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Light	
  absorbing	
  carbonaceous	
  aerosols	
  are	
  known	
  to	
  be	
  an	
  important	
  clima5c	
  driver	
  with	
  a	
  global	
  radia5ve	
  forcing	
  of	
  about	
  half	
  (IPCC,	
  2013)	
  to	
  two-­‐thirds	
  (Bond	
  et	
  al.,	
  2013)	
  that	
  of	
  the	
  dominant	
  greenhouse	
  
gas,	
  carbon	
  dioxide.	
  While	
  the	
  mass	
  absorp5on	
  coefficient	
  of	
  of	
  pure	
  black	
  carbon	
  (BC)	
  is	
  fairly	
  well	
  known,	
  observa5onal	
  evidence	
  suggests	
  that	
  BC	
  rapidly	
  mixes	
  with	
  other	
  aerosol	
  chemical	
  components	
  
within	
  hours	
  aJer	
  emission	
  (Moffet	
  and	
  Prather,	
  2009;	
  Moteki	
  et	
  al.,	
  2007).	
  	
  These	
  other	
  components	
  may	
  include	
  predominantly	
  scaQering	
  organic,	
  sulfate,	
  and	
  nitrate	
  species,	
  as	
  well	
  as	
  light-­‐absorbing,	
  so-­‐
called	
  “brown	
  carbon”	
  (BrC).	
  It	
  has	
  been	
  suggested	
  that	
  the	
  presence	
  of	
  these	
  BC-­‐mixed	
  components	
  may	
  induce	
  mixing-­‐state-­‐dependent	
  lensing	
  effects	
  that	
  could	
  poten5ally	
  double	
  the	
  BC	
  direct	
  radia5ve	
  
forcing	
  (Jacobson,	
  2001).	
  The	
  key	
  to	
  beQer	
  understanding	
  how	
  BC-­‐rich	
  aerosols	
  are	
  distributed	
  in	
  the	
  atmosphere	
  is	
  to	
  examine	
  an	
  unbiased	
  set	
  of	
  measurements	
  covering	
  broad	
  spa5al	
  and	
  temporal	
  scales;	
  
however,	
  many	
  past	
  airborne	
  field	
  campaigns	
  have	
  specifically	
  targeted	
  source	
  plumes	
  or	
  other	
  scien5fically-­‐relevant	
  emissions	
  sources.	
  The	
  recent	
  NASA	
  DISCOVER-­‐AQ	
  campaign	
  is	
  unique	
  in	
  that	
  
approximately	
  the	
  same	
  flight	
  paQern	
  was	
  performed	
  over	
  a	
  month-­‐long	
  period	
  in	
  each	
  of	
  four	
  different	
  U.S.	
  metropolitan	
  areas,	
  ensuring	
  an	
  unbiased,	
  or	
  at	
  least	
  less	
  biased,	
  data	
  set	
  with	
  both	
  wide	
  
horizontal	
  and	
  ver5cal	
  (up	
  to	
  5	
  km	
  al5tude)	
  coverage.	
  More	
  details	
  as	
  well	
  as	
  data	
  from	
  the	
  four	
  deployments	
  can	
  be	
  obtained	
  from	
  the	
  project	
  website	
  (hQp://discover-­‐aq.larc.nasa.gov).	
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Shown	
  above	
  are	
  the	
  NASA	
  P-­‐3B	
  flight	
  paths	
  for	
  each	
  of	
  the	
  four,	
  DISCOVER-­‐AQ	
  deployments	
  (red	
  lines).	
  Labels	
  denote	
  the	
  locaLon	
  of	
  the	
  verLcal	
  spiral	
  profiles	
  and	
  missed	
  approaches,	
  which	
  were	
  collocated	
  with	
  ground-­‐based	
  measurement	
  staLons	
  and	
  balloon	
  sondes.	
  

Horizontal Variability of SP2 Refractory Black Carbon 
	
  

Figures	
  below	
  show	
  the	
  ver5cal	
  and	
  horizontal	
  variability	
  of	
  refractory	
  black	
  carbon	
  (rBC)	
  measured	
  by	
  by	
  the	
  DMT	
  Single	
  Par5cle	
  Soot	
  Photometer	
  (SP2).	
  The	
  top	
  row	
  of	
  figures	
  reflects	
  all	
  flights	
  conducted	
  during	
  each	
  deployment,	
  while	
  the	
  boQom	
  figures	
  show	
  example	
  5me	
  series	
  for	
  a	
  single	
  
flight.	
  Typically,	
  each	
  flight	
  consists	
  of	
  three	
  circuits	
  (morning,	
  mid-­‐day,	
  and	
  aJernoon)	
  in	
  order	
  to	
  capture	
  the	
  rela5onship	
  between	
  composi5onal	
  variability	
  and	
  boundary	
  layer	
  dynamics,	
  which	
  are	
  apparent,	
  e.g.,	
  for	
  the	
  Moody	
  Tower	
  profile	
  in	
  the	
  Houston,	
  TX,	
  5meseries	
  below	
  (red	
  lines).	
  

SP2 Refractory Black Carbon Vertical Profiles 
	
  

The	
  figures	
  below	
  show	
  the	
  ver5cal	
  distribu5on	
  of	
  refractory	
  black	
  carbon	
  (rBC)	
  measured	
  by	
  the	
  SP2.	
  	
  The	
  al5tude	
  range	
  shows	
  the	
  observa5onal	
  sampling	
  strategy	
  for	
  each	
  deployment	
  
(for	
  example,	
  low	
  level	
  legs	
  were	
  not	
  conducted	
  in	
  the	
  congested	
  airspace	
  near	
  Washington	
  D.C.	
  and	
  the	
  surface	
  is	
  much	
  higher	
  in	
  Denver,	
  CO).	
  All	
  spiral	
  data	
  for	
  a	
  given	
  deployment	
  are	
  
shown	
  color	
  coded	
  by	
  the	
  spiral	
  site,	
  including	
  morning,	
  mid-­‐day,	
  and	
  aJernoon	
  profiles.	
  A	
  well-­‐mixed	
  layer	
  of	
  varying	
  height	
  is	
  apparent	
  in	
  all	
  sets	
  of	
  profiles,	
  but	
  is	
  especially	
  no5ceable	
  in	
  
the	
  winter5me	
  San	
  Joaquin	
  Valley	
  with	
  its	
  characteris5c	
  strong	
  inversion	
  and	
  shallow	
  boundary	
  layer.	
  	
  While	
  there	
  are	
  some	
  notable	
  differences	
  between	
  spiral	
  loca5on	
  for	
  a	
  given	
  
deployment	
  (e.g.,	
  Galveston	
  vs.	
  downtown	
  Houston	
  sites),	
  most	
  spirals	
  within	
  a	
  deployment	
  show	
  a	
  similar	
  structure,	
  which	
  reflects	
  the	
  strong	
  influence	
  of	
  regional	
  meteorology	
  and	
  
dynamics	
  in	
  driving	
  the	
  aerosol	
  spa5al	
  distribu5ons.	
  

Vertical Profiles of Non-Volatile Aerosol 
Number Concentration (Denuded CPC) 
 

Non-­‐vola5le	
  par5cle	
  number	
  concentra5on	
  (diameter	
  >	
  10	
  nm)	
  was	
  measured	
  using	
  a	
  TSI	
  
CPC	
  3772	
  aJer	
  thermally	
  denuding	
  the	
  par5cles	
  at	
  350	
  degrees	
  Celsius;	
  total	
  par5cle	
  
number	
  was	
  measured	
  with	
  an	
  un-­‐denuded	
  CPC	
  3772.	
  The	
  ver5cal	
  distribu5on	
  of	
  non-­‐
vola5le	
  number	
  (leJ	
  column	
  below)	
  mirrors	
  that	
  for	
  mass	
  (far	
  right),	
  with	
  between	
  20-­‐80%	
  
of	
  par5cles	
  containing	
  a	
  non-­‐vola5le	
  core	
  observed	
  in	
  the	
  major	
  metropolitan	
  sites	
  (right	
  
column	
  below).	
  This	
  suggests	
  a	
  high	
  degree	
  of	
  internal	
  mixing	
  for	
  these	
  loca5ons.	
  The	
  
winter5me	
  San	
  Joaquin	
  Valley	
  is	
  different	
  and	
  exhibits	
  low	
  non-­‐vola5le	
  number	
  frac5ons	
  
(<20%),	
  sugges5ng	
  a	
  lesser	
  degree	
  of	
  internal	
  mixing	
  on	
  a	
  number	
  basis.	
  Future	
  work	
  with	
  
SP2	
  rBC	
  coa5ng	
  thickness	
  inferences	
  will	
  inform	
  these	
  findings	
  as	
  they	
  relate	
  to	
  the	
  aerosol	
  
accumula5on	
  mode.	
  

Campaign-Avg. SP2 rBC Mass Size Size Distributions Superimposed on UHSAS Distributions 
	
  

Campaign-­‐median	
  aerosol	
  size	
  distribu5ons	
  from	
  the	
  DMT	
  Ultra-­‐High	
  Sensi5vity	
  Aerosol	
  Spectrometer	
  (UHSAS)	
  are	
  shown	
  in	
  the	
  figures	
  below	
  in	
  black	
  and	
  show	
  a	
  mass	
  mode	
  diameter	
  of	
  
around	
  200-­‐300	
  nm	
  for	
  all	
  regions.	
  	
  The	
  shallow	
  boundary	
  layers	
  in	
  the	
  San	
  Joaquin	
  Valley	
  skew	
  the	
  median	
  concentra5ons	
  toward	
  much	
  lower	
  values,	
  but	
  the	
  boundary	
  layer	
  aerosol	
  mode	
  is	
  
reflected	
  in	
  the	
  75th-­‐percen5le	
  distribu5on.	
  rBC	
  mass	
  size	
  distribu5ons	
  from	
  the	
  SP2	
  are	
  superimposed	
  in	
  red	
  and	
  show	
  smaller	
  median	
  diameters	
  than	
  the	
  overall	
  aerosol	
  mass	
  size	
  
distribu5on.	
  	
  This	
  lends	
  support	
  to	
  the	
  idea	
  that	
  the	
  aerosol	
  are	
  predominantly	
  internally	
  mixed	
  (moderate	
  non-­‐vola5le	
  number	
  frac5ons	
  and	
  smaller	
  core	
  size	
  mode),	
  which	
  makes	
  rBC	
  
important	
  for	
  number-­‐dependent	
  processes	
  such	
  as	
  the	
  ac5va5on	
  of	
  cloud	
  condensa5on	
  nuclei	
  (CCN)	
  to	
  form	
  cloud	
  droplets.	
  Yet,	
  it	
  is	
  also	
  apparent	
  that	
  rBC	
  cons5tutes	
  a	
  5ny	
  frac5on	
  of	
  the	
  
aerosol	
  mass.	
  	
  Since	
  rela5vely	
  few	
  models	
  track	
  aerosols	
  with	
  single	
  par5cle	
  resolu5on,	
  and	
  many	
  large-­‐scale	
  models	
  treat	
  aerosol	
  loadings	
  only	
  in	
  terms	
  of	
  mass	
  with	
  prescribed	
  size	
  
distribu5ons,	
  this	
  work	
  mo5vates	
  the	
  need	
  for	
  incorpora5ng	
  rBC	
  number	
  and	
  mixing	
  state	
  in	
  order	
  to	
  fully	
  capture	
  the	
  role	
  of	
  rBC	
  in	
  contribu5ng	
  to	
  aerosol	
  processes.	
  

Summary and Future Work 
 

We	
  present	
  measurements	
  of	
  non-­‐vola5le	
  and	
  total	
  
aerosol	
  number	
  concentra5on,	
  mass	
  size	
  distribu5on,	
  
and	
  refractory	
  black	
  carbon	
  mass	
  measured	
  aboard	
  the	
  
NASA	
  P-­‐3B	
  aircraJ	
  during	
  DISCOVER-­‐AQ.	
  It	
  is	
  shown	
  that	
  
black	
  carbon	
  is	
  a	
  variable	
  but	
  significant	
  aerosol	
  
cons5tuent	
  on	
  a	
  number	
  basis,	
  despite	
  its	
  much	
  lower	
  
mass	
  loading.	
  For	
  the	
  regions	
  studied,	
  the	
  rBC	
  ver5cal	
  
distribu5on	
  is	
  generally	
  very	
  similar	
  across	
  horizontally	
  
separated	
  spiral	
  sites,	
  which	
  reflects	
  the	
  strong	
  influence	
  
of	
  regional	
  boundary	
  layer	
  dynamics	
  in	
  driving	
  the	
  spa5al	
  
variability	
  of	
  black	
  carbon.	
  Future	
  work	
  will	
  explore	
  
single	
  par5cle	
  mixing	
  state	
  using	
  advanced	
  SP2	
  analysis	
  
techniques	
  including	
  leading	
  edge	
  op5miza5on	
  and	
  
normalized	
  deriva5ve	
  fipng	
  methods.	
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