the PM2.5 during the wet season at ZF2 reserve in
order to study the light absorption by biogenic coarse particles. In atmospheric
conditions with the dominance of biogenic particles, the PM10 absorption at 880 nm is
up to 10 % higher than the PM2.5 absorption at the same wavelength, inferring the

absorption of radiation by biogenic particles in the coarse mode.

\
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1. INTRODUCAO

Praticamente toda a energia que chega a Terra provém do Sol e, a principio,
toda a radiacdo solar recebida pela Terra deve ser reemitida de volta para o espago para
garantir o equilibrio radiativo. Desde a revolucdo industrial, as atividades humanas tém
contribuido significativamente para 0 aumento da concentracdo de aerossois e gases de
efeito estufa como didxido de carbono (CO;), metano (CH,) e oxido nitroso (N,O) na
atmosfera. A emissdo de gases e particulas tem causado uma perturbagdo no fluxo
radiativo na atmosfera terrestre, tendo como resultado principal o aumento da
temperatura média global observada nos ultimos anos (Forster et al., 2007). Diversos
fatores, como por exemplo, o uso de combustiveis fdsseis, desflorestamento e a
crescente urbanizacdo, tém modificado a composicdo atmosférica, impactando o
balanco radiativo terrestre (Kiehl & Trenberth 1997; Trenberth et al. 2009). O impacto
humano sobre o clima esta excedendo em muito as alteraces decorrentes de processos
naturais, tais como mudancas solares, erupcfes vulcénicas e mudancas na Orbita
terrestre (Boucher et al., 2013). Nos ultimos anos, varias evidéncias das mudancas
climaticas tém sido observadas, como o derretimento parcial das calotas polares e
glaciais e consequente aumento do nivel dos oceanos, intensificacdo de catastrofes
naturais, entre outras alteracfes bem documentadas. Apesar dos grandes avangos das
pesquisas em mudancas climéticas, as consequéncias destas modificacdes para o clima
futuro ainda séo bastante incertas (Steffen et al. 2015).

A queima de biomassa é uma importante fonte de gases e particulas
atmosféricas (Andreae & Merlet 2001). A Amazénia é a maior floresta tropical do
mundo e esté sujeita a uma das maiores taxas de desmatamento (Artaxo 2001). Cerca de
80% da atividade de queima global estd ocorrendo nos trépicos e um terco disto ocorre
na América do Sul. Em condi¢cBes meteorologicas adequadas, as caracteristicas
quimicas, fisicas e Gticas dos aerossdis podem ser muito diferentes das médias globais
ou regionais. Estas caracteristicas, por sua vez, sdo fortemente influenciadas por
perturbacdes locais e regionais, como por exemplo, as emissdes florestais, incéndios,
poeira mineral, sal marinho, etc., levando a uma maior heterogeneidade espacial e

temporal.



1.1. OBALANCO RADIATIVO TERRESTRE

A radiacdo solar é a principal fonte de energia que governa o clima terrestre. A
quantidade de energia solar media incidente sobre o planeta Terra por segundo, por
unidade de area € de aproximadamente 340 W/m? (Figura 1). Cerca de 30% da radiacéo
solar incidente no topo da atmosfera é refletida de volta para o espago por nuvens, gases
e particulas (100 W/m2) e pela superficie terrestre (24 W/m?), e uma fragdo menor (79
W/m?2) é absorvida diretamente na atmosfera. Metade da radiacao solar é absorvida pela
superficie terrestre e cerca de 20% € absorvido pela atmosfera, totalizando
aproximadamente 240 W/m?2 de absorcéo de radiacdo de ondas curtas pelo sistema
Terra-atmosfera. A superficie terrestre, por sua vez, transfere a maior parte desta
radiacdo para a atmosfera na forma de emissdo de radiacdo de ondas longas. As nuvens,
particulas e gases atmosféricos reirradiam a energia de ondas longas para 0 espaco e
para a superficie terrestre. Aproximadamente a mesma quantidade de energia solar
absorvida pela Terra é reirradiada de volta para o espaco, mantendo o equilibrio do

balanco radiativo terrestre (Trenberth et al. 2009).
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Figura 1 - Balango energético médio global sob as condi¢Bes climaticas atuais. Os nimeros representam a
magnitude dos fluxos de energia individuais em W/m?, ajustados dentro de sua incerteza para fechar o
balanco de energia. (Figura adaptada de (Wild et al. 2013)).

O balanco radiativo terrestre pode ser perturbado através de diversos fatores que
podem ser naturais ou antropicos. Os fatores naturais que causam alteracfes na
quantidade de radiacdo solar que chega a Terra sdo as mudancas na Orbita terrestre,
atividade solar (manchas solares) e erupcGes vulcanicas. Dentre os fatores antropicos,
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estd o aumento da concentragdo de gases de efeito estufa na atmosfera, que é
responsavel pela diminuicdo na quantidade de radiagdo térmica que é reemitida de volta
para o espaco. Além disso, mudangas na cobertura de nuvens e na concentragdo de
aerossois podem alterar a quantidade de radiacdo solar que chega a superficie. Estes
fatores podem alterar o clima tanto direta quanto indiretamente, através de diversos
mecanismos de retroalimentacdo (feedbacks) (Boucher et al., 2013). Um feedback
climéatico € um processo interno que amplifica ou atenua a resposta do clima a uma
forcante inicial.

A forcante radiativa € uma mudanca imposta no balanco radiativo da Terra. Ela
é medida pela alteragcdo no fluxo por radiacdo liquida em algum nivel na atmosfera, que
ocorre em resposta a uma perturbagdo. De acordo com a definicdo adotada pelo 5°
Relatorio de Avaliagdo do Painel Intergovernamental de Mudancas Climaticas (do
inglés, IPCC), a forcante radiativa é definida como a diferenca na irradiancia liquida na
tropopausa entre um estado de referéncia e um estado perturbado por um agente
climético externo. O IPCC adota o inicio da revolucdo industrial (considerado 1750)
como estado de referéncia (Myhre et al. 2013). Forcantes radiativas positivas indicam
um efeito liquido de aquecimento do sistema Terra-atmosfera e forcantes negativas
indicam efeitos de resfriamento.

Os aerossois tém um papel fundamental no balanco de radiacdo global e regional
(Andreae & Rosenfeld 2008). A Figura 2 apresenta as estimativas das forcantes
radiativas para 2011 em relacdo a 1750 para os principais agentes causadores das
mudancas climaticas, de acordo com o 5° relatério do IPCC. E possivel observar que as
forcantes radiativas dos aerosséis (exceto black carbon) e da mudanca de albedo de
superficie contribuem para um resfriamento do sistema, enquanto que os gases de efeito

estufa causam o aquecimento.
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Figura 2 - Média global da forcante radiativa devido a atividades naturais e antropicas desde 1750 (IPCC,
2013).

Os aerossOis atmosféricos em geral resfriam o sistema climatico e,
consequentemente, se opGem ao aquecimento dos gases de efeito estufa (+1,68 W/m2)
(IPCC, 2013). Os aerossoOis de origem antropica (principalmente sulfatos, nitratos,
carbono organico, poeira mineral e black carbon), por exemplo, produzem em conjunto
um efeito de resfriamento, com uma forcante radiativa direta a nivel global de -0,27 (-
0,77 a 0,23) W/m2 (IPCC, 2013). Ao mesmo tempo, eles causam um efeito indireto,
associado com mudanca do albedo de nuvem, de -0,55 (-1,33 a -0,06) W/m?. Os efeitos
locais dos aerosséis, entretanto, podem ser muito maiores e chegar a centenas de \W/m?
em regides proximas das fontes de emissdo (Garcia et al. 2012). Estes valores indicam
claramente que as incertezas na quantificacdo do papel dos aeross6is no balango
radiativo ainda sdo bastante significativas e dominam as incertezas globais. Neste
contexto, 0 acompanhamento de longo prazo dos diferentes tipos de aerossais € crucial

para melhorar o entendimento da forgante radiativa e parametros climaticos.
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1.2. O AEROSSOL ATMOSFERICO

O aerossol atmosférico é composto por um conjunto de particulas sélidas ou
liquidas em suspensdo na atmosfera, de diferentes tamanhos, formas, composicoes
quimicas e propriedades fisicas (Seinfeld & Pandis 2006), sendo originado tanto por
fontes naturais quanto antropicas. As principais fontes naturais sdo erup¢des vulcanicas,
incéndios naturais, ressuspensdo de poeira do solo e emissdes biogénicas (Seinfeld &
Pandis 2006). Entre as fontes antrépicas encontramos agricultura, queima de biomassa e
queima de combustiveis fosseis como os contribuintes mais importantes (Andreae &
Merlet 2001).

As particulas podem ser denominadas aerossdis primarios, caso Sejam
introduzidas na atmosfera diretamente a partir da fonte emissora, ou aerossois
secundarios, caso sejam formados na atmosfera a partir de transformacdes fisicas e
quimicas de gases precursores, € podem ser removidas por processos de deposicao seca
(como difusdo e sedimentacdo), ou deposi¢cdo umida (Charlson, R. J. and Heintzenberg
1995). Exemplos de particulas de aerossol biogénico priméario (PBA) incluem pdlen,
bactérias, fungos e fragmentos de plantas e animais. Exemplos de componentes de
aerossol organico secundario (SOA) sdao moléculas de baixa volatilidade resultantes das
reacOes de O3 e radical OH com compostos organicos volateis biogénicos (BVOCS),

como isopreno e terpeno (Surratt et al. 2010; Allan et al. 2014).

1.2.1. Distribuicdo de Tamanho do Aerossol

O tamanho dos aerossOis varia de poucos nanémetros até centenas de
micrometros de didmetro e sdo classificados de acordo com seu didmetro (Dp), como
mostrado na Figura 3. Particulas com didmetros maiores que 2,5 um sdo classificadas
como particulas grossas, tendo como exemplo 0s aerosséis marinhos, poeira de solo,
emissdes vulcanicas e particulas de origem biogénica. Aquelas com didmetro menor do
que 2,5 um séo chamadas de particulas finas, que incluem normalmente a maior parte
do nimero total de particulas. As particulas da moda fina podem ainda ser subdivididas
em outras trés classes de tamanho: moda de nuclea¢do (Dp <30 nm); moda de Aitken

(30 < Dp < ~120 nm) e moda de acumulagéo (~80 < Dp < ~2500nm).
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Figura 3- Distribuicdo de tamanho das particulas de aerossol e processos associados a produgdo e
transformacéo de particulas (Seinfeld & Pandis 2006).

1.2.2. Ciclo de vida dos aerossois

O aerossol tem um ciclo atmosférico proprio, envolvendo sua emissdo,
transformacéo e deposicdo. O tempo de residéncia na atmosfera é da ordem de um dia a
duas semanas na troposfera, e cerca de um ano na estratosfera (Seinfeld & Pandis 2006).
Os processos naturais e antropicos de emissdo de particulas lancam na atmosfera
grandes quantidades de aerossois que sofrem transformacfes em suas propriedades
fisico-quimicas. Apds lancadas na atmosfera, as particulas de aerossdis interagem com o
ambiente que as circunda e entre si por meio de uma série de processos fisico-quimicos,
tais como: condensacdo, coagulacdo, nucleacdo, ativacdo, deposicdo e oxidacdo. Estes
processos sdo importantes porque eles afetam as propriedades Oticas e de nucleacdo de
nuvens do aerossol. O ciclo de vida das nuvens, por sua vez, esta relacionado a
precipitacdo e ao balanco radiativo, além de ser influenciado pelas propriedades de

superficie e termodinamicas da atmosfera como um todo (Figura 4).
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Em algumas regibes do globo, o processo de formacdo de novas particulas por
agrupamento de moléculas pode desempenhar um papel importante na manutencdo do
numero de particulas (Kulmala et al. 2013). Particulas recém-formadas tém
aproximadamente alguns nandmetros de tamanho e podem crescer rapidamente, mesmo
ao longo de um Unico dia, até alcancar tamanhos nos quais podem interagir mais
fortemente com a radiagdo solar ou servir como nucleos de condensacdo de nuvens
(CCN) (Heald et al. 2010).

A chamada formacdo de aerossol secundério, ou seja, 0 processo de
condensacdo de vapores sobre a superficie de aerossois provoca o aumento do diametro
médio das distribuicbes de tamanho. Outro processo que provoca 0 aumento do
didmetro de uma populacdo de aerossois € denominado coagulacdo, e consiste na unido
de duas ou mais particulas para formar uma particula maior. Este processo gera um
continuo decréscimo na concentracdo numérica de particulas, associado a um aumento
no didmetro médio das distribuices. O tempo caracteristico para a coagulacdo
decorrente do movimento browniano € superior a 1 hora (Wexler et al. 1994). Tanto a
condensacdo quanto a coagulagdo ocorrem comumente na atmosfera e durante o
processamento de aerossois no interior de nuvens. A nucleacgdo de particulas ocorre pela
transferéncia de massa de compostos gasosos de baixa pressdo de vapor para a fase de
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particula. Se a concentracdo de uma determinada espécie € menor do que a respectiva
saturacdo, a substdncia permanece na fase gasosa. Porém, se a concentracdo de
saturacdo for superada, a espécie é condensada na superficie do material particulado
disponivel, até que o equilibrio entre as fases de gas e aerossol seja restaurado (Pandis et
al. 1992).

A remocéo de aerossois da atmosfera da-se pelos processos de deposicdo seca
e umida. A deposicdo seca pode ocorrer por sedimentacdo e impactacdo (processos
eficientes para particulas da moda grossa) ou por difusdo turbulenta (eficiente para a
moda de nucleacdo) (Wesely & Hicks 2000; Gallagher et al. 2002). J& a deposicao
umida ocorre pela incorporacao de aerossoéis por goticulas de nuvens e pela remocéo de
particulas através da precipitacdo (eficiente para as modas grossa e de acumulacéo)
(Williams et al. 1997; Laakso 2003).

1.2.3. Impactos do aerossol no clima

Os aerossbis afetam o balanco radiativo da Terra tanto diretamente, pelo
espalhamento e absorcdo da radiacdo solar (Charlson et al. 1992; Kiehl & Briegleb
1993), quanto indiretamente, atraves da sua acdo como nlcleos de condensacdo de
nuvens (Andreae 2002; Andreae et al. 2004; Kaufman et al. 2005), tendo sido
identificados como uma das maiores fontes de incerteza na interpretacdo do clima da
Terra em escala global e regional (IPCC, 2013). A magnitude da forcante radiativa
(medida em W/m?) em um determinado tempo e local depende da quantidade de
radiacdo emitida de volta para o espaco que, por sua vez, depende do tamanho,
abundancia e das propriedades Oticas do aerossol. A interacdo da radiagdo com 0s
aerossois depende significativamente do tamanho da particula, sendo maior o efeito
qguando o tamanho da particula possui a mesma ordem de grandeza que o comprimento
de onda da radiacdo incidente. Devido ao seu tamanho, as particulas da moda de
acumulacdo séo as que interagem mais eficientemente com a radiacéo solar.

Através do efeito de espalhamento dos aerossodis, grande parte da radiacao
solar incidente muda de direcdo e € enviada de volta para o espaco, resultando no
resfriamento do sistema e, portanto, em uma forcante negativa. Por outro lado, quando a
radiacdo é absorvida pelas particulas, sua energia é convertida em calor, causando o
aquecimento da regido onde a particula se encontra e resultando em uma forgante
positiva. Além disso, se as particulas consistem de uma mistura de material puramente

espalhador, como o sulfato de amdnia, e parcialmente absorvedor, como a fuligem, o
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efeito de resfriamento ou aquecimento depende da maneira em que as duas substancias
estdo misturadas em uma populacéo de particulas.

O efeito indireto do aerossol sobre o clima é causado pela formagéo de nuvens.
Todas as goticulas de nuvens sdo formadas pela dgua que se condensa em uma particula
de aerossol. Ao alterar o tamanho, concentracdo e composi¢do quimica dos aerossois, a
quantidade de nuvens, assim como suas propriedades Oticas € alterada
consequentemente (Ramanathan et al. 2001). Um elevado numero de particulas de
aerossol resulta em uma maior quantidade de goticulas de nuvens, porém em tamanhos
menores. Gotas menores resultam em nuvens mais brilhantes que refletem mais
radiacdo solar de volta para o espaco, e, proporcionalmente, reduzem a quantidade de
radiacdo solar que alcanga a superficie terrestre, apresentando um efeito de resfriamento
sobre o clima (Twomey 1977; Twomey 1974). O segundo efeito indireto é também um
resultado das pequenas goticulas de nuvens que atrasa precipitacao e, assim, aumenta a
vida atil das nuvens (Albrecht 1989). No entanto, como visto na Figura 2, a incerteza

atribuida ao efeito albedo de nuvem ainda é bastante alta.

1.2.4. A componente organica do aerossol

Os aerossois sdo constituidos de muitos compostos diferentes, dependendo da
sua origem. Segundo o ultimo relatério do IPCC, os principais constituintes do aerossol
atmosférico sdo espécies inorganicas (ex.: sulfatos, nitratos, sal marinho), espécies
organicas (espécies carbonaceas em geral, exceto BC), black carbon (tipo de material
carbonaceo absorvedor de luz) e espécies minerais (principalmente poeira do solo e
emissdes vulcanicas) (Boucher et al., 2013).

O carbono é um componente muito importante para o material particulado
atmosférico, e é em geral o elemento majoritario. Na natureza o ciclo do carbono € um
dos ciclos biogeoquimicos mais importantes e estad presente na forma de substancias
organicas e inorganicas. Estes compostos sdo importantes devido a sua ocorréncia nas
modas grossa e fina do aerossol atmosférico, possuir propriedades de absorcdo e de
espalhamento de radiacéo.

O OC é componente das moléculas orgénicas no aerossol carbonaceo e pouco
absorvedor de luz na regido do visivel pela presenca de compostos que, na maioria, séo
considerados incolores, por exemplo, hidrocarbonetos. Entretanto, OC pode ser dividido
em duas partes quando consideradas suas propriedades Oticas: a fracdo que ndo

apresenta absorc¢éo de luz no visivel e a fracdo absorvedora de luz, denominada brown
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carbon (BrC). O BrC é encontrado tanto em areas urbanas quanto em queima de
biomassa e absorve radiagdo preferencialmente no comprimento do UV.

Geralmente, OC constitui entre 10 a 50% da concentragdo em massa organica
atmosférica, dependendo da fonte (Seinfeld & Pandis 2006). Durante eventos de
gueimada na Amazonia, a contribuicdo dos aerossois organicos na massa do aerossol
fino chega a mais de 90% (Brito et al. 2014). A composi¢do do carbono organico do
aerossol atmosférico é bastante complexa por causa da mistura de inimeros compostos

organicos diferentes.

1.2.5. O Black Carbon e a absor¢éo de radiacao

Apesar de black carbon (BC) ser um dos principais componentes atmosféricos
que influencia as mudancas climaticas e a qualidade do ar, ndo ha acordo sobre a
terminologia que considera todos os aspectos de propriedades especificas, definicGes,
métodos de medicdo, e incertezas relacionadas. Muitas vezes, é definido pelos cientistas
baseando-se no método de medida (Petzold et al. 2013). O termo Black Carbon
Equivalente (EBC) deve ser usado ao inves de BC para os dados derivados a partir de
métodos por absor¢do Gtica, juntamente com o0s respectivos coeficientes de absorcao de
massa (MAC), para a conversdao do coeficiente de absorgéo de luz em concentragéo de
massa. Além disso, o termo Carbono Elementar (EC) deve ser utilizado ao invés de BC
para medidas derivadas de métodos termo-éticos. Outro termo utilizado atualmente é o
Black Carbon Refratario (rBC) que deve substituir o termo black carbon para medidas
com métodos baseados em incandescéncia induzida por laser (por exemplo, o
instrumento SP2) (Petzold et al. 2013).

O BC ¢ caracterizado pelas seguintes propriedades distintas: (1) absorve
radiacdo na regido do visivel, com um valor de MAC acima de 5 m?/g a um
comprimento de onda A = 550 nm para particulas recém produzidas; (2) € refratario,
com uma temperatura de volatilizacdo perto de 4000 K ; (3) é insolivel em agua, em
solventes organicos, incluindo metanol e acetona, e nos outros componentes do aerossol
atmosférico; (4) consiste de agregados de pequenas esférulas de carbono de < 10 nm a
cerca de 50 nm de didmetro; e (5) contém uma grande fragdo de &tomos de carbono (sp2)
do tipo grafite (Petzold et al. 2013).

O BC ¢ formado pela queima incompleta de biomassa ou combustiveis fosseis.
Uma grande variedade de fontes de combustéo, tanto natural como antrépica, emite BC

diretamente na atmosfera. As maiores fontes globais sdo as queimadas de florestas e
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savanas, queima de combustiveis fosseis e diesel. Uma vez emitido, o BC ¢

transportado em escala regional e continental, sendo removido da atmosfera por

deposicao seca e Umida, resultando em um tempo de vida médio de aproximadamente

uma semana. Na Figura 5 € possivel observar as principais fontes de emissdo do BC e

seus impactos no meio ambiente.
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Figura 5- Desenho esquematico das fontes primarias de emissdo de black carbon (Bond et al. 2013)

A extingdo da radiacdo solar devido a particulas de aerossol é causada

principalmente por particulas carbonaceas (EC e OC) e poeira mineral. No entanto, as

propriedades de absor¢do sdo fortemente dependentes do estado de mistura das

particulas (Bond & Bergstrom 2006; Schnaiter et al. 2005). Além disso, vérios trabalhos

recentes observaram absorcdo por aerossdis biogénicos naturais (Schafer et al. 2008;

Rizzo et al. 2011). Devido as formas e composi¢éo intrinseca, as particulas biogénicas

podem absorver quantidades significativas de radiacdo visivel (Andreae & Gelencser
2006; Despreés et al. 2012).

Segundo o 5° Relatério de Avaliacdo do IPCC (ARS5), a forcante radiativa direta

do BC na atmosférica é de +0,6 W/m2. Isto implica que o BC é o maior responsavel

pelo aquecimento global depois do CO, (IPCC, 2013), reforgando ainda mais o conceito
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de controle de BC como uma estratégia eficaz de mitigacdo do clima. A estimativa do
AR5 ¢ baseada em dois estudos: a avaliagdo do Aerocom Il (Myhre et al. 2013) e 0
estudo de Bond et al. (2013), que estimou a forgante radiativa do BC em +1,1 (0,17-
2,10) W/m?. Estes valores indicam claramente incertezas significativas nas estimativas
da forcante radiativa do BC e confirmam a necessidade de estudar suas propriedades
radiativas a fim de quantificar adequadamente seus efeitos no balanco radiativo.

A forcante radiativa direta do BC sozinho é mais incerta do que a forcante
radiativa direta total do conjunto de aerossois. Isto ocorre porque o seu efeito pode ser
confundido com outras espécies absorvedoras de radiacdo, como 0s organicos e poeira
mineral. Embora as fontes de poeira mineral possam ser isoladas geograficamente das
fontes de BC, os aerossoéis organicos sdo tipicamente co-emitidos com BC. O estudo da
absorcdo de radiacdo do aerossol pelas diferentes espécies quimicas é, portanto,
essencial tanto para limitar as grandes incertezas na estimativa da forcante radiativa do

BC (Forster et al., 2007) quanto para controlar as emissGes com politicas publicas.

1.3. A REGIAO AMAZONICA

A Amazonia brasileira se estende ao longo de cerca de 5,5 milhdes de km?,
correspondendo a 61% da &rea do Brasil. Durante o periodo chuvoso, a regido apresenta
uma das menores concentracGes de aerossOis em regides continentais (Artaxo et al.
2013; Andreae et al. 2015). Este grande ecossistema desempenha um papel crucial na
regulacdo do clima global e regional e do ciclo hidrolégico, alimentando a circulacdo
atmosférica global, o transporte de calor e umidade para areas continentais (Davidson &
Artaxo 2004; Boers et al. 2014). A regido possui um forte ciclo hidroldgico que é
mantido por emissdes de grande quantidade de vapor de agua, bem como nucleos de
condensacdo de nuvens (CCN) produzidos a partir de emissdes florestais, sendo um
importante local de conveccéo profunda.

Devido a sua localizagdo tropical e seu intenso metabolismo, a floresta
amazonica exerce um papel importante como fonte natural de gases trago, aerossois e
vapor de adgua para atmosfera global (Andreae & Crutzen, 1997; Andreae, 2002; Artaxo
et al., 2006; Silva Dias et al., 2004; Martin et al., 2010b; Andreae et al., 2012). A
biosfera e a atmosfera estao intrinsecamente relacionadas. As emissdes de gases tracos e
de aerossois organicos primarios pela biosfera terrestre regulam as caracteristicas

atmosféricas, que por sua vez influenciam diversos processos bioldgicos responsaveis
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por estas emissdes. A troca de gases traco e aerossois biogénicos entre a superficie
terrestre e a atmosfera séo controladas pela producéo e consumo desses compostos pela
vegetacdo, incluindo atividade microbidtica, processos quimicos e transporte por fluxos
turbulentos (Rizzo, 2006). Ao serem emitidos pelas plantas ou formados na atmosfera,
0S aerossois naturais, primarios e secundarios, também interagem diretamente com a
radiacdo solar através da absorc¢do e do espalhamento de luz, influenciando o balanco de
energia na superficie e as taxas de reacdes fotoquimicas na troposfera. A relagéo entre a
biosfera e a atmosfera da Amazonia esta ilustrada na Figura 6, onde processos que

regulam os fluxos de energia gases tracos e aerossOis para a atmosfera estdo
explicitados.
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Figura 6- Descricdo dos fluxos de &gua, energia e particulas entre a biosfera e a atmosfera, mostrando o
forte acoplamento entre os dois (Barth et al. 2005).

As atividades humanas na Amazonia nos Gltimos 50 anos tém tido um impacto
significativo sobre uma parte consideravel da regido (Davidson et al. 2012).
Recentemente duas fortes secas, em 2005 e 2010, receberam especial atencdo como
potenciais indicadores de aumento de extremos climaticos na Amazonia (Gatti et al.
2014). As queimadas sdo a principal causa das alteragfes na composigdo da atmosfera

amazonica, sendo responsaveis por um significativo aumento na concentracdo de gases
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e particulas. Como consequéncia dessas mudancas, uma grande quantidade de poluentes
é adicionada as emissfes biogénicas naturais com impactos no balango radiativo tanto
em escala local como regional (Artaxo et al. 2013; Sena et al. 2013).

Durante as décadas de 70 e 80, a ocupacdo da Amazonia Legal foi incentivada
por politicas governamentais de incentivos para projetos agropecuarios e reforma
agraria, gerando uma intensa migracdo para diversos Estados da regido Norte do pais
(Becker, 2001). Atualmente, os desmatamentos em varias regifes da Amaz6nia sdo
impulsionados pela pecuéria de média e grande escala, pela producdo e exportagdo de
grédos, e pela exploracdo madeireira (Soares-Filho et al., 2004). A area desflorestada
acumulada na Amazénia legal até o ano de 2014 foi de aproximadamente 408 mil km?
segundo dados do Programa de Monitoramento do Desflorestamento na Amazonia
Legal (PRODES) do Instituto Nacional de Pesquisas Espaciais (INPE, 2015). O mapa
do desflorestamento na regido amazonica até o ano de 2010 é mostrado na Figura 7a. O
desmatamento ndo é distribuido homogeneamente, e sim concentrado ao longo do
denominado “Arco do Desflorestamento”, area que se estende do sudeste do estado do
Maranhdo, ao norte do Tocantins, sul do Para, norte de Mato Grosso, Rond6nia, sul do
Amazonas e sudeste do estado do Acre. E também nessa area onde se encontra o maior
numero de focos de queima de biomassa. A Figura 7b mostra a taxa de desflorestamento
da Amazonia legal nos ultimos 20 anos. Recentemente foi observado um forte declinio
das taxas anuais de desmatamento na Amazonia brasileira de 27.800 km?yr' em 2004
para 4.900 km?yr! em 2014, conforme estimativas do PRODES. Os indicadores de
gueimadas ndo seguem, entretanto, a mesma tendéncia de queda do desflorestamento,
sugerindo que atualmente ha uma transicdo da localizacdo de queimadas da regido de
floresta para a regido de cerrado (Ten Hoeve et al. 2012).
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Figura 7- (a) Desmatamento na Amazonia legal até 2010. As areas em rosa representam areas
desmatadas; em verde, florestas; em amarelo, formagéo néo florestal. (http://www.imazon.org.br)

(b)Taxa de desmatamento na Amazodnia legal calculada por imagem de satélite (INPE, 2015).

Na época chuvosa, massas de ar atravessam milhares de quildémetros de floresta
sem impacto significativo de emissdes antrdpicas. Esta estacdo é caracterizada por
baixas concentraces em nimero de particulas (cerca de 300 particulas por cm?®), sendo
predominantemente de matéria organica (Artaxo et al. 2013; Andreae et al. 2015).
Também nesta temporada, episodios de transporte de longas distancias podem trazer
para a regido grandes quantidades de poeira saariana, queimadas da Africa e aerossdis
marinhos do Atlantico (Talbot et al. 1990; Baars et al. 2011). As baixas concentracoes
de aerossdis na estacdo chuvosa, o alto nivel de vapor de agua e intenso nivel de
radiacdo solar tornam a regido amazonica sensivel a concentracdo de aerossois, onde
pequenas alteracdes podem levar a importantes impactos no desenvolvimento de nuvens
(Andreae et al. 2004; Chang et al. 2015).

Este cenario muda drasticamente durante a estacdo seca, quando a queima de
biomassa resulta na adicao de grandes quantidades de aerossois de poluicdo, que variam
entre de 15000 a 30000 particulas/cm® (Artaxo et al. 2013). Este aumento é
acompanhado por uma alteracéo significativa na distribuicdo de tamanho de particula,
uma vez que a maior parte das particulas emitidas durante eventos de queimada
pertencem a moda fina (Dubovik et al. 2002; Eck et al. 2003; Schafer et al. 2008; Sena
& Artaxo 2015).
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Os efeitos destas particulas de aerossol no balanco radiativo e clima regional da
Amazonia sdo muito significativos (Sena et al. 2013). A influéncia dos aerossois no
clima pode ser tanto direta, pela absorcdo e espalhamento da radiagdo solar, quanto
indireta, pela mudanca nas propriedades microfisicas de nuvens. O conhecimento das
propriedades de absorcdo e espalhamento é importante para que se possam quantificar
os efeitos do aerossol no balanco radiativo (Sena et al., 2013).

A Figura 8 mostra as médias mensais do coeficiente de espalhamento (550nm) e
absorcdo (637nm) em Porto Velho (PVH) e na torre TT34 da ZF2, entre 2009 e 2012
(Artaxo et al., 2013).
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Figura 8- Estatisticas mensais para os coeficientes de espalhamento (550 nm) e absorcao (637nm) nas
localidades de Porto Velho e Amazbnia central, entre 2009 e 2012. Os circulos representam os valores
medianos e as barras representam os percentis 10 e 90. (Adaptada de Artaxo et al. (2013)).

E observado um aumento por um fator 10 no coeficiente de espalhamento em
compara¢do com o sitio TT34 em ambas as estacdes. Essa grande diferenca é um
indicativo de que as mudangas de uso do solo no sul da Amazénia estdo aumentando
significativamente a carga regional de aerossois, mesmo na estacdo chuvosa, quando a
queima de biomassa € reduzida em consequéncia dos altos indices de precipitacdo. No
que diz respeito a absorcdo, a diferenca entre Porto Velho (PVH) e Amazénia central €
muito menor durante todo o ano. Em janeiro e Fevereiro (estacdo chuvosa em ambos 0s
locais), o coeficiente de absorcdo é de aproximadamente 1,0 Mm™. Uma vez que

praticamente ndo ha focos de queimada nesse periodo, a absor¢do observada é entdo
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majoritariamente atribuida ao chamado brown carbon (Andreae et al., 2006; Artaxo et
al., 2013), que ocorre devido a presenga de particulas biogénicas absorvedoras de
radiacéo solar (Rizzo et al., 2011; 2013).

Os aerossOis de queimadas podem ser transportados por longas distancias e,
consequentemente, exercer um impacto em grande escala sobre o balanco radiativo em
toda a Bacia Amazonica. Utilizando dados de satélite, Sena et al. (2013) avaliou o
impacto dos aerossoéis de queimadas no balanco radiativo sobre a regido amazonica. As
médias diarias da forcante radiativa direta de aerossois de queimadas no topo da
atmosfera para o periodo de 2000 a 2009 obtidas por duas metodologias distintas foram
de -8,2 £ 2,1 W/m2 e -52 + 2,6 W/m2 Além disso, as distribuicdes espaciais e
temporais da forcante radiativa direta de aerossdis sobre a regido amazoénica apresentam
grande variabilidade, indicando que o impacto dos aerossois € mais pronunciado sobre a
Amazonia Central e Ocidental. Para altas concentracBes de aerossois (profundidade
Optica em 550 nm > 1) a média diaria da forcante radiativa no topo da atmosfera pode
atingir valores de até -30 W/m?2 localmente. Além disso, a variabilidade da forcante
radiativa durante a estacdo de queimadas também ¢é bastante alta. Para 0 ano 2007, por
exemplo, a forcante radiativa média variou cerca de 12 W/m2, do inicio para o final da
estacdo de queimadas (Sena et al.,2013). Estes resultados indicam a importancia de
obter a forcante radiativa direta em alta resolucdo espacial e temporal, para uma
avaliacdo correta de seus efeitos no ecossistema (Davidson et al., 2012).
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2. OBJETIVOS

Existem muitas questfes em aberto em relagcdo a absorcéo de radiacéo solar por
aerossois, bem como no papel do espalhamento por aerossois organicos. Este trabalho
visa investigar a absorcao de radiacdo pelos diferentes tipos de aerossol que compdem a
atmosfera amazonica, bem como sua influéncia no balanco radiativo regional. Para isto,
sera feita uma caracterizacdo das propriedades Oticas dos aerossois biogénicos, das
particulas emitidas em queimadas e da poluigdo urbana associadas a cidade de Manaus
na regido da Amazonia. A caracterizacdo de cada uma das componentes nos processos
de espalhamento e absorcdo da radiacdo serd feita a partir de medidas in-situ e por

sensoriamento remoto. Com isto, propOe-se responder as seguintes questdes:

i. Em condic¢Bes naturais, como se constituem as propriedades éticas das
particulas de aerossol biogénico nas emissdes diretas?

ii. Quais sdo as caracteristicas de absorcédo e espalhamento de particulas de
aerossois emitidos em queimadas na Amazonia Central?

iii. Como as emissdes urbanas de Manaus influenciam nas propriedades

Gticas do aerossol na regido central da Amazonia?

Para responder a primeira pergunta, medidas da concentracdo numérica de
particulas em diferentes intervalos de tamanho, utilizando um OPC, e do coeficiente de
absorcdo do PMjy; e PMys, utilizando Aetalémetros, serdo analisadas na reserva
ecoldgica da ZF2, na Amazénia central. A segunda pergunta seréa respondida com base
em andlises de propriedades Oticas integradas na coluna atmosférica, obtidas pelo
fotbmetro solar CIMEL da AERONET ao longo de 15 anos de medidas em Alta
Floresta. Este sitio de amostragem esta localizado no sul da Amazonia, em uma regiao
fortemente impactada pela queima de biomassa. Finalmente, para avaliar o impacto das
emissdes de Manaus nas propriedades Oticas do aerossol correspondente a terceira
pergunta, parametros como absorcdo, espalhamento e sua dependéncia espectral serdo
utilizados como indicadores da presenga da pluma urbana no sitio experimental T3,
localizado vento abaixo da cidade. O impacto da pluma urbana sera avaliado a partir da
comparagao entre as medidas realizadas no T3 com medidas similares realizadas no TOe

e T0a, geralmente com pouca influéncia da cidade de Manaus.

29



3. FUNDAMENTOS DA INTERACAO ENTRE AEROSSOIS E
RADIACAO

Neste capitulo sdo descritos brevemente os conceitos fundamentais das
interacbes das particulas de aerosséis com a radiacdo, transferéncia radiativa na
atmosfera e propriedades Oticas dos aerossois. Estes conceitos serdo utilizados
amplamente ao longo deste trabalho.

3.1. TRANSFERENCIA RADIATIVA NA ATMOSFERA

A radiacdo eletromagnética se propaga em forma de onda e é caracterizada
pelo seu comprimento de onda (1) e frequéncia (v), sendo estas duas grandezas
inversamente proporcionais (1 = ¢/v), onde ¢ é a velocidade da luz no vacuo (~3 -
108 m/s?). O espectro eletromagnético é dividido em vérias regides: raios gama e
raios-X (comprimentos de onda muito pequenos e altamente energéticos); regido
ultravioleta (0,010 um a 0,40 pm); regido visivel (0,40 um e 0,70 pm); regido
infravermelha (0,70 um a 100 um); regido de micro-ondas (1 mm a 1 m); e ondas de
radio (maiores do que 1 m). A regido infravermelha ainda é subdividida em dois
intervalos: infravermelho préximo (0,7 um a 3,5 um), e infravermelho térmico (3,5 pm
a 100 pm).

O Sol emite radiacdo eletromagnética como um corpo negro de temperatura
aproximada de 6000 K, nas regides do ultravioleta, do visivel, e do infravermelho
proximo, sendo que o pico de energia ocorre no espectro visivel, proximo a 0,5 pm. A
radiancia solar espectral B;(T) de um corpo negro a temperatura T[K] é descrita pela
funcdo de Planck:

2
B, (T) = W

onde h é a constante de Planck (6,626 -1073*]-5), e k é a constante de Boltzmann

[Wm™2sr 1um™1] 1)

(1,381 10723 - K~1). Considerando a radiagdo emitida pelo corpo negro como
isotropica, ou seja, igualmente distribuida em todas as direcbes, a irradiancia Fg; é
equivalente a mB; dada pela integral da radiancia no angulo sélido d2 = sinfd6d¢ em

um hemisfério:

2mhc?

21 /2
Fp(T) = [, Jy " By cos6 dQ = e

[Wm™2um™]  (2)
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A Figura 9 mostra o espectro da irradiancia solar da forma como chega ao topo

da atmosfera terrestre.
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Figura 9 - Irradiancia solar espectral no topo da atmosfera e na superficie ao nivel do mar. A linha
tracejada representa a curva correspondente de corpo negro a uma temperatura media equivalente a
6.000K. As regides hachuradas representam as absor¢cGes moleculares na atmosfera (como por exemplo,
0z0nio, vapor de dgua e dioxido de carbono). Figura adaptada de Seinfeld e Pandis, 1998.

A Terra também emite radiagdo como um corpo negro, porém com temperatura
bem menor, por volta de 250 K, emitindo em comprimento de ondas maiores, a partir de
4 um, sendo que o seu pico de energia é proximo a 15 um, na regido do infravermelho
térmico (Figura 10a).

Quando o espectro solar no topo da atmosfera é comparado com o espectro solar
na superficie terrestre nota-se uma diminuicdo da energia incidente na superficie em
alguns comprimentos de onda. Em determinados intervalos, denominadas bandas de
absorcéo, varios gases e particulas presentes na atmosfera absorvem a radiacdo solar em
seu caminho a superficie. Os comprimentos de onda onde 0s constituintes da atmosfera
permitem a transmissdo de radiacdo sdo denominados ‘“janelas atmosféricas”. O
oxigénio (Oy) e o ozbdnio (O3) absorvem praticamente toda a radiagdo solar de

comprimentos de onda inferiores a 0,3 pum, sendo que 0 0zonio presente na estratosfera
também absorve na regido visivel do espectro (Figura 10b). J& o vapor d'agua (H20) e o
didxido de carbono (CO,) afetam principalmente a radiacdo infravermelha terrestre
(Figura 10c), sendo os principais responsaveis pelo aumento do efeito estufa. Ainda

nesta figura, nota-se que existem pequenas janelas no espectro, destacando-se 0

31



intervalo entre 0,3 ¢ 0,8 um no qual quase toda a radiacdo € transmitida. A maioria dos

instrumentos de sensoriamento remoto trabalha nas janelas atmosféricas.
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Figura 10 - (a) Curvas normalizadas de radiancia de corpo negro para temperaturas da ordem das
temperaturas médias do Sol e da Terra. Sdo indicadas também as principais bandas de absor¢do gasosa e a
absorbancia atmosférica para comprimentos de onda entre 0,1 e 100 um: (b) entre o topo da atmosfera e
uma altitude de 11 km; (c) entre o topo da atmosfera e o nivel do solo [Adaptada de Wallace e Hobbs,
1977].

3.2. ABSORCAO E ESPALHAMENTO DE RADIACAO POR PARTICULAS
DE AEROSSOL E GASES

O espalhamento e a absorcdo sdo processos fisicos fundamentais associados a
luz e sua interacdo com a matéria, sendo as principais causas de atenuacdo da radiacdo
na atmosfera. Quando um feixe de luz atravessa um meio material, os foétons incidentes
causam um deslocamento de cargas elétricas das particulas que, por sua vez, emitem
radiacdo eletromagnética (Seinfeld e Pandis, 2006). As cargas elétricas oscilantes
irradiam energia em todas as dire¢Oes (espalhamento) e pode converter uma parte da

radiacdo incidente em energia térmica (absorcao).
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O espalhamento varia em funcdo de um termo fisico denominado parametro de
tamanho (x), que € a razdo entre o tamanho da particula e o comprimento de onda

incidente. Para particulas esféricas x € definido por (Liou, 2002):

X =— 3)

onde r ¢ o raio da particula e A é o comprimento de luz incidente. Se X << 1, 0 regime de
espalhamento é Rayleigh (espalhamento por moléculas ou particulas atmosféricas
pequenas em relagdo ao A incidente); se X = 1, o espalhamento é determinado pela
teoria de Mie (espalhamento por particulas esféricas homogéneas de tamanho proximo
ao A incidente); e, finalmente, se X >> 1, 0 espalhamento é regido pelas leis da Gtica
geométrica (espalhamento por particulas atmosféricas grandes em relagdo ao A

incidente). Estes diferentes regimes de espalhamento séo ilustrados na

Figura 11, em funcdo do raio da particula e do comprimento de onda da radiacdo

incidente.
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3.3. ALEIDE BEER-LAMBERT-BOUGUER

A lei de Beer-Lambert-Bouguer descreve a atenuacdo da radiagéo
eletromagnética ao atravessar um meio homogéneo. Ao atravessar um meio material de
volume dV = dA ds, a radiagdo pode interagir através de diferentes processos. O feixe
direto pode ser atenuado por absorcao de fotons pelo meio material ou espalhamento de
fotons para outras direcdes.
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Figura 12 — Esquema simplificado para explicacdo da lei de Beer-Lambert-Bouguer.

Supondo a auséncia de emissao de radiacdo difusa produzida pelo espalhamento
multiplo, a intensidade da radiacédo (radiancia espectral L, , [W.m™2.sr~t. um™1]) que
emerge em s, sofre uma reducdo (dL;) em relacdo ao que entra em s; devido as

interacdes do feixe com a matéria contida neste volume de ar:
dL;L = _bext L;L ds (4)
onde a constante de proporcionalidade b,,(4,s) é o coeficiente linear de extin¢do do

meio.

Integrando-se (4) entre s; e sy, tem-se que:

Li(s2) = Ly(s) exp (= [ bexeads) ()

O expoente da equacdo 5 é denominado espessura oOtica do meio material (5,):

Ly (s2) = Ly (s1) exp(—6,) (6)
A equacéo 6 é conhecida como a Lei de extincdo de Beer-Lambert-Bouguer, que

mostra que a intensidade da radiacdo decai exponencialmente ao longo do caminho

6tico percorrido.

3.4. PROPRIEDADES INTENSIVAS E EXTENSIVAS DO AEROSSOL
ATMOSFERICO

As particulas de aerossol tem um efeito direto no sistema climatico através do
espalhamento e da absorcdo da radiagdo. Ambos 0s processos removem energia de um
feixe de radiagcdo que atravessa um meio, causando a atenuagdo do feixe (extingéo).
Neste trabalho foram realizadas medidas tanto do coeficiente de espalhamento quanto

de absorcdo de radiacao.
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As propriedades intensivas do aerossol sdo aquelas que ndo dependem da
concentracdo de particulas e estdo associadas com as suas propriedades intrinsecas.
Neste estudo, algumas propriedades intensivas dos aerossois foram calculadas, como:
expoente Angstrom de espalhamento (SAE) e absorcdo (AAE) e albedo de
espalhamento simples (wo). Essas varidveis sdo Uteis na obtencdo de informacdes
adicionais sobre a natureza fisica e quimica das particulas de aerossol medidas nos sitios

experimentais.

3.4.1. Coeficiente linear de extingao (Dey):

O coeficiente de extingdo em um dado comprimento de onda A de uma camada

atmosférica contendo varias particulas € um parametro definido como:
bext = CextN (7)

onde N é a concentracdo numérica das particulas ou moléculas (m™) e Cex € a Secéo de
choque de extin¢do de uma Unica particula, em unidades de m2. A secdo de choque de
extingdo representa a area efetiva de uma Unica particula. A absorcdo e espalhamento
ocorrem simultaneamente na atmosfera porque todas as moléculas e particulas tanto
absorvem guanto espalham a radiacao (Seinfeld & Pandis 2006). Logo, o coeficiente de

extingdo é a soma dos coeficientes de absorgéo (b,ps) € de espalhamento (b.gp).

3.4.2. Espessura otica de extingao (Jex:):

A espessura 6tica de extingdo em um determinado comprimento de onda A €
definida como a integragéo do coeficiente linear de exting¢do b,,;(4), a0 longo de um
caminho ds, e representa a quantidade de particulas em toda a coluna atmosférica
responsaveis pela extin¢do da radiacdo solar no comprimento de onda A ao longo do

caminho optico ds:

Soxt (D) = [ bexe(Dds (8)

Esta grandeza pode ser decomposta nas componentes de absor¢do e

espalhamento da seguinte forma:

Oext (1) = 5esp(/1) + Saps(A) (9)
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3.4.3. Profundidade 6tica de extingéo (t):

A espessura Otica medida na vertical € definida como profundidade Otica de

extin¢do 7 (ou AOD) em um determinado comprimento de onda A:
T(A) = cosO §(A) (10)

onde 6 é o angulo zenital solar (angulo formado entre a vertical e o sol). Analogamente

aequacao 9:
Text(A) = Tesp D) + Taps(A) (11)

Neste trabalho, a profundidade Optica sera referida como AOD (do inglés,
Aerosol Optical Depth). As profundidades dpticas de absorcao e espalhamento serdo

referidas como AAOD e SAOD, respectivamente.

3.4.4. Albedo de espalhamento simples (wy):

O albedo de espalhamento simples de um determinado comprimento de onda A é
definido como a razdo entre o coeficiente de espalhamento e o coeficiente de extincao.
Ele ¢ interpretado como a fracdo do feixe incidente que é espalhada pela matéria numa
parcela de ar, sendo que o restante é absorvido pela matéria:

Wy = 252 = 1 — Dabs (12)
0 bext bext

Na coluna atmosférica o wy€é calculado utilizando os valores de 7., € 74,5 NO

lugar de b, € bgps da equagao 12, respectivamente.

Valores de ®o préximos de 1 indicam particulas de aerossol puramente
espalhadoras (e.g. sulfato de amonia), enquanto que baixos valores de wo (0,1-0,6)
indicam a predominancia de aerossois absorvedores (e.g. black carbon). Neste trabalho,
o0 albedo de espalhamento simples sera referido como SSA (do inglés, Single Scattering
Albedo).
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3.4.5. Expoente de Angstrém de Espalhamento (SAE)

O coeficiente Angstrom de espalhamento (SAE) representa a dependéncia
espectral do coeficiente de espalhnamento (besp) ou da espessura otica de espalhamento
(Tesp). Uma vez que estas grandezas decrescem monotonicamente com o comprimento
de onda, aproxima-se esta dependéncia pela lei de poténcia (Angstrom, 1929):

o,(1) =B-1"54E  (13)

onde B € uma constante denominada de coeficiente de turbidez.

Os expoentes Angstrom de espalhamento tem relagdo com o tamanho médio da
populagédo de particulas. Para uma distribui¢ao de tamanho “monomodal®, SAE maiores
que 2 indicam a predominancia de particulas finas, geralmente associadas a poluicéo
urbana ou queima de biomassa. Por outro lado, SAE préximos de 1 indicam a presenga
de particulas na moda grossa, tipicamente associadas ao sal marinho e poeira mineral
(Schuster et al., 2006).

3.4.6. Expoente de Angstrém de Absorcdo (AAE):

O coeficiente Angstrém de absorcdo (AAE) representa a dependéncia espectral
do coeficiente de absorcao bgps €, portanto, seu calculo é feito a partir da medida do baps
em diversos comprimentos de onda. O AAE é calculado de maneira semelhante ao
Angstréom de espalhamento (SAE), descrito no subitem anterior. Este parametro 6tico
esta relacionado com as propriedades fisicas e quimicas do aerossol (Rizzo et al., 2011).
O BC tipicamente segue uma dependéncia espectral A.;, obtendo-se uma AAE de 1
(Bergstrom et al. 2002), enquanto o carbono orgénico em aerossois de queima de
biomassa e poeiras minerais contribuem para a absorcdo de luz no ultravioleta e regides
espectrais do UV, resultando em um AAE maior que a unidade (Kirchstetter 2004).
Valores de AAE maiores que 1,5 tem sido observados para aerossoéis de poeira mineral
(Bergstrom et al. 2007; Russell et al. 2010).
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4. METODOLOGIA

Para atingir os objetivos propostos neste trabalho, foram feitas observac6es das
propriedades Oticas do aerossol em diversas regides da bacia Amazonica. Pela primeira
vez foi feita uma caracterizacdo da profundidade Otica espectral de absorcdo e
espalhamento dos aerossois urbanos e de queimadas obtida pelos fotdmetros solares da
AERONET nesta regido. Medidas dos coeficientes de espalhamento e absorcéo
espectrais in-situ também foram realizadas em diversas regides durante o experimento
GoAmazon2014/5. Os locais de estudo envolveram tanto regifes preservadas guanto
regides impactadas pelas atividades antropicas na Amazonia. As regides de estudo bem

como a instrumentagéo utilizada seréo descritas detalhadamente a seguir.

4.1. DESCRICAO DO EXPERIMENTO GOAMAZON2014/5

O experimento GoAmazon2014/5 procura entender como o ciclo de vida de
aerossois e nuvens € influenciado pelos poluentes da cidade de Manaus em meio a
floresta tropical. Em janeiro de 2014 o experimento foi iniciado, colocando em operacgédo
diversas estacdes a diferentes distancias vento acima e vento abaixo da cidade de
Manaus.

Manaus é uma cidade que possui 2 milhGes de habitantes e uma frota veicular de
aproximadamente 700 mil veiculos, cercada por milhares de quilémetros de floresta,
criando uma érea urbana isolada dentro da Bacia Amazdnica. E grande o suficiente para
ter um efeito de ilha de calor urbana de até 3 °C em relacdo a floresta circundante (de
Souza & dos Santos Alvala 2014). A regido vento abaixo de Manaus ira alternar entre
um ambiente muito limpo e um ambiente com forte influéncia da pluma de poluicédo da
cidade, com o nimero de particulas e concentragfes em massa sendo da ordem de 10 a
100 vezes maior durante a presenca da pluma (Kuhn et al. 2010). O estudo dos
processos atmosféricos nessa regido é importante para avaliacdes regionais e globais de
mudancas climaticas. Portanto, um conjunto detalhado de medidas de propriedades
Oticas do aerossol foi realizado em 4 regides diferentes, seguido de estudos detalhados
de transporte meteorologico.

Trés sitios de amostragem do experimento foram localizados vento acima da
pluma Manaus: ATTO (TOa), ZF2 (T0z) e EMBRAPA (T0e); e um site localizado

vento abaixo da pluma: Manacapuru (T3).
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Em todos os sites, um grande conjunto de medicdes foi realizado: medidas das
propriedades oOticas do aerossol, como espalhamento e absorcdo espectral da luz;
distribuicdo de tamanho; composi¢do quimica; componentes organicos e inorganicos;
CCN; profundidade otica, entre outras medidas. O enorme conjunto de dados coletados
representa um novo marco para o estudo do clima e da qualidade do ar na Amazénia. A
cidade de Manaus e os sitios de investigacdo sdo mostrados na Figura 13. As
coordenadas de latitude e longitude de cada local s&o listadas na Tabela 1.

JATTO (T0a)

Figura 13 - Sitios de
d2F2 (T02) Amostragem do
Experimento  GoAmazon
Embrapa (TOe) 2014/5

dManacapuru (T3)

-

Tabela 1: Coordenadas de cada sitio observacional do experimento GoAmazon2014/5.

Sitio Lat I(‘ool\(l:)alilz_%%? L) Dis:k%3 T Descricdo do site
Toa  ATTO  -21466° -59.0050° 1514 Floresta 150 km vento
Toe EMBRAPA -2.8942°  -50.9718° 225 Pasto a 25 km norte de
Manaus
Toz  zF2  -25046° 602003  gog  orestaafokmmortede
T3 Manacapuru -3.2133°  -60.5987° 69.4 Pasto 60 km vento abaixo

de Manaus

O site TOa € o Amazonian Tall Tower Observatory (ATTO) e fica a cerca de 160
km ao Norte de Manaus. Vento acima deste sitio, no sentido do vento dominante
(nordeste a leste), grandes areas cobertas por florestas ndo perturbadas se estendem por
centenas de quilémetros. A nordeste, o local com densa atividade humana mais proximo

fica na regido costeira das Guianas e do Estado do Amapa, ha cerca de 1100 km de
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distancia. A sudeste, os estados densamente povoados do nordeste brasileiro ficam a
distancias superiores a 1000 km. A origem das massas de ar na estagcdo ATTO muda ao
longo do ano, conforme a Zona de Convergéncia Intertropical (ZCIT) sofre mudancas
sazonais sobre a Bacia Amazonica, resultando em grandes diferencas das condicdes
meteorologicas e composicdo atmosferica (Andreae et al. 2012). Durante a estacao
chuvosa, massas de ar chegam predominantemente de nordeste ao longo de quildometros
de cobertura de floresta tropical limpa. Durante este periodo, o transporte de longas
distancias do Atlantico e da Africa traz episodios de aerossol marinho, areia do Saara, e
fumaca de queimadas da Africa Ocidental. Este padrdo muda abruptamente no final de
maio quando os ZCIT se deslocam para o norte do ATTO e a estagdo amostra massas de
ar do hemisfério Sul. A rosa dos ventos para estacdo seca (15 junho - 30 novembro) e
estacdo chuvosa (1 dezembro - 14 junho) estdo ilustradas na Figura 14 e indicam a
predominancia do vento vindo de leste. Uma ligeira mudanca de direcdo do vento em
direcdo a ENE é observado durante a estacdo chuvosa, enquanto os fluxos sdo
principalmente de leste durante a estagédo seca.

a) Dry Season : b) Wet Season
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Figura 14- Rosa dos ventos para a (a) estacao seca (15 jun - 30 nov) e (b) estacdo chuvosa (1 dez — 14
jun) com base em médias de meia hora de velocidade e dire¢do do vento, medidas a 81 m agl para o
periodo de 18 de outubro de 2012 a 23 de julho de 2014.

A estacdo ATTO estd em operacdo desde meados de 2012, realizando medidas
continuas da composicdo da atmosfera em condi¢des de background, com pouca ou
nenhuma influéncia da pluma de Manaus na regido. O Instituto de Fisica da
Universidade de S&o Paulo (IFUSP) estd realizando medidas de absorcgéo,
espalhamento, distribuicdo de tamanho, CCN e composi¢do quimica em parceria com 0
Instituto Max Planck que mede parametros similares com outra instrumentacao, além de

compostos gasosos (O3, CO, CH4, CO,, N2O e outros gases). A torre de 325 m de altura
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foi inaugurada em agosto de 2015, portanto as medidas foram feitas a partir de uma
torre de 80 m muito proxima da torre ATTO.

O sitio TOe, ou EMBRAPA (Empresa Brasileira de Pesquisas Agropecuarias),
estd localizado cerca de 25 km ao norte do limite da area metropolitana de Manaus
(Barbosa et al. 2014). Este site foi construido para operacdo do sistema Raman Lidar,
que necessita de eletricidade continua e também Internet de alta qualidade para sua
operacdo. Um fotdbmetro solar da rede AERONET também foi instalado neste site e esta
funcionando continuamente desde 2011.

O site TOz esta na reserva ecologica ZF2, que tem sido parte central de estudos
na Amazonia hd mais de 20 anos. Uma das torres da ZF2 (K34) tem sido a peca central
do Experimento de Grande Escala da Biosfera-Atmosfera (LBA) desde a sua construgéo
em 1999 (Araujo 2002). A outra torre (TT34) foi estabelecida para o experimento
AMAZE em 2008 (Martin et al. 2010). Neste trabalho, medidas de absorcdo espectral
dos particulados PM10 e PM2.5 foram realizadas neste site durante a estagdo chuvosa.

Todos os locais intitulados TO estdo localizados vento acima da cidade de
Manaus, geralmente em condicGes de atmosfera limpa. No entanto, estes sites podem
receber esporadicamente a pluma de poluicdo de Manaus, transportada pelos ventos
locais (Chen et al. 2015).

O sitio T3 esté localizado a 70 km vento abaixo de Manaus, 0 que representa um
tempo de 2 a 6 horas para que a massa de ar vinda de Manaus atinja o site, dependendo
da velocidade do vento. O sitio experimental T3 é um local de pastagem situado na
estrada que liga Manaus a cidade de Manacapuru. Manacapuru estd a 10 km a sudoeste
do T3, o que significa que o sitio experimental T3 ndo é afetado constantemente pelas
emissdes de Manacapuru, dados os padrées predominantes do vento. Foram instalados
cerca de 19 containers no local, com um amplo conjunto de medidas de propriedades de
aerossois, incluindo absorcdo e espalhamento espectrais. Um fotémetro solar da
AERONET também foi colocado em operacdo neste site em dezembro de 2013.
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4.2. SENSORIAMENTO REMOTO DA ATMOSFERA — A REDE AERONET

4.2.1. Medidas de radiacdo solar direta e difusa

A AERONET (Aerosol Robotic Network) é uma rede de sensoriamento remoto
em solo que faz o monitoramento global da profundidade 6tica do aerossol (AOD) e de
outras propriedades derivadas do algoritmo inversdo, como distribuicGes de tamanho de
aerossois e albedo de espalhamento Unico, integrados na coluna atmosférica.

Os radiémetros solares, modelo CIMEL Eletronic 318A, sdo constituidos de
sensores aos quais séo acoplados colimadores projetados para rejeitar a luz difusa. Os
radibmetros automaticos fazem medidas da radiacdo solar direta com um campo de
visdo de 1,2° a cada 15 minutos nos comprimentos de onda (nominais) de 340, 380,
440, 500, 675, 870, 940, and 1020 nm. Estas medidas da extingédo solar séo utilizadas
para calcular a profundidade o6tica (AOD) para cada comprimento de onda, exceto o
canal de 940nm, que € usado para calcular a coluna de vapor d'agua precipitavel. A
partir do calculo da extin¢do da radiacdo solar, a espessura Otica espectral das particulas
de aerossol é calculada de acordo com a lei de Beer-Lambert-Bouguer (equagdo 6). A
profundidade Gtica de extincdo pode ser dividida em suas varias componentes (extingdo
por aerossois, espalhamento molecular e absorcdo gasosa). A fim de determinar a
espessura oOtica devida apenas as particulas de aerossois, a atenuacdo de radiacdo solar
por outros gases que possam interferir nas medidas s&o estimadas e removidas.

Além das medidas de radiacdo solar direta, os fotdbmetros solares da rede
AERONET fazem medidas da radiacdo solar difusa com o intuito de observar o
espalhamento espectral dos aerossoéis (Figura 15). Apenas quatro bandas espectrais sdo
utilizadas para as medic¢des da radiacdo solar difusa (440, 675, 870 e 1020 nm), que sdo
tomadas em intervalos de aproximadamente 1 hora ao longo do dia. As medidas séo
realizadas no almucantar (varredura do angulo azimutal com inclinagdo do instrumento
igual ao angulo zenital solar), e no plano principal (plano vertical no qual o angulo
azimutal é constante). Estas medidas em conjunto com as medidas diretas da AOD séo
utilizadas para obter a distribuicdo de tamanho de aerossoéis integrado na coluna e
indices de refracdo. Utilizando estas informacbes microfisica, o albedo simples é

calculado.
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Figura 15 - Medidas de radiacdo difusa dos fotdmetros solares da AERONET (Sena 2013).

Um algoritmo de inversdo é utilizado em conjunto com medidas da radiacao
direta e difusa para calcular diversas propriedades das particulas de aerossol integradas
na coluna atmosférica. Esta técnica requer hipéteses adicionais com relacéo a forma das
particulas, interacdo com a superficie e processos de espalhamento multiplo. O produto
gerado pelo algoritmo de inversao da AERONET fornece a distribuicdo volumétrica de
tamanho de particulas divididas em 22 faixas para o raio da particula (equidistantes na
escala logaritmica) entre 0,05 e 15 um e o indice de refragdo complexo espectral para 0s
comprimentos de onda correspondentes as medidas de radiancia celeste. A distribuicédo
de tamanho e o indice de refracdo complexo, obtidos pelo instrumento, determinam a
funcdo de fase para 83 angulos de espalhamento, o albedo simples e o fator de
assimetria para cada banda espectral. Todos os parametros sédo calculados apenas
quando o angulo zenital solar for maior do que 50°.

No cddigo de inversédo utilizado pela rede AERONET, as particulas de aerossol
estdo particionadas em duas componentes: esféricas e nao esféricas. A componente
esférica € modelada por um conjunto de esferas polidispersas (que possuem diferentes
tamanhos) e homogéneas (é assumido um mesmo indice de refracdo complexo para
todas as particulas de todos os tamanhos). As propriedades sdo calculadas pela teoria
Mie pelo método de ordenadas discretas descrito em Nakajima & Tanaka 1988. A
componente ndo esférica é tratada como uma mistura de particulas esferoidais
polidispersas, homogéneas, orientadas aleatoriamente. O método utilizado para calcular
essas particulas é baseado no modelo de mistura de formatos de esferdides polidispersos
aleatoriamente orientados descrito em detalhes por (Dubovik et al. 2002; Dubovik et al.

2006).
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A AERONET segue um protocolo para garantia de qualidade de dados (nivel
2.0), onde séo eliminados dados contaminados pela presenca de nuvens e dados cuja a
AOD em 440 nm seja menor do que 0,4. Esta Gltima condicdo (AOD<0,4) ndo foi
aplicada aos dados nivel 2.0 utilizados neste trabalho dado que durante a estagdo
chuvosa a AOD permanece abaixo de 0,2 na regido Amazénica. Também sdo aplicadas
correcOes devidas a problemas de calibracdo e degradacdo do instrumento (Eck et al.
2010). A incerteza na AOD varia entre 0,01 e 0,02 e depende do comprimento de onda,
com os erros mais elevados para o UV (Holben et al. 1998). Para o expoente Angstrom,
esta incerteza varia de 0,03 a 0,04 (Schuster et al. 2006) e de 0,03 a 0,07 para 0 SSA
(Dubovik et al. 2002).

4.2.2. Forcante Radiativa do Aerossol como produtos da AERONET

O algoritmo da AERONET calcula a forcante radiativa direta do aerossol como
sendo a diferenca entre a irradiancia (ou fluxo) global integrada em todo o espectro,
com e sem a presenca de aerossol, computados no topo da atmosfera (TOA, do inglés
Top of Atmosphere) e na superficie (BOA, Bottom of Atmosphere).

AFroa = Figa — Floa (14)

AFgoa = Fgoa — Fioa (15)
onde F e F° sdo as irradiancias com e sem aerossol, e as setas para cima T indicam
fluxo ascendente, e para baixo 4 indicam fluxo descendente. Esta escolha dos sinais
implica que valores negativos estdo associados a efeito de esfriamento e valores
negativos ao aquecimento, tanto na superficie (BOA) quanto no topo da atmosfera
(TOA).

As propriedades detalhadas de aerossdis sdo utilizadas para calcular as
irradidncias ascendentes e descendentes no topo da atmosfera e na superficie na faixa
espectral entre 0,2 e 4,0 um a partir do cédigo de transferéncia radiativa GAME (Global
Atmospheric Model) (Dubuisson et al. 1996). A forcante radiativa de aerossois também
é calculada para a mesma faixa espectral. As simulac¢fes utilizam interpolacdes e
extrapolagBes das propriedades Oticas de aerossdis obtidas nos comprimentos de onda

das medidas de radiancia celeste.
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4.2.3. Descricdo das estacdes da AERONET estudadas

Para o estudo dos aerossois de queimadas, foram feitas analises no sitio de Alta
Floresta — MT (9.87134°S, 56.10445°0). Inicialmente, quando a estacdo foi instalada,
ficava em uma area de transicdo entre floresta e pastagem. Esta estacdo esta localizada
no chamado Arco do Desflorestamento, regido que se estende do sudeste do estado do
Maranhdo, ao norte do Tocantins, sul do Par4, norte do Mato Grosso, Rond6nia e sul do
Amazonas e sudoeste do estado do Acre. Nesta regido se encontra 0 maior nimero de
focos de queima de biomassa do Brasil. As medidas com fotémetros solares da
AERONET estdo sendo realizadas continuamente em Alta Floresta desde o ano 2000. A
longa série temporal dos dados permite uma boa caracterizacdo dos aerossois de
queimadas nesta regiéo.

Para o estudo de aerossois provenientes de polui¢do urbana, foram analisados os
sitios ARM-Manacapuru e Manaus-Embrapa da AERONET. Estes sitios experimentais
sdo parte do experimento GoAmazon2014/5 e ja foram descritos no subitem anterior. O
fotdmetro solar da AERONET esta em operacdo no sitio da Embrapa desde 2011,
enquanto que o fotdmetro do T3 esta coletando dados desde dezembro de 2013. As
coordenadas de latitude e longitude de cada local onde estdo instalados os fotdmetros
solares da AERONET e o periodo de funcionamento do instrumento estéo listados na
Tabela 2.

Tabela 2: Coordenadas de cada sitio de amostragem da AERONET e periodo de
amostragem dos fotdbmetros solares.

Localizacao . .
Lat. (°N)  Long. (°L) Periodo de funcionamento
Alta Floresta -0.8713°  -56.1044°  2000-2015

Manaus-EMBRAPA -2.8942°  -59.9718°  2011-2015
ARM-Manacapuru ~ -3.2133°  -60.5987°  2014-2015

4.3. MEDIDAS DE ESPALHAMENTO E ABSORCAO ESPECTRAIS IN-SITU

Nesta secdo sera descrita brevemente a instrumentacéo utilizada neste trabalho
para medir a absorcdo e espalhamento espectrais de particulas de aerosséis. Devido a
alta umidade na regido Amazonica, antes de serem amostrados, 0S aerossois passaram
por um processo de secagem através do sistema de difusdo em silica gel, reduzindo a

umidade relativa da amostra de ar para valores abaixo de 40%. Os instrumentos in-situ
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amostraram aerossois com resolucdo temporal de 1 minuto e médias de 30 minutos

foram calculadas para as analises.

4.3.1. MAAP — medidas de absor¢do em tempo real

Medidas de absorcdo foram feitas utilizando o fotdmetro MAAP (MultiAngle
Absorption Photometry — Thermo Inc., Model 5012) (Petzold et al., 2005). O MAAP
reporta em tempo real a concentracdo de black carbon em 637 nm, que é convertida
para coeficientes de absorcdo assumindo um coeficiente méssico de absor¢do MAC =
6,6 m?/g. O instrumento mede simultaneamente a atenuacdo Otica e a reflexdo de luz
por particulas depositadas em um filtro para varios angulos de deteccdo (Petzold et al.,
2005). Para fazer a medida exclusiva da absorcdo, o MAAP realiza o célculo de
transferéncia radiativa através filtro contendo aerosséis e desconta o espalhamento
otico.

As medidas foram realizadas a cada minuto e uma corre¢do de 5 % foi aplicada
aos dados para um ajuste de comprimento de onda (Mdller et al. 2011). Foram
calculadas médias de 30 minutos, resultando em um limite de deteccéo de 0,13 Mm™
(Petzold et al. 2005) . A Figura 16 mostra uma ilustragdo do instrumento e o desenho
esquematico de seu funcionamento.

Light Source (LED — 670nm)

Reflectance v Reflectance
Photodetectors Photodetectors
165deg \ o 135deg

Aerosol Spot —
e—

'\\\
Filter Substrate

\ |

~
Transmission Photodetector

Figura 16 - Desenho esquematico do principio de funcionamento do MAAP. Simultaneamente a medida
de absorcéo em um filtro de fibra de vidro, o espalhamento 6tico € determinado e descontado através de
um algoritmo desenvolvido para o instrumento.
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4.3.2. A medida da absorcao espectral de aerosséis com Aetaldmetro

O Aetaldmetro € um instrumento que estima a concentracdo de BC presente na
atmosfera em tempo real. O seu principio de funcionamento (Figura 17) consiste em
medir a atenuacdo de um feixe de luz transmitida por um filtro que esta continuamente
coletando amostra de aerossol com resolucdo temporal de 1 minuto. A atenuagdo Otica
(ATN) é definida como:

ATN =100-In"  (16)

onde I, representa a intensidade de luz transmitida pelo filtro limpo, e I a intensidade de
luz transmitida ap6s a exposicéo do filtro. A atenuacdo 6tica é funcdo do comprimento
de onda da luz incidente (1), de modo que a concentragdo de BC pode ser determinada

para comprimentos de onda fixos:
[BC] = Gaps(D)/MAC (17)

A concentracdo em massa de BC ¢é calculada a partir da mudanca na atenuagédo
Gtica a 880 nm no intervalo de tempo selecionado utilizando o coeficiente massico de
absorcdo de 7,77 m?/g (Drinovec et al. 2015). Neste comprimento de onda, outras
particulas de aerossois (carbonaceos ou minerais) absorvem significativamente menos a
radiacdo e, portanto, a absorcdo pode ser atribuida somente ao BC (Sandradewi et al.
2008; Fialho et al. 2006). As medidas em regides espectrais distintas (370, 470, 520,
590, 660, 880 e 950 nm) permitem a andlise espectral dos dados. A analise da
dependéncia da absorcdo com o comprimento de onda pode ser importante para a
determinacédo da fonte emissora de BC ou a deteccdo de poeira mineral (Collaud Coen
et al. 2004) a partir da dependéncia do albedo de espalhamento Unico com o

comprimento de onda.
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Figura 17 - Principio de funcionamento do Aetalémetro modelo AE33, com dois feixes de referéncia de
medidas para calculos de corre¢des para efeito de filter loading.

Nos experimentos que integram este trabalho, foram utilizados diversos modelos
de Aetalometros da Magee Scientific que mediram a dependéncia espectral do
coeficiente de absorcdo em 7 comprimentos de onda. No ATTO foi utilizado um AE30
(A=370, 470, 520, 590, 660, 880, 950nm), na ZF2 foi utilizado o modelo AE33 com 0s
mesmo comprimentos de onda do AE30 e, finalmente, no T3 foi utilizado o modelo
AE31 (A= 370, 430, 470, 565, 700, 880nm).

4.3.3. A medida do espalhamento espectral com Nefelometros

O nefelémetro mede o coeficiente de espalhamento de luz devido a presenca de
particulas na atmosfera. Durante a operacdo deste instrumento, a amostra de ar é
bombeada através do inlet para uma camara volumétrica de analise, onde a amostra é
iluminada sob uma faixa de 7° a 170° por uma lampada halogénica. O volume
amostrado passa por uma serie de obturadores ao longo do eixo principal do
instrumento, sendo em seguida analisado por trés tubos fotomultiplicadores (azul, verde
e vermelho). O espalhamento de particulas é observado em um anteparo com alta
eficiéncia de absorcdo de luz para minimizar a possibilidade de espalhamento pelas
paredes internas do instrumento (Rizzo 2006). Periodicamente, uma valvula situada no
inlet é acionada para drenar toda a amostra de aerossois do interior do instrumento para
que se possa medir o sinal de ar limpo do ambiente. Este sinal é subtraido do sinal
original para que o espalhamento medido seja exclusivamente devido a presenca de
particulas de aerossol.

No desenvolvimento deste trabalho, foram utilizados os modelos Aurora
Ecotech-3000 (A = 450, 525 e 635 nm) e 0 TSI-3563 (A = 450, 550 e 700 nm) que
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mediram o espalhamento de luz com resolucdo temporal de 1 minuto. A Figura 18

mostra o funcionamento de um nefelémetro TSI-3563.
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Figura 18 - Diagrama interno do nefelometro TSI-3563. No canto direito da figura estdo
representados o inlet e o anteparo no qual é observado o espalhamento de luz devido a
presenca de particulas no interior da camara volumétrica. No canto esquerdo estdo
representados os trés tubos fotomultiplicadores (azul, verde, vermelho) (Rizzo 2006).
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5. RESULTADOS E DISCUSSAO

Neste capitulo serdo apresentados os principais resultados obtidos a partir de
observagdes experimentais das propriedades éticas de aerossdis biogénicos, urbanos e
de queimadas na Amazonia. A secéo 5.1 apresenta uma caracterizacdo das propriedades
Oticas integradas na coluna atmosférica em uma regido fortemente impactada pela
queima de biomassa, ao longo de 15 anos de medidas. Na se¢do 5.2 sdo mostrados 0s
efeitos da poluicdo urbana de Manaus sobre a floresta tropical a partir de medidas
conjuntas com fotbmetros solares e instrumentos in-situ durante o experimento
GoAmazon2014/5. Por fim, a secdo 5.3 mostra 0 impacto dos aerossdis biogénicos

naturais para a absorcéo da radiacdo solar em uma regiéo de floresta preservada.

51. MEDIDAS DAS PROPRIEDADES OTICAS DE AEROSSOIS NA
AMAZONIA ATRAVES DA REDE DE FOTOMETROS SOLARES DA
AERONET

Muitos estudos tém se preocupado em entender como 0s eventos anuais de
queima de biomassa interferem nas propriedades éticas dos aerossois atmosféricos na
regido Amazonica e, consequentemente, no balanco radiativo terrestre. Para isto,
medidas de propriedades Oticas de aerossOis por sensoriamento remoto tém sido
realizadas em vérias localidades da Amaz6nia ao longo de 15 anos continuos de
medidas.

A profundidade Otica do aerossol estid relacionada com a quantidade de
particulas opticamente ativas na coluna atmosférica, sendo uma grandeza importante
para o célculo da forcante radiativa. A Figura 19 ilustra a série temporal da
profundidade Otica obtida pelos fotémetros solares da AERONET em algumas
localidades da bacia Amazonica. As principais regides de interesse deste trabalho séo:
Alta Floresta, Manaus-EMBRAPA e Manacapuru, sendo que as duas uUltimas foram
operadas dentro do escopo do experimento GoAmazon2014/5, cujos resultados serdo

discutidos na préxima segao.
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Figura 19 - Medidas da profundidade 6tica em 500 nm para diferentes regides da Amazdnia desde 2000,
utilizando os fotdmetros solares da AERONET

Existe uma forte sazonalidade nas medidas de profundidade ética para todos os
sitios observados. 1sso se deve as emissdes de queimadas, que atingem seus valores
maximos entre 0s meses de agosto e outubro. O restante do ano é caracterizado por
baixos valores de AOD, tipicamente abaixo de 0,2 na faixa do visivel. Também como
indicado pela AOD, a intensidade das queimadas varia significativamente ao longo dos
anos e também de uma regido para outra. Uma das maiores cargas de aerossois foi
observada em Alta Floresta, que esta localizada no arco do desflorestamento, regido
caracterizada por forte influéncia de queimadas e intensas atividades de mudancas de
uso do solo. Os sitios menos impactados pela queima de biomassa foram a Embrapa e
Manacapuru, localizados na Amazonia central. Além disso, os valores mais altos de
AOD ocorreram nos anos de 2005, 2007 e 2010, quando também foram detectados os
maiores numeros de focos de incéndios no Brasil (Figura 20), e foram os anos com

secas mais severas na regido Amazonica (Marengo et al. 2008; Ten Hoeve et al. 2012).
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Figura 20 - Numero de focos de incéndio detectados por imagens de satélite (INPE,2015). Os pontos
verdes e vermelhos representam as médias da profundidade Gtica de aerossdis em 500 nm calculadas
durante a estacdo seca em Alta Floresta e Cuiabd, respectivamente, utilizando os fotdmetros solares da
AERONET.

Um dos produtos de inversdo da AERONET fornece a profundidade Gtica de
absorcdo (AAOD) e de espalhamento (SAOD). A Figura 21 mostra a variabilidade
interanual tipica destas duas grandezas medidas no sitio de Alta Floresta, ilustrando o
efeito da populacdo de aerosséis na extincdo da radiacdo ao longo do ano. Foram
calculadas médias para cada dia do ano de todos os dados disponiveis de 2000 a 2014,
periodo em que o instrumento funcionou ininterruptamente. E possivel observar que o
espalhamento é o efeito dominante na extingdo da radiacdo nesta regido. Durante a
estacdo chuvosa (fevereiro-junho), a profundidade Otica de espalhamento média é de
0,04 £ 0,01, enquanto que a profundidade Gtica de absorcdo média equivale a 0,007 +
0,006. Além disso, é observado um aumento em, aproximadamente, uma ordem de
grandeza tanto da AOD de absorcdo quanto de espalhamento durante a estacdo de
queimadas (agosto-outubro) devido a presenca de aerossois de queimadas. Estas
particulas apresentam propriedades Oticas bastante distintas dos aerossdis naturais
emitidos pela floresta e devido as grandes concentracfes, alteram significantemente a

quantidade de radiagéo solar que € absorvida e espalhada na atmosfera.
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Figura 21 - Variagdo interanual tipica da profundidade Optica de absorcdo e de espalhamento em Alta
Floresta, representando a média diaria de todos os dados obtidos ao longo de 15 anos de medidas (2000-
2014). A banda sombreada representa a estacdo seca (agosto-outubro).

O forte aumento da concentracao de aerossois é acompanhado por uma alteragédo
significativa na distribuicdo de tamanho das particulas, uma vez que a maioria das
particulas emitidas durante eventos de queimadas pertence a moda fina (Schafer et al.
2008; Eck et al. 2010). A variacdo interanual tipica da distribuicdo volumétrica de
tamanho das particulas de aerossol bem como a fracdo da moda fina da AODg7snm estdo
apresentadas na Figura 22. A distribui¢do de tamanho é baseada em uma distribuicdo
bimodal e apresenta um aumento considerdvel de particulas na moda fina (sub-
micrométrica) na estacdo seca, com raio volumétrico médio de 0,15 um, em funcédo da
queima de biomassa. O particulado grosso corresponde, em grande parte, ao aerossol
biogénico com raio volumétrico compativel com o medido por Schneider et al. (2011)

ao nivel do solo 1,6-5 pm.
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Figura 22 - (a) Distribui¢do volumétrica de tamanho para o sitio de Alta Floresta, representando a media
semanal de todos os dados obtidos ao longo de 15 anos (2000-2014); (b) Fracdo da moda fina da
AODg75,m (FMF) obtida pelo produto de inverséo.

A fracdo de moda fina (FMF) da AOD representa a contribuicdo relativa desta
moda para a profundidade ética total do aerossol. Este pardmetro pode ser usado como
um indicador geral da presenca de aerossol antrépico, o qual € predominantemente
encontrado na moda fina (Eck et al. 2010). A moda fina do aerossol natural na
Amazonia é dominada por aerossois secundarios provenientes da oxidacdo de VOCs, e
aparecem em baixas concentracdes (Artaxo et al. 2013). Logo, no caso dos aerossoéis da
Amazonia, os valores mais elevados da FMF estdo associados com as atividades de
gueima de biomassa. Em Alta Floresta, a contribuicdo da moda fina para a AOD (tal
como indicado pela FMF) é dominante e representa aproximadamente 81 % da AOD
total na estacdo seca e 60 % na estacdo chuvosa. Essencialmente, a extin¢do devido a
moda grossa é opticamente minoritaria para 0os maiores valores de AOD quando a
fracéo fina dos aerossois de queimadas domina completamente.

A Figura 23 mostra o espectro médio da profundidade ética de absorgdo para
diferentes intervalos da FMF em Alta Floresta. E interessante notar que a profundidade

Otica de absorcdo aumenta significativamente com o aumento da fracdo da moda fina,
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ou seja, quando os aerossois de queimadas sdo dominantes. O aumento da AOD de
absorcdo é atribuido a presenca de particulas absorvedoras nas emissdes de queimadas e
é consistente com os resultados obtidos por Rizzo et al. (2013) a partir de medidas in-
situ na ZF2. Rizzo et al. (2013) observou aumento do coeficiente de absorcdo em
637nm de 0,5 Mm™ para 2,8 Mm™ da estac&o chuvosa para a estacdo seca, quando hé a

influéncia de aerossois de queimadas.
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Figura 23 - Profundidade 6tica de absorcdo espectral média em funcdo do comprimento de onda em
escala logaritmica para os intervalos da fracdo de moda fina da AODg7s5,,m em Alta Floresta ao longo de 15
anos de medidas. Também esta indicado o coeficiente Angstrém de absorgdo (AAE) médio para cada
intervalo de FMF.

O coeficiente Angstrom de absorcio (AAE) é normalmente utilizado para
caracterizar a dependéncia espectral da AOD de absor¢do em uma determinada regido.
Em Alta Floresta, 0 AAE varia de 0,75 para as observacdes dominadas pelos aerossois
biogénicos na moda grossa (FMF < 0,48) e aumenta progressivamente até uma média
de 1,60 para os casos dominados pelo aerossol de gueimadas na moda fina (FMF >
0,91). Também é possivel observar que a dependéncia da AAOD em funcdo do

comprimento de onda pode ser ajustada por uma reta em coordenadas logaritmicas.
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Muitos estudos recentes tém mostrado relacGes entre espécies absorvedoras de
radiacdo e a dependéncia espectral de absorcdo (Bahadur et al. 2012; Bond et al. 2013;
Cazorla et al. 2013). Alguns foram baseados em medig¢des de sensoriamento remoto em
locais com um forte tipo dominante, como desertos, areas urbanas poluidas, regides com
incéndios florestais, etc. Neste estudo, foi feita uma estimativa dos tipos de aerossois,
utilizando suas propriedades O&ticas espectrais para a estacdo Alta Floresta da
AERONET, que é dominada por aerossois de queima de biomassa na estagdo seca e
aerossois biogénicos na estacdo chuvosa. O método utilizado foi o0 mesmo descrito por
Cazorla et al. (2013), no qual utilizou 0 AAE como um indicador da composi¢édo
quimica do aerossol e dividiu a regido de um grafico AAE vs. SAE (também chamado
de matriz Angstrém) em diferentes regides. Cada regido deste tipo de figura esta
associada a um diferente tipo de aerossol.

A dependéncia espectral do AAE pode ser relacionada com o tipo de aerossol de
absorcdo dominante em uma mistura de aerosséis. O BC tipicamente segue uma
dependéncia espectral 1, obtendo-se uma AAE de 1 (Bergstrom et al. 2002), enquanto
0 carbono organico em aerossois de queima de biomassa e poeiras minerais contribuem
para a absorcao de radiacdo no ultravioleta e regides espectrais do azul, resultando em
um AAE maior de que 1 (geralmente na faixa de 1 a 3) (Kirchstetter 2004). Por outro
lado, a dependéncia espectral do coeficiente de espalhamento, o SAE, depende
principalmente do tamanho dominante em uma mistura de aerossois, variando de 0 a 3,
onde os maiores numeros estdo associados a particulas pequenas (moda fina) e os
nameros menores indicam a predominancia de particulas grandes (moda grossa)
(Bergstrom et al. 2007).

A grande vantagem desta classificacdo € separar as espécies absorvedoras de
aerossois em EC, OC, biogénicos e poeira mineral. Primeiramente, medidas que
representam particulas biogénicas e poeira mineral sdo separadas ao longo do eixo SAE,
uma vez que elas séo encontradas principalmente na moda grossa em comparagdo com
0S aerossois carbonaceos, que sdo encontrados principalmente na moda fina e ultrafina
perto da fonte de emissdo. Em segundo lugar, o0 EC é um absorvedor eficiente em todos
0s comprimentos de onda comparado ao OC, que absorve fortemente apenas com
comprimentos de onda curtos, separando estas especies ao longo do eixo AAE. Esta
particdo € baseada na reparticdo simplificada publicada por Bahadur et al (2012).

A fim de compreender melhor os tipos dominantes de aerossdis em Alta Floresta

para as estacdes seca e chuvosa, a matriz Angstrém foi aplicada para todos os dados de
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nivel 2.0 disponiveis, conforme ilustrado na Figura 24. De fato, durante a estacdo
chuvosa o aerossol atmosférico foi classificado majoritariamente como particulas
biogénicas. Durante a estacdo seca, foi observada a predominancia de EC e OC
provenientes da queima de biomassa que se somam ao aerossol biogénico natural. Estas
particulas sdo introduzidas na atmosfera alterando significativamente suas propriedades
fisicas. O EC emitido nos eventos de queimadas é o responsdvel pelo aumento da
profundidade 6tica de absor¢do que foi observada na Figura 21, enquanto que o OC é o

responsavel pelo aumento do espalhamento expresso pelos maiores valores de SAE.
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Figura 24 - Matriz Angstrém com medidas de fotometria solar em Alta Floresta (dados com nivel 2.0)
para as estacGes seca e chuvosa.

Este resultado também deixa claro que o OC ¢ a fracdo dominante na estacao
seca. Isso esta de acordo com o que foi obtido por Mayol-Bracero (2002) na mesma
regido. A partir de andlises de combustdo térmica, o autor estimou que o carbono
organico representa a fracdo dominante (~ 84 %) do aerossol carbonéceo derivado da
gueima de biomassa (combustdo lenta), e o EC representa cerca de 16 % do carbono
total. Medidas recentes de espectroscopia de massa mostram que o OC representa cerca
de 82 % do PM1 (Brito et al. 2014).
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Durante a estacdo chuvosa nenhuma medida do fotémetro foi classificada como
puramente dust, ao contrario do que era esperado dado o conhecido transporte anual de
poeira saariana no nordeste Ameérica do Sul durante esta época do ano. Isto pode ser
devido as condigdes predominantes de céu nublado durante a estacdo chuvosa, limitado
a disponibilidade de dias com condi¢Ges adequadas para realizacdo de medidas de
qualidade no almucantar, resultando em um ndmero relativamente baixo de medi¢oes
bem-sucedidas Nyet = 633 (36 % do numero total de medi¢cdes N = 1739). Outro fator
importante na identificacdo de soil dust é que as emissdes do deserto do Saara
atravessam o oceano Atléantico e cerca de 1500 km de floresta antes de ser observado na
Amazonia. Isto acarreta misturas internas entre dust, aerossol biogénico e aerossol
marinho, dificultando a identificacdo univoca.

A significativa mudanca na populacdo de aerosséis que compde a atmosfera
Amazonica da estacdo Umida para a estacdo seca apresenta efeitos diretos no balango
radiativo. A Figura 25 mostra a matriz Angstrém aplicada a todos os dados de Alta
Floresta de 2000 a 2014 e as cores representam o valor da forcante radiativa instantanea
no topo da atmosfera, que é um produto da AERONET. E interessante notar que as
medidas classificadas como OC apresentam as forcantes radiativas mais negativas (-53
+ 17 W/m?), mostrando que o OC é altamente espalhador e, quando presente na
atmosfera, tem um efeito de resfriamento no topo da atmosfera. Por outro lado, o EC é
altamente absorvedor e influencia a forcante radiativa positivamente (-12 + 9 W/m?),
atuando como uma espécie de gas de efeito estufa. Durante a estacdo chuvosa, a
forcante radiativa instantdnea no topo da atmosfera média € de -3,9 + 2,6 W/m?,

enquanto que na estacdo seca este efeito € de resfriamento (-27 + 21 W/m2).
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Figura 25 - Matriz Angstrém com todas as medidas de Alta Floresta tomadas ao longo de 15 anos. As
cores representam a forgante radiativa no topo da atmosfera.

Portanto, com base apenas nas propriedades Oticas dos aerossois, foi possivel
fazer uma analise qualitativa dos tipos de aerosséis dominantes durante a queima de
biomassa na Amazonia, avaliando seus impactos no balango radiativo regional. Foi
observado que o espalhamento de luz é predominante nas particulas de queimadas
devido a maior presenca do carbono organico (OC). O carbono elementar (EC) também
é emitido na queima de biomassa em grandes quantidades e absorve eficientemente a
radiagdo solar em todo o espectro. Apesar de ndo ser a fragdo dominante na
concentracdo total de aerossois de queimadas, esta componente absorvedora apresenta
um impacto significativo na forcante radiativa no topo da atmosfera, tornando essencial
0 seu estudo e monitoramento nesta regiéo.

O codigo de transferéncia radiativa SBDART foi utilizado para expandir a
forcante radiativa instantanea da AERONET em médias diérias. 0s modelos de
superficie utilizados neste codigo foram desenvolvidos baseados no albedo de superficie
obtidas pelo sensor MODIS sobre a area estudada. Os modelos de aerosséis foram
desenvolvidos a partir de medidas de propriedades dpticas de aerosséis obtidas pelos

radidbmetros solares da rede AERONET. A partir disto, a forcante radiativa direta média
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de 24h obtida para Alta Floresta durante a estacdo seca no periodo de 2000 a 2014 foi

de — 11,5 £ 0,3 W/m2 Para fins de comparacdo, as medias das forcantes radiativas

diretas de aerossois para as estages de queimadas de 2000 a 2009 calculadas a partir de

outras metodologias sdo reportadas na Tabela 3.

Tabela 3- Resultados de forgante radiativa direta de aerossois de queimadas no TOA obtidos neste

trabalho e em outras referéncias.

Referéncia Regido Periodo SWARF-24h (W/m?)
Este trabalho Alta Floresta, MT 2000-2014 -11,5+0,3
Sena et al., 2013 Amazonia 2000-2009 -8,2+2,1
Sena et al., 2015 Amazonia 2000-2009 -52+2,6
Patadia et al., 2008 Amazonia 2000-2005 -7,6 £1,9
Procopio et al., 2004 Amazonia 2002 -5,6 £0,6
Procopio et al., 2004 Alta Floresta, MT 1993-2002 -8,3+2,0
Procopio et al., 2004 Ji Parana, RO 1994-2002 -84+22

Observa-se uma diferenca significativa entre o valor da SWARF-24h obtida no

presente trabalho e os valores obtidos em estudos anteriores. Esta diferenca deve-se

principalmente ao fato da AERONET reportar medidas apenas nas quais a AOD > 0,4,

causando um viés nas medidas para condic¢des poluidas.

Além das queimadas, outra importante fonte de compostos absorvedores de luz

na regido Amazonica € a poluicdo urbana da cidade de Manaus, que se soma as

emissdes naturais da floresta Amazdnica e das queimadas regionais. O estudo detalhado

dos efeitos da pluma urbana de Manaus sobre as propriedades 6ticas do aerossol e sobre

0 balanco radiativo € um dos objetivos do experimento GoAmazon2014/5, cujos

resultados serdo apresentados e discutidos a seguir.
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5.2. INFLUENCIA DA PLUMA DE MANAUS SOBRE AS PROPRIEDADES
OTICAS DO AEROSSOL NO CONTEXTO DO EXPERIMENTO

GOAMAZON2014/5
5.2.1. Medidas por sensoriamento remoto durante o experimento
GoAmazon2014/5

Dentro do escopo do projeto GoAmazon2014/5, foi instalado um fotémetro CIMEL
vento abaixo da cidade de Manaus, no sitio de amostragem chamado T3, préximo da
cidade de Manacapuru. Com isto foi possivel fazer uma comparacdo com outro
fotdmetro idéntico instalado no sitio da Embrapa (TOe), localizado vento acima da
cidade de Manaus, em uma regido com pouco impacto antrépico durante a estacdo
chuvosa. A Figura 26 ilustra a série temporal da AODg7snm (profundidade otica de
aerossois no comprimento de onda de 675 nm) para as estacdes ARM-Manacapuru e
Manaus-Embrapa da rede AERONET. E importante notar que os valores plotados para
a estacdo chuvosa sdo mais escassos por causa da maior cobertura de nuvem que limita

as medicOes remotas de aerossois.
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Figura 26 - Serie temporal da profundidade dtica das estagdes Manaus-Embrapa e ARM-Manacapuru da
AERONET, localizadas vento acima e vento abaixo da cidade de Manaus, respectivamente. Os pontos
representam médias horarias de todos os dados nivel 1.5 disponiveis durante o experimento
GoAmazon2014/5, no periodo de janeiro de 2014 a setembro de 2015.
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Dois aspectos sdo importantes na Figura 26: i) A sazonalidade bem definida da
AOD nesta regido, aumentando significativamente durante a estacdo seca e ii) a
similaridade entre os valores de AOD vento acima (Embrapa) ou vento abaixo
(Manacapuru) da cidade de Manaus. Como observado na secao anterior, a sazonalidade
bem definida dos valores de AOD nesta regido esta diretamente relacionada com a
queima de biomassa que ocorre anualmente na bacia Amazonica. Durante a estagéo
umida (fevereiro-junho), os altos indices de precipitacdo fazem com que a regido
apresente baixas concentracfes de aerossois, resultando em valores muito baixos (0,10-
0,15) para a profundidade 6tica. A AOD média obtida em ARM-Manacapuru durante a
estagdo chuvosa foi de 0,11 + 0,04, valor estatisticamente indistinguivel das medidas no
site da Embrapa, onde a AOD média ¢é de 0,10 + 0,05 (Figura 27). Com o inicio da
estacdo seca (agosto-outubro) e reducdo do volume de chuvas, a AOD aumenta
consideravelmente com médias de 0,24 + 0,12 em Manacapuru e de 0,24 = 0,15 na
Embrapa. Novamente, também na estacéo seca, a AOD em ambos o0s sites é similar.

A similaridade entre os valores de AOD na Embrapa e Manacapuru mostram
que, apesar das emissbes urbanas significativas de Manaus, esta grandeza é
representativa do transporte de larga escala, que impacta os dois sitios igualmente.
Portanto, um estudo detalhado destes dois sitios experimentais se faz ideal para estudar
o efeito da poluicdo urbana de Manaus em meio as emissdes naturais da floresta

Amazonica e das emissdes regionais de queimadas.
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Figura 27 - Profundidade ética média (AODg7s,m) para as estagdes chuvosa e seca medidas com 0s
fotdbmetros solares da AERONET nos sites Embrapa e Manacapuru durante o experimento
GoAmazon2014/5 (medidas de janeiro de 2014 a setembro de 2015). Também estd indicada a

variabilidade da distribui¢do das medidas.
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Figura 28 - Média das distribui¢cdes de tamanho volumétricas derivadas de observacBes durante a estacéo
chuvosa (Fevereiro-Junho) e os meses de queimadas (Agosto-Outubro) nos sitios da Embrapa e
Manacapuru. Também indicada esta a fracdo da moda fina (FMF) para cada estacdo do ano e cada local.
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Observa-se também uma similaridade na distribuicdo de tamanho dos aerossois
entre os sitios experimentais da Embrapa e Manacapuru, derivada pela AERONET ao
longo dos anos de 2014 e 2015. A Figura 28 mostra as distribui¢fes volumétricas de
tamanho tipicas da estacdo chuvosa e da estacdo seca para os dois sitios de estudo.

Em Manacapuru, a contribuicdo da moda fina para a AOD (tal como indicado
pela FMF) é dominante e representa aproximadamente 73 % da AOD total na estacdo
seca, valor semelhante ao observado na Embrapa nesta estacdo do ano (72%). Na
estacdo chuvosa, a moda fina representa 59 % da AOD total em Manacapuru, superior
aos 47 % observados na Embrapa. Portanto observamos o impacto da pluma de Manaus
no incremento da fragcdo fina do aerossol em Manacapuru na estacdo chuvosa. Na
estacdo seca, a dominancia do aerossol de queimadas é tdo forte que ndo permite
distinguir o impacto das emissdes da cidade de Manaus na distribuicdo de tamanho. A
similaridade da distribuicdo de tamanho na estacdo seca entre sitios distantes apenas 100
km é notavel. Isso demonstra a robustez dos produtos de inversdo da AERONET e a
qualidade da metodologia empregada neste estudo.

A Figura 29 mostra os valores de AAODgsnm obtidos para os dois sitios
experimentais. Ao contrario do que foi observado para a profundidade Otica de extingdo
(Figura 27), existe uma notével diferenca na componente de absor¢do (AAODg75nm)
antes e depois da pluma, evidenciando a presenca de aerossdis mais absorvedores em

Manacapuru do que na Embrapa.
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Figura 29 - Profundidade ética de absor¢do média (675nm) para as esta¢des chuvosa e seca medidas com
os fotdbmetros solares da AERONET nos sites Embrapa e Manacapuru durante o experimento
GoAmazon2014/5. As barras de erro representam o desvio padréo.

A profundidade oOtica de absorcdo média em ARM-Manacapuru durante a
estacdo chuvosa € de 0,018 + 0,012, seis vezes superior a da Embrapa, onde a AAOD
média é de 0,003 + 0,004. Durante a estacdo seca, a AAOD aumenta em ambos 0s
sitios, atingindo valores de 0,027 + 0,012 em Manacapuru e de 0,007 = 0,009 na
Embrapa. Portanto mesmo na estacdo seca, a componente de absorcdo mostra
claramente o impacto da poluicdo urbana de Manaus nas propriedades 6ticas dos
aerossois devido as emissdes de BC da cidade de Manaus.

O aumento no valor da componente de absorcdo da profundidade oOtica da
estacdo chuvosa para a estacao seca nos dois sitios € atribuido ao BC emitido na queima
de biomassa. Entretanto, a maior componente de absor¢do observada em Manacapuru
em relacdo a Embrapa € atribuida a presenca de poluicdo urbana de Manaus e outras
fontes locais. Isto mostra que parte do aerossol fino observado em Manacapuru provém
da queima de combustiveis fdsseis e outros tipos de combustdo incompleta que libera

grandes quantidades de BC para a atmosfera.
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A fim de avaliar o impacto que a polui¢do urbana tem sobre o clima da floresta
tropical, as forcantes radiativas no topo da atmosfera na Embrapa e Manacapuru foram
derivadas para as estacOes seca e chuvosa com as medidas dos fotdmetros solares da
rede AERONET. A Figura 30 apresenta a forcante radiativa no topo da atmosfera
derivada pela AERONET para os dois sitios experimentais e para as estacfes seca e
chuvosa. Apesar da AOD ser similar para os dois sitios, observa-se que a forcante
radiativa é nitidamente diferente entre eles. Mesmo para a estacdo seca, onde a
distribuicdo de tamanho € similar, observamos diferencas na forcante radiativa. A razéo

desta diferenca ¢é a quantidade de black carbon.
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Figura 30 - Forcante radiativa no topo da atmosfera media para as estagdes chuvosa e seca medidas
com os fotdmetros solares da AERONET nos sites Embrapa e Manacapuru durante o experimento
GoAmazon2014/5. O desvio padrao também esta indicado na figura.

Como também observado na secdo 5.1, 0s aerossois provenientes da queima de
biomassa tém efeito de resfriamento no clima, resultando em uma forgante mais
negativa na estacdo seca em comparagcdo com a estacdo chuvosa. Apesar de também
conter concentracdes elevadas de black carbon, o espalhamento de luz é predominante
nas particulas de queimadas devido a maior presenca do carbono orgénico (OC). O

efeito de dominante do aerossol é de resfriamento devido a presenca forte (~70-80% da
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composicdo) do OC no aerossol. Em meédia, para o sitio da Embrapa, a forcante
radiativa no TOA diminuiu de -7 W/m? para -12 W/m? da estagdo chuvosa para a
estacdo seca, o0 que é causado pelo aumento na concentracdo de aerossodis de queimadas.
Em Manacapuru, esta reducdo na forcante foi de -3 W/m2 na estacdo chuvosa para -6,5
W/m2 na estacdo seca. O efeito do BC na forcante radiativa é muito forte, causando
uma alteracgéo na estagdo chuvosa de -7 W/m?2 para -3 W/m? entre os dois sites. O efeito
da absor¢do também € notdvel na estacdo seca, com reducdo da forcante radiativa no
TOA de -12 para -6,5 W/m?2 entre os dois sites. 1sso ocorre mesmo quando a pluma de
gueimadas domina em ambos 0s sitios experimentais. Estas fortes alteragcdes na forcante
radiativa podem ser comparadas com o aquecimento devido ao CO, de +2,29 W/m2,
Isso mostra que as emissdes urbanas de Manaus afetam significativamente o balanco
radiativo atmosférico. Como os aerossois tem forte impacto na razdo entre radiacao
direta e difusa, e como esta razdo influencia fortemente a taxa fotossintética, como
demonstrado em vaérios trabalhos recentes (OLIVEIRA et al. 2007; Cirino et al. 2014;
Rap et al. 2015; Pacifico et al. 2015), observamos que a pluma de Manaus esta
influenciando na taxa fotossintética responsavel pela absorcdo de CO, da atmosfera no

entorno da cidade de Manaus.

5.2.2. Medidas in-situ durante o experimento GoAmazon2014/5

Durante o experimento GoAmazon2014/5, além de medidas por sensoriamento
remoto, um grande conjunto de medidas in-situ incluindo absorcdo e espalhamento
espectrais foram realizadas na Amazonia central. Nesta se¢éo, serdo utilizados dados de
Manacapuru (T3), onde as medidas in-situ foram realizadas vento abaixo da pluma de
Manaus, paralelamente ao fotdmetro solar da AERONET. Também serdo utilizados 0s
dados da estagcdo ATTO (TOa) que, assim como a estacdo Manaus-Embrapa da
AERONET, esta localizada vento acima da pluma, em uma regido relativamente livre
de emissdes antropicas.

A Figura 31 mostra a série temporal dos coeficientes de absorcdo e
espalhamento obtidos em Manacapuru e no ATTO durante 0 experimento
GoAmazon2014/5 (janeiro a dezembro de 2014).
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Figura 31 - Série temporal do coeficiente de absorcdo em 880 nm (a esquerda) e coeficiente de
espalhamento em 450 nm (a direita) para os sitios TOa e T3 do GoAmazon2014/5. Foi utilizado corte de
tamanho PM10 até 5 de maio de 2014 e a partir desta data foi utilizado corte PM1.

As medidas in-situ dos coeficientes de absorcdo e espalhamento também
mostraram uma forte sazonalidade, apresentando valores maximos durante a estacdo de
queimadas (agosto-outubro). Também pelas medidas in-situ, foi observado que o
coeficiente de absorcdo medido em Manacapuru € consistentemente superior ao medido
no ATTO, o que pode ser atribuido a absorcdo das particulas provenientes de poluicao
urbana. Esta diferenca € mais evidente durante a estacdo chuvosa, quando a atmosfera
apresenta baixas concentracdes de aerossol de queimadas e é dominada por aerossois
biogénicos, ficando mais sensivel as perturbacdes externas.

O albedo de espalhamento simples (SSA) representa a contribuicdo relativa do
espalhamento para a extingdo total da radiacdo, onde valores proximos de 1 séo
associados com aerossois predominantemente espalhadores (e.g. sulfato de aménia) e
valores baixos (0,1-0,6) indicam a predominancia de aerossois absorvedores (e.g. black
carbon). Foi observada uma diferenca significativa nos valores de SSA (637nm) entre
os dois sitios, obtidos a partir de medidas in-situ para as estac0es seca e chuvosa (Figura
32). No T3, o valor do albedo de espalhamento foi de 0,83 + 0,11 na estacdo chuvosa,
10 % inferior ao valor do albedo obtido na estacdo ATTO de 0,92 £+ 0,06. Na estacao
seca, 0 valor do SSA em Manacapuru de 0,80 £ 0,09 também é inferior (~ 5 %) ao valor
obtido no ATTO de 0,83 £ 0,06, indicando a presenca da pluma urbana mesmo com a
dominéancia de aerossois de queimadas nesta época do ano. Neste sentido, a pluma de
Manaus interfere na quantidade de radiacdo absorvida na atmosfera, sendo responsavel
pela significativa reducdo de aproximadamente 10% do SSA em 637 nm. Resultado
similar também foi obtido por Rizzo et al (2013) analisando medidas in-situ na ZF2. Foi

observado que o coeficiente de espalhamento aumenta por um fator de 2,5 em periodos
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com a presenca de pluma, enquanto que a absor¢do aumenta por um fator de 5 em
relagdo aos valores obtidos em condicdes limpas, resultando em uma diminuicdo de 5%
no SSA.
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Figura 32 - Histograma dos valores de albedo simples obtidos para as estagcdes ATTO (T0a) e
Manacapuru (T3) a partir de medidas in-situ utilizando Aetalémetros e Nefeldmetros durante a estacéo
seca e chuvosa de 2014.

Portanto, foi observado que em regides de background o albedo de
espalhamento é superior (mais espalhador) ao obtido em regifes impactadas pela pluma
urbana (mais absorvedor). As emissdes veiculares, principalmente as de veiculos a
diesel, sdo dominadas por particulas pequenas e absorvedoras como o black carbon,
enquanto que particulas biogénicas s8o majoritariamente encontradas nas fracoes
grossas e espalham eficientemente a radiacdo por sua composi¢cdo dominada por
carbono orgéanico.

Medidas com Aerosol Chemical Speciation Monitor (ACSM, Aerodyne

Research Inc.) tanto no ATTO quanto em Manacaupru mostram a dominancia forte de
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aerossois organicos versus as demais componentes (BC, sulfato, nitrato etc.). A Figura
33 abaixo mostra a composic¢éo dos aerossois na torre ATTO de margo de 2014 a julho
de 2015. Observam-se propriedades similares ao observado com medidas de
sensoriamento remoto, com predominancia de carbono organico espalhador. Na estacédo
chuvosa de 2014, o carbono organico corresponde a 72% da massa do PM1, sulfato e
nitrato a 4% cada, enquanto o BC corresponde a 7% da massa. Isso mostra que a maior
parte do aerossol biogénico natural é espalhador, compativel com SSA proximo a 0,90.

Estacdo chuvosa 2014 Estacdo seca 2014 Estacédo chuvosa 2015
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Figura 33 - Composicao quimica de aerossol fino na torre ATTO, para a estagdo chuvosa de 2014, estagéo
seca de 2014 e estacdo chuvosa de 2015, respectivamente, medidos com o Aerosol Chemical Speciation
Monitor (ACSM). Compilacdo de Samara Carbone, 2015.

Em Manacapuru, o albedo de espalhamento medido in-situ é consistente com o
obtido pela AERONET na coluna atmosférica, mesmo considerando que em condi¢des
de umidade relativa ambiente, 0 SSA aumentaria entre 2-5% (Anderson et al., 1999). O
SSA médio obtido por sensoriamento remoto para as estaces chuvosa foi de 0,84 +
0,13, muito similar ao 0,84 = 0,07 obtido na seca (Tabela 4). A surpreendente
concordéncia de medidas integradas na coluna (AERONET) com medidas obtidas em
solo nos mostra que a atmosfera amazonica é bem misturada verticalmente por causa da
forte convecgdo. A mistura de emissdes de superficie é eficiente e ndo altera as
propriedades éticas dos aerossois.
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Tabela 4- Estatisticas dos valores de albedo simples obtidos por medidas in-situ e pelos fotdmetros
solares da AERONET em Manacapuru durante as estacfes seca e chuvosa de 2014.

T3 (Manacapuru) — Albedo de espalhamento simples (SSA)

Estacdao Chuvosa Estagcao Seca
In-situ*  AERONET** In-situ* AERONET**
Média 0,86 0,84 0,87 0,84
Desv. Pad. 0,11 0,13 0,08 0,07
Percentil 25 0,79 0,75 0,85 0,79
Percentil 50 0,86 0,84 0,87 0,84
Percentil 75 0,90 0,90 0,89 0,88

*SSA (637 nm) corte de tamanho PM10
**SSA (675 nm)

A Figura 34 e Figura 35 ilustram o ciclo diurno dos coeficientes Angstrém de
absorcdo (AAE) e de espalhamento (SAE) obtidos em Manacapuru durante o
experimento GoAmazon2014/5. Estas grandezas sdo intensivas no sentindo de que néo
dependem da concentracdo de particulas e seu ciclo diurno evidencia a influéncia da
pluma de Manaus no sitio experimental.

No caso da absorcdo de radiacao por aerossoéis, 0 chamado soot carbon tem uma
dependéncia espectral (AAE) préximo de 1,0-1,2. Por outro lado, existem componentes
que também absorvem radiagdo, mas com uma dependéncia espectral diferente, com um
AAE da ordem de 1,8 a 2,0. Esta segunda componente é frequentemente chamada de
brown carbon, em contraposicdo ao black carbon (BC) (Andreae & Gelencsér 2006).
Em nossas medidas in-situ apresentadas na Figura 34 com a variabilidade diurna em
Manacapuru, observamos uma forte variagdo no AAE, indo de valores da ordem de 1,8,
a noite, para 1,2 no periodo da tarde. Estes valores de AAE indicam que durante a noite
hd predominio da componente de BrC, enquanto que durante o dia temos uma
componente de absorcdo mais caracteristica de BC emitido em processos de combustéo

veiculares em areas urbanas.
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Figura 34 - Ciclo diurno médio do expoente Angstrém de absorcdo calculado em Manacapuru para as
estacfes chuvosa e seca de 2014. As barras inferiores e superiores representam o primeiro e terceiro
quartis, respectivamente. A area sombreada representa o horario diurno.

Por outro lado, levando em conta agora a dependéncia espectral do
espalhamento, foi observado que o ciclo diurno do SAE mostra uma significativa
variacdo no tamanho médio das particulas de aerossol ao longo do dia. Os baixos
valores de SAE (0,8) durante a noite indicam a presenca de particulas
predominantemente na moda grossa, de origem biogénica. Ao longo do dia, devido a
maior altura da camada limite que permite o transporte de poluentes, o tamanho médio
das particulas de aerossol diminui com a chegada da pluma urbana, atingindo os
maiores valores de SAE (1,2). O ciclo diurno pronunciado do SAE ocorre apenas
durante a estacdo chuvosa. Na estacdo seca, a presenca de aerosséis de queimadas na
moda fina contribui para 0 aumento significativo do SAE (1,6 - 1,8), que ndo apresenta
um ciclo diurno definido. E interessante ressaltar que a influéncia da pluma de Manaus
em Manacapuru é mais significativa durante o dia, periodo em que os fotbmetros estdo

aptos a fazer medidas.
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Figura 35 - Ciclo diurno médio do expoente Angstrém de espalhamento calculado em Manacapuru para
as estacBes chuvosa e seca de 2014. As barras inferiores e superiores representam o primeiro e terceiro
quartis, respectivamente. A area sombreada representa o horario diurno.

Portanto, a partir das medidas in-situ foi possivel observar que o impacto da
pluma de Manaus sobre o T3 é mais significativo durante a estacdo chuvosa, quando ha
baixa concentracdo de aerosséis na atmosfera, tornando-a mais sensivel a perturbacoes
externas. Além disso, também foi observado maior efeito da pluma de Manaus no T3 no
periodo diurno, quando os fotdmetros da AERONET estdo aptos a fazer medidas. 1sso
mostra que as emissdes urbanas de Manaus afetam significativamente o balanco
radiativo atmosférico. Outra componente presente abundantemente na regido
Amazonica sdo as particulas biogénicas naturais emitidas primariamente pela floresta.
Um experimento especial foi desenhado para avaliar quantitativamente a absorgéo da
radiacdo destas particulas na atmosfera. Os resultados deste experimento serdo

discutidos em detalhes na préxima secao.
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5.3. CONTRIBUICAO DE PARTICULAS BIOGENICAS NA MODA GROSSA
PARA A ABSORCAO DE RADIACAO NA AMAZONIA CENTRAL

A influéncia de particulas biogénicas nas propriedades oticas do aerossol pode
ser relativamente pequena em escala global, no entanto, em escalas regionais estas
particulas podem ter uma influéncia relevante sobre o espalhamento e absorcéo de luz
(Després et al. 2012; Rizzo et al. 2011). Na Amazonia, o aerossol biogénico compde
uma grande fracdo da massa total de aerossol, especialmente na moda grossa (Artaxo et
al. 1988; Artaxo et al. 1998). Utilizando analises termo oticas, (Guyon et al. 2004)
estimou-se que até 66% de massa de aerossol e até 47% da absorgdo de luz na atmosfera
amazonica foram atribuidos a particulas biogénicas durante a estacdo chuvosa.

Nesta parte do trabalho, sera discutido um experimento que foi desenvolvido em
uma regido de floresta preservada especialmente para avaliar a contribuicdo das
particulas biogénicas naturais para a absorcdo da radiagdo. Como visto na se¢do
anterior, estas particulas estdo presentes em grandes quantidades na bacia Amazénica,
portanto o estudo detalhado de suas propriedades Oticas € essencial para avaliar seu
impacto no clima e diminuir as incertezas nas estimativas da forcante radiativa.

As medidas tiveram inicio no dia 8 de maio de 2014 na reserva ecologica ZF2,
localizada a 55 km ao norte de Manaus, em condigdes geralmente limpas, e foram
continuadas até o final de agosto, quando a estacdo seca ja tinha comecado e o site
passou a receber aerossdis de queimadas transportados de longas distancias.

Quatro equipamentos foram utilizados para medir o coeficiente de absor¢édo de
luz a partir de métodos 6ticos. Um conjunto composto por um Aetaldmetro e um MAAP
coletou particulas de aerossol com corte de tamanho de 10 um, sendo que outro
conjunto com 0s mesmos instrumentos coletou ao mesmo tempo particulas com corte de
2,5 um. A ideia é termos dois instrumentos medindo fracGes diferentes de tamanho do
aerossol, permitindo a separacdo da absorcdo causada pela fracdo grossa. O aerossol
atmosférico foi amostrado abaixo do dossel da floresta com resolucdo temporal de 1
minuto, e depois pds-processado para 30 minutos. As medidas foram tomadas ap6s o
aerossol passar por um processo de secagem, utilizando o sistema de difusdo com silica
gel, que reduziu a umidade relativa para valores abaixo de 40%. No experimento,
também foi utilizado um optical particle counter (OPC, Grimm) para medir a
concentracdo numeérica de particulas com diametros variando de 0,3 a 32 um. O

desenho esquematico do arranjo experimental estd mostrado na Figura 36.
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Figura 36 - Desenho esquematico do arranjo experimental na reserva ecoldgica ZF2.

As medidas de absorcdo realizadas pelos Aetalometros foram corrigidas para
efeitos de espalhamento multiplo, de acordo com algoritmos utilizados por Rizzo et al.,
2011. A medida de absorcdo pelo MAAP ja contempla estas correcfes que sao feitas
internamente no instrumento (Petzold et al. 2005). Os dois MAAPs funcionaram
paralelamente aos dois AE33 com os mesmos cortes de tamanho (PM10 ou PM2.5).

A comparacdo entre as medidas em paralelo mostradas na Figura 37 apontam
para uma excelente concordancia entre os instrumentos de medida para as diferentes
fracOes de tamanho do aerossol. Isso ocorreu apesar dos dois instrumentos utilizarem
principios diferentes para a medida da absor¢do. Para PM2.5, a razdo entre o0s
instrumentos foi de 1,093 + 0,002. Para a fragdo de aerosséis menores que 10 micron
(PM10) esta razdo foi de 0,991 + 0,004.
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Figura 37 - Comparacdo entre os coeficientes de absorcdo medidos pelo AE33 e MAAP no sitio
experimental da ZF2, para os cortes de tamanho PMy e PM, .

A série temporal do coeficiente de absorcdo estd mostrada na Figura 38 e indica
que os instrumentos apresentaram comportamento bem semelhante durante todo o
experimento. Os coeficientes de absor¢do em 880nm obtidos pelos Aetalometros
apresentaram uma média de 0,5 + 0,4 Mm™ nos dias mais limpos, atingindo valores

proximos a 10 Mm™ nos dias mais afetados por emissées de queimadas na estacéo seca.
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Figura 38 - Série temporal dos coeficientes de absorcdo do particulado PMo e PM;5s,
medidos pelo Aetaldmetro AE33 no sitio experimental da ZF2

A Figura 39 exibe o perfil diario para as concentra¢fes numericas de particulas
nas modas fina (0,25 a 2,5 um) e grossa (2,5 a 10 pm) medidas pelo OPC na ZF2. E
observado que as particulas finas apresentam um comportamento completamente
diferente das particulas grossas, aumentando significativamente ao longo do dia (de 5
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parts/cm3 para 9 parts/cm3, aproximadamente). Este aumento pode estar relacionado a
trés processos: 1) a processos fotoquimico de sua formacéo; 2) a processos de advecgao
que sdo favorecidos pelo aumento da camada limite planetéria; e 3) & condensagédo dos
compostos organicos volateis emitidos predominantemente durante o dia em aerossois
submicrométricos, causando o aumento destas particulas a tamanhos detectaveis pelo
OPC.

Por outro lado, as mé&ximas concentracGes obtidas para as particulas grossas
(aproximadamente 0,07 parts/cm3) ocorrem durante a noite, coincidindo com a
pronunciada atividade bioldgica noturna da floresta, onde ha um aumento das taxas de
liberacdo de particulas biogénicas primarias consistindo de leveduras, pequenos fungos,
bactérias, pdlens e outras particulas biogénicas (Martin et al. 2010). Esta mesma
caracteristica também foi determinada na ZF2 por outras técnicas (Pohlker et al. 2012).
No meio do dia, a populacdo de particulas grossas também é influenciada pela evolucao
da camada limite planetaria. A camada limite planetéria é a regido da atmosfera cujos
campos de ventos estdo sob a influéncia da superficie terrestre. Sob a camada limite,
ocorre a dispersdo de poluentes pelo fenémeno de difusdo turbulenta, determinada por
fatores térmicos (temperatura da superficie, fluxo de calor a partir do solo) e mecanicos

(rugosidade, velocidade do vento na superficie).
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Figura 39 - Variacéo diurna das concentrac@es de particulas finas (0,25-2,54m) e grossas (2,5-10um)
medidas pelo OPC Grimm na reserva ecoldgica ZF2 durante o experimento. A area sombreada
representa o horario diurno.

Foi feita uma comparacéo direta entre os coeficientes de absor¢cdo em 880 nm
(comprimento de onda no qual o instrumento é calibrado) entre o particulado fino e
grosso medidos pelos dois AE33 operados em paralelo. Esta comparagédo esta ilustrada

na Figura 40.
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Figura 40 - Regressdo linear entre os coeficientes de absor¢do dos particulados PM10 e PM2.5, medidos
pelo AE33 na ZF2.

A regressdao da Figura 40 apresentou um slope de 1,007 e mostrou alto
coeficiente de correlagdo entre PMyy e PM, 5 (R%=0,97). O resultado desta regressao é
determinado pelos maiores valores de absorcdo que ocorrem no més de julho e agosto,
quando o site passou a receber aerossOis de queimadas transportados por longas
distancias. Para observarmos o efeito da absorcdo por particulas grossas biogénicas é
necessario estudarmos esta regressdo para baixos valores de absorcdo, caracteristicos
dos efeitos do aerossol biogénico. Baseado neste procedimento, estas regressoes
lineares foram refeitas aplicando um limite superior para os valores de absorcdo. Os
limites de cada regressdo foram sendo reduzidos para analisarmos o impacto do aerossol
biogénico para decrescentes valores de absor¢do. Valores acima dos limites estipulados

nédo foram considerados nestas regressoes.
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Figura 41 - Razdo entre os coeficientes de absor¢do do PMy, e PM, s medidos pelo AE33 como funcdo do
valor méximo de absorcao utilizado na regressdo para os comprimentos de onda 470 e 880 nm.

Esta analise mostra que a contribuicdo para a absor¢do do PMy, em relagdo ao
PM,s aumenta em condigdes mais limpas, ou seja, para valores menores de absorgéo,
como mostrado na Figura 41. Este aumento da absorcao (880 nm) do particulado grosso
em relacdo ao fino chega a 11 %. Portanto, é possivel estabelecer um limiar (~ 2 Mm™)
abaixo do qual as particulas grossas (relacionadas com aerossol biogénico primario)
comegaram a desempenhar um papel significante na absor¢do de luz. Acima desse
valor, nenhuma contribui¢éo significativa para absorcdo da moda grossa foi observada,
sendo dominado pela fracdo fina. Ao efetuar a mesma analise em 470nm, mais sensivel
a absorcdo de aerossoOis organicos, observa-se uma diferenca maior para valores de
absorcdo mais altos, funcionando como indicativo da natureza biogénica dos aerossdis
da moda grossa, ou seja, 0 chamado brown carbon.

Este experimento demonstrou que as particulas grossas biogénicas tém um papel
na absorcdo de radiagdo, mesmo ndo sendo provenientes de queima de combustiveis
fosseis ou de queimadas de florestas. Observamos também que as particulas biogénicas

sdo emitidas preferencialmente a noite, através de processos biologicos.
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6. CONCLUSOES

Este trabalho fez um extenso estudo de propriedades de absorc¢ao de radiagéo no
espectro solar para os diferentes tipos de aerossOis predominantes na Amazodnia
(biogénicos, urbanos e de queimadas). Propriedades como o espalhamento de radiacdo e
sua dependéncia espectral também foram estudadas para as varias componentes.
Observou-se uma grande sazonalidade dos coeficientes de espalhamento e absorgéo
devido aos eventos anuais de queimadas e ao transporte de poluentes da pluma de
Manaus no sitio T3. Foi observado no sitio T3 grande variacdo diurna do coeficiente
Angstrom de espalhamento, associado & producédo de aerossois secundarios (SOA) na
atmosfera amazonica no periodo da tarde, evidenciando a presenca de processos
fotoquimicos na formacdo de SOA. A altura da camada limite também afeta a
distribuicdo de tamanho dos aerossois facilitando processos de transportes regionais.

Pela primeira vez foi realizada a aplicacdo da técnica desenvolvida por Cazorla
et al., (2013) para separar tipos de aerossdis na Amazonia. Esta técnica utiliza uma
andlise conjunta dos coeficientes de Angstrom de espalhamento e absorgdo, separando
as componentes de poeira, EC, OC e biogénicos, que possuem propriedades oticas
muito diferentes. Observamos grande variabilidade do AAE e SAE associados com 0s
varios tipos de particulas presentes no aerossol amazoénico. Valores de AAE da ordem
de ~2,0 foram observados na estagdo de queimadas, e refletem a presenca de brown
carbon. Emissbes urbanas da cidade de Manaus mostraram um AAE préximo a 1,0,
valores tipicos de emissdo de veiculos a diesel. No espalhamento foi observado um
aumento do SAE da estacdo chuvosa para a estacdo seca, em consequéncia do aumento
da moda de acumulacdo sobre a moda grossa, que também foi observado na variacdo
interanual da distribuicdo volumétrica de tamanho medida pela AERONET. Este
método proposto por Cazorla et al., (2013) mostrou-se uma boa aproximacao para
separar as varias componentes de aerossois com fracbes diferentes de absorcdo e
espalhamento na Amazonia.

A partir da separacdo clara entre as componentes de aerosséis da Amazonia, foi
possivel avaliar seu impacto no balanco radiativo terrestre. As medidas classificadas
como OC apresentaram as forcantes radiativas mais negativas (-53 + 17 W/m?),
mostrando que o OC ¢ altamente espalhador e, quando presente na atmosfera, tem um
efeito de resfriamento no topo da atmosfera. Por outro lado, o EC é altamente
absorvedor e influencia a forgante radiativa positivamente, aquecendo a atmosfera,
levando uma forcante altamente negativa para valores mais proximos de zero, com uma
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média de -12 £ 9 W/m2. Durante a estacdo chuvosa, a forcante radiativa média no topo
da atmosfera foi de -3,9 + 2,6 W/m?, que é um valor alto se comparado com a forgante
radiativa do CO,, atualmente estimado em +2,3 W/m? (IPCC, 2013). Na estagéo seca, a
média da forcante radiativa foi de -27 + 21 W/mz2, valor extremamente alto mostrando a
importancia do efeito direto dos aerosséis no clima da Amazénia.

No contexto do experimento GoAmazon2014/5, as duas regides vento acima e
vento abaixo da cidade de Manaus monitoradas pelos radiometros CIMEL da
AERONET mostraram grande similaridade na espessura Otica de aerossdis e na
distribuicdo de tamanho. Apesar da extincdo de luz ser similar nos dois sites, uma
significativa diferenca foi observada na componente de absor¢do da AOD. A presenca
da pluma de Manaus é responsdvel pelo aumento da absorcdo da luz solar em
Manacapuru, devido a maior concentracdo de particulas de black carbon emitidas
principalmente por veiculos a diesel, e isto apresenta impactos diretos no balanco
radiativo. O efeito do BC na forcante radiativa é muito forte, causando uma alteracdo na
estacdo chuvosa de -7 W/m2 na regido vento acima para -3 W/m2 no sitio vento abaixo
da pluma. O efeito da absorcdo também é notavel na estacdo seca, com aumento da
forcante radiativa no TOA de -12 para -6,5 W/m2 entre os dois sites. Isso ocorre mesmo
quando a pluma de queimadas domina em ambos 0s sitios experimentais. Medidas in-
situ realizadas paralelamente ao fotdmetro solar mostraram que a pluma urbana atinge
Manacapuru principalmente durante o dia.

Neste trabalho, também foi constatado que as particulas biogénicas emitidas
primariamente pela floresta na fracdo grossa apresentam significativa absor¢do de
radiacdo no espectro visivel. Em condi¢des de atmosfera Amazonica natural, a absor¢édo
em 880 nm do PMj, é cerca de 10% superior a absorcdo do PM,s no mesmo
comprimento de onda. Esta porcentagem aumenta para comprimentos de onda menores.
Para 440 nm, a diferenca na absorcdo entre PMip e PM, 5 chega a 15%. Importante
lembrar que enquanto temos cerca de 300 particulas por cm?® na moda fina, temos 3
particulas por cm® na moda grossa, evidenciando que a eficiéncia da absorcdo das
particulas grossas ndo pode ser desprezada. Estas medidas foram realizadas utilizando
Aetaldmetros que amostraram o aerossol abaixo do dossel da floresta, que é dominado
por emissdes biogénicas naturais. Este experimento permitiu quantificar a absorcao da
radiacdo por particulas grossas, e € a primeira medida deste tipo ja realizada.

E importante que medidas de mais longo prazo das propriedades 6ticas de

aerossois com os fotdmetros solares sejam realizadas na Amazonia central, uma vez que
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as medidas por sensoriamento remoto sdo afetadas pela alta cobertura de nuvens na
Amazobnia, especialmente na estacdo chuvosa. Além disso, o perfil vertical da
distribuicdo de particulas e de suas propriedades Gticas poderia ser mais bem estudado
através de instrumentos como LIDAR e medidas de perfis verticais em avides. A
forcante radiativa de aerossois deve ser estimada com métodos adicionais, tais como
Raman Lidar, MODIS e CERES, além de uma componente de modelamento acoplada.
As determinactes de fotdmetros solares da rede AERONET devem ser validadas por
métodos independentes e com medidas de pirandmetros em solo, preferencialmente com

separacdo espectral.
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