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Abstract

Transport and mixing processes across the arctic polar vortex edge may influence the
climate relevant ozone layer both inside the vortex and at mid-latitudes. In-mixing of mid-
latitude air into the vortex may have impact on the chemistry and the resulting polar ozone
loss. Mixing of depleted vortex air masses into the mid-latitudes may reduce the ozone layer
at mid-latitudes. The knowledge of transport and mixing processes is thus important for
reliable predictions of the future evolution of the ozone layer.

In this thesis I present an index (vortex index) derived from in-situ NoO measurements.
This vortex index provides information on the characteristic origin of an air mass and
enables transport analyses independent of the absolute values of trace gas mixing ratios.
Moreover, the vortex index is a good proxy for the fraction of vortex air in an observed air
mass.

Mixing between air masses of different origin is evaluated by an analysis of the F11-N,O
correlation. The vortex index allows mixed and unmixed air masses to be distinguished in
this analysis.

The trace gases CFC-11 and N,O, along with CFC-12, H-1211, CHy4, SFg, Hy and CO», were
measured by the High Altitude Gas Analyzer (HAGAR) during the RECONCILE aircraft
campaign (Reconciliation of essential process parameters for an enhanced predictability of
Arctic stratospheric ozone loss and its climate interactions) between mid January and mid
March 2010.

The winter 2009/2010 was dynamically very active. This allows different processes like
intrusions of mid-latitude air into the vortex and an extrusion of vortex air into the mid-
latitudes to be investigated. The transport barrier between the surf zone and the vortex
is identified as a region of weak and small-scale mixing. A further transport and mixing
event outside the vortex was associated with a tropical streamer transported and mixed
into high latitudes.

These single events were also evaluated by simulations of the Chemical Lagrangian Mo-
del of the Stratosphere (CLaMS). The results of the simulations were compared with the
observations. Single transport events are represented well in the model. However, mixing
between transported air masses and surrounding air appears to be stronger in the simula-
tions than observed. This may be due to the limited horizontal resolution of the model.
The simulated meridional transport as a whole was assessed using the calculated vortex
index, which allows the validation of the isentropic model transport independent of model
initialisation and the vertical transport in the model.
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The chemical ozone loss between mid January and mid March was derived from the evo-
lution of the observed O3-N,O correlation. The vortex index facilitates this analysis by
identifying unmixed air masses. Taking into account mixing and transport is essential to
avoid an underestimation of ozone loss. In this case the omission of mixing leads to an
underestimation of about 35%. The maximal value of 1.440.5 ppm ozone loss was derived
for mid March at a potential temperature of 490K. The CLaMS model tends to an un-
derestimation of ozone loss, but its results agree with the observations within the error
bars.
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Zusammenfassung

Transport- und Mischungsprozesse iiber die Polarwirbelgrenze hinweg konnen grofe Aus-
wirkungen auf die klimarelevante Ozonschicht, sowohl im Polarwirbel als auch in mittleren
Breiten haben. Durch Einmischung von Luft aus mittleren Breiten in den Polarwirbel kann
dort die Chemie und der daraus resultierende Ozonverlust beeinflusst werden. Durch gro-
fere Einmischung abgereicherter Luft aus dem Polarwirbel in mittlere Breiten kann dort
die Ozonschicht spiirbar verringert werden. Die Kenntnisse iiber solche Transport- und Mi-
schungsprozesse sind fiir zuverlassige Vorhersagen iiber die Entwicklung der Ozonschicht
auch im Hinblick auf klimabedingte Anderungen notwendig.

In dieser Arbeit wurde aus hochaufgelosten NoO-Messungen ein Index berechnet, der ei-
ne hohenunabhéngige Auskunft {iber die charakteristische Luftmassenherkunft gibt. Somit
ermoglicht er die Durchfiihrung einer Transportanalyse, die unabhéngig von den Absolut-
werten der Spurengasmischungsverhaltnisse ist. Zugleich dient der Vortexindex als Proxy
fiir den Anteil an Polarwirbelluft in den vermessenen Luftmassen. Die Analyse von Mi-
schung erfolgt hauptséchlich durch eine Korrelationsanalyse der F11-N,O-Korrelation. In
dieser Korrelationsanalyse wurde der Vortexindex wiederum zur Differenzierung zwischen
vermischten und unvermischten Luftmassen eingesetzt.

Die Spurengase F11 und N,O wurden, neben F12, H-1211, CHy, SFg, Hy und CO5, mit dem
High Altitude Gas Analyzer (HAGAR) wéhrend der RECONCILE-Kampagne (Reconcilia-
tion of essential process parameters for an enhanced predictability of Arctic stratospheric
ozone loss and its climate interactions) im Winter 2009/2010 gemessen.

Der dynamisch sehr aktive Winter 2009,/2010 bot die Moglichkeit unterschiedliche Prozesse
zu untersuchen. Es konnten sowohl Intrusionen in den Wirbel hinein und ihre Vermischung
mit der umgebenden Wirbelluft untersucht werden, sowie auch eine Extrusion aus dem
Wirbel heraus in die ,surf zone®“. Die Transportbarriere zwischen Polarwirbel und ,surf zo-
ne konnte als eine Region von langsamer, kleinskaliger Mischung identifiziert werden. Ein
weiteres Transport- und Mischungsereignis auferhalb des Wirbels konnte einem Streamer
aus den Tropen zugeordnet werden, der in hohe Breiten transportiert wurde.

Diese einzelnen Ereignisse wurden jeweils auch mit Simulationen durch das CLaMS Modell
untersucht und die Ergebnisse mit den Beobachtungen verglichen. Die einzelnen Transporte
werden durch das Modell in der Regel gut wiedergegeben. Die Vermischung zwischen den
transportierten Luftmassen und den umgebenden Luftmassen erscheint im Modell jedoch
starker zu sein als in den Beobachtungen.

Mit Hilfe des Vortexindex konnte der im Modell simulierte Meridionaltransport im Kam-



pagnenzeitraum auch in seiner Gesamtheit untersucht werden. Der Vortexindex erlaubt
dabei die Validierung des isentropen Transportes im Modell weitgehend unabhangig von
der Modellinitialisierung und dem Vertikaltransport im Modell.

Aus der Entwicklung der O3-NyO-Korrelation konnte schliefslich der chemische Ozonver-
lust zwischen Mitte Januar und Marz bestimmt werden. Der Vortexindex diente hierbei
wiederum als Filter zur Identifikation unvermischter Luftmassen. Die Beriicksichtigung von
Transport und Mischung bei dieser Korrelationsmethode ist essentiell, um eine Unterschét-
zung des Ozonverlustes, in diesem Fall von bis 35% zu vermeiden. Der maximale Ozon-
verlust wurde im Mérz auf einer potenziellen Temperatur von 490 K bemessen und betrug
1,4+0,5 ppm. Das CLaMS Modell tendiert zu einer Unterschitzung des Ozonverlustes, die
jedoch noch innerhalb des Fehlerbereichs liegt.
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Kapitel 1

Einfiihrung

1.1 Dynamik der Stratosphare

Die Atmosphére der Erde kann aufgrund ihres Temperaturprofils in verschiedene Berei-
che eingeteilt werden. Im untersten Bereich der Atmosphére, der Troposphére nimmt die
Temperatur stetig ab, bis in einer Hohe von ca. 10km-16 km (Pol-Aquator) ein Tempera-
turminimum erreicht wird. Der Bereich um das Temperaturminimum herum heifst Tropo-
pause. Durch die Temperaturabnahme mit zunehmender Hohe ist die Troposphére weniger
stabil geschichtet, was Vertikaltransport und Mischung auf kurzen Zeitskalen ermoglicht.
Die Stratosphére zwischen 10 km und 50 km ist durch einen positiven Temperaturgradi-
enten gekennzeichnet und daher statisch stabil geschichtet. Die vertikale Verteilung von
Ozon erreicht in diesem Hohenbereich ein Maximum. Die Absorption von ultravioletter
Strahlung (Abk.: UV - Strahlung) durch Ozon in der Stratosphére fiihrt zu diesem positi-
ven Temperaturgradienten [nach Wallace und Hobbs, 2006|. In einer thermisch ungestorten
Stratosphére steht der Erwéarmung durch Absorption von UV-Strahlung die Kiithlung durch
Emission von Infrarot - Strahlung (Abk.: IR - Strahlung) insbesondere von CO4 gegeniiber,
so dass die Stratosphére nahezu im Strahlungsgleichgewicht ist [Schoeberl und Hartmann,
1991]. In der Mesosphére zwischen 50 km und 85 km Hoéhe nimmt die Temperatur wieder
ab, bis in 85 km Hdohe erneut ein Temperaturminimum erreicht wird [nach Kapitel 1, Wal-
lace und Hobbs, 2006].

Die Abbildung 1.1 zeigt eine schematische Darstellung der globalen atmosphérischen Zir-
kulation. Der Transport von Luftmassen in der Atmosphére wird auf grofsen Skalen durch
die von Brewer (1949) und Dobson (1956) erstmals beschriebene Zirkulation bestimmt.
Diese sogenannte Brewer-Dobson-Zirkulation koppelt die Troposphére, Stratosphére und
Mesosphére miteinander. Qualitativ kann die Brewer-Dobson-Zirkulation, die ein mafgeb-
licher Antrieb fiir den Transport in der Stratosphére ist, nach Holton et al. (1995) wie
folgt beschrieben werden: In der Troposphére angeregte planetare Wellen breiten sich in
die Stratosphére aus, brechen dort und fithren zu einem polwarts gerichteten Transport der
Luft in der Stratosphére (engl.: wave driven pump). Da die Masse iiberall im System er-
halten bleiben muss, bewirkt dieser polwarts gerichtete Transport einen Aufwértstransport
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1.1. Dynamik der Stratosphére

Abbildung 1.1: Schematische Darstellung der globalen Zirkulation in der mittleren At-
mosphére. Die Brewer-Dobson-Zirkulation ist dargestellt durch die dicken weifen Pfeile; die
orangefarbenen Pfeile stellen die Mischung entlang isentroper Flachen dar. Die vertikalen
griinen Streifen kennzeichnen die Transportbarrieren in den Tropen und am Winterpol. Die
horizontale blaue Linie kennzeichnet die Tropopause [Schmidt et al., 2001].

der Luftmassen in den Tropen und einen Abwirtstransport an den Polen. Das Aufsteigen
der Luftmassen in den Tropen geht mit einer adiabatischen Abkiihlung der Luft einher, das
Absinken an den Polen mit einer adiabatischen Erwarmung. Die aufsteigenden Luftmassen
in den Tropen bilden ein sogenanntes tropisches Reservoir in der Stratosphére, das durch
eine sogenannte Transportbarriere in den Subtropen begrenzt wird (vgl. Abbildung 1.1).
Besonders stark erfolgt der Abwértstransport iiber dem Winterpol im Polarwirbel (siehe
Kapitel 1.2), dessen Rand ebenfalls eine Barriere fiir meridionalen Transport darstellt. Der
Bereich zwischen den Transportbarrieren an den Tropen und dem Polarwirbel wird als ,surf
zone“ bezeichnet [Mclntyre und Palmer, 1984] und ist durch eine starke Durchmischung
gekennzeichnet.

Die Zirkulation ist aufgrund einer verstarkten Wellenaktivitét in der Nordhemisphére, be-
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Kapitel 1. FEinfiihrung

dingt durch die unterschiedliche Landmassenverteilung auf den beiden Hemisphéren, stér-
ker als auf der Siidhemisphére. In den Wintermonaten ist die Wellenaktivitat auf beiden
Hemisphéren im Vergleich zu den Sommermonaten erhéht, wodurch das Strahlungsgleich-
gewicht der Stratosphére in diesen Zeitrdumen gestort ist [Waugh und Polvani, 2009].

In der oberen Stratosphére und Mesosphére erfolgt ein zusétzlicher Antrieb der Zirkulati-
on durch das Brechen von Schwerewellen (engl.: gravitiy wave pump) [Holton et al., 1995].
Um die komplette Brewer-Dobson-Zirkulation zu durchlaufen, benotigt ein Luftpaket ca.
5 Jahre [Plumb, 2002].

Spurengastransport in der Stratosphére kann qualitativ als schneller Transport (Zeits-
kala Wochen) entlang isentroper Fldchen (quasi horizontaler isentroper Transport) und
langsamer Transport (Zeitskala Monate) iiber isentrope Flidchen hinweg (quasi-vertikaler
diabatischer Transport) beschrieben werden. Der diabatische Transport steht dabei in Zu-
sammenhang mit der Brewer-Dobson-Zirkulation, der isentrope Transport geschieht durch
Mischung im Zusammenhang mit dem Brechen planetarer Wellen [z.B. Plumb, 2002].

1.2 Der Polarwirbel

Nach der Herbst-Tagundnachtgleiche herrscht am Winterpol vollstdndige Dunkelheit. So-
mit ist die Absorption von UV-Strahlung in diesem Bereich der Stratosphére unterbrochen,
wahrend die Emission von IR-Strahlung weiter andauert. Das Strahlungsgleichgewicht ist
daher gestort und es kommt in diesem Bereich zu einer starken Abkiihlung der Stratospha-
re. Infolge des dadurch entstehenden Temperaturgradienten zwischen dem Polargebiet und
mittleren Breiten entsteht auch ein Druckgradient. Der Druckgradient fithrt gemeinsam
mit der Erdrotation zur Ausbildung eines starken Westwindbandes (engl.: polar night jet),
welches das entstandene Tiefdrucksystem, den Polarwirbel, begrenzt und von den mittleren
Breiten isoliert. Nach Bildung des Polarwirbels im Herbst erreicht er seine maximale Stérke
in der Mitte des Winters und schwacht sich dann mit zunehmendem Sonnenlicht wieder
ab, bis er im Frithjahr zusammenbricht [nach Schoeberl und Hartmann, 1991, Waugh and
Polvani, 2009; und darin angegebenen Referenzen)|.

Die Temperaturen im Polarwirbel werden sowohl von Strahlungsprozessen als auch durch
dynamische Einfliisse bestimmt. In welchem Verhéltnis der Einfluss durch Strahlungspro-
zesse und der Einfluss durch dynamische Prozesse bei der Kontrolle der Temperaturen
im Polarwirbel zueinanderstehen, wird durch die Wellenaktivitit des jeweiligen Winters
bestimmt. Die Abkiihlung aufgrund des fehlenden Sonnenlichts ist in jedem Winter etwa
gleich. Die Wellenaktivitat variiert jedoch, insbesondere in der Nordhemisphére, von Jahr
zu Jahr sehr stark, so dass auch die Temperaturen im Polarwirbel stark variieren konnen. In
Wintern mit einer starken Wellenaktivitat kommt es zu einem starken Absinken der Luft-
massen im Wirbel, wobei sie diabatisch erwarmt werden. Das bedeutet, in solchen Wintern
sind die Temperaturen im Polarwirbel vergleichsweise hoch und der Wirbel insgesamt eher
instabil. In Wintern mit einer geringen Wellenaktivitiat dagegen sinken die Luftmassen im
Wirbel schwécher ab, die Temperaturen sind vergleichsweise niedriger und der Polarwirbel
ist insgesamt stabil. Die fiir die stratosphérische Dynamik wichtigsten Wellen sind pla-
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1.2. Der Polarwirbel

netare Wellen, die in der Troposphére durch grofiskalige orographische oder thermische
Kontraste entstehen und die sich im Winter, wenn in der Stratosphire Westwinde vorhan-
den sind, in die Stratosphére ausbreiten. Bei einer verstirkten Anregung von Wellen, die in
der Stratosphére eine lokale Zunahme der Wellenaktivitat und schliefslich Wellenbrechung
implizieren, kommt es zu einer kurzfristigen adiabatischen Erwidrmung der Stratosphére
(engl.: sudden stratospheric warming), die eine Verschiebung des Wirbels vom Pol weg
oder den Zusammenbruch des Wirbels zur Folge haben kann [nach Waugh und Polvani,
2009 und darin angegebenen Referenzen)|.

Aufgrund des abwartsgerichteten Transportes der Luft im Polarwirbel wird in der unteren
Stratosphére Luft beobachtet, deren Mischungsverhéltnisse charakteristisch fiir die obere
Stratosphére sind. Auferhalb des Polarwirbels ist die Luft gut durchmischt [McIntyre und
Palmer, 1984|. Im Laufe des Winters kommt es also zu einer vertikalen Verschiebung zwi-
schen der Luft im Polarwirbel und der Luft auferhalb [nach Waugh und Polvani, 2009,
Plumb, 2002].

Die in der Nordhemisphére stéirkere Aktivitdt planetarer Wellen fithrt also nicht nur zu
einer starkeren Zirkulation in der Nordhemisphére, sondern sie fithrt auch zu gréfieren Va-
riationen in der Grofse, dem Isolationsgrad und der Stabilitdt des arktischen Polarwirbels
im Vergleich zum antarktischen Polarwirbel [Shepherd, 2003; Waugh und Polvani, 2009].
Die planetaren Wellen sind sensitiv auf Klimadnderungen [McLandress und Shepherd,
2009]. Eine klimabedingte Anderung der Anregung oder Ausbreitung der planetaren Wellen
bewirkt auch eine Anderung des Wellenantriebs der Brewer-Dobson-Zirkulation und be-
einflusst auch das diabatische Absinken, das Strahlungsgleichgewicht und die Temperatur
des Polarwirbels sowie die Stabilitdt und den Isolationsgrad. Messungen der Temperatu-
ren, des Ozonverlustes und daran gekoppelter Parameter im arktischen Polarwirbel zeigen,
dass es eine Tendenz dahin gibt, dass in kalten Wintern immer niedrigere Temperaturen
erreicht werden, so dass auch in der Arktis die Bedingungen fiir einen vollstdndigen Ozo-
nabbau (Ozonloch) erreicht werden kénnen (Bedingungen fiir den Ozonabbau siehe Kapitel
1.3) |Rex et al., 2004; Manney et al., 2005; Rex et al., 2006; WMO, 2010; Manney et al.,
2011]. Gleichzeitig nimmt aber die Zahl der kalten Winter mit wenig Wellenaktivitét ab.
Es werden héufiger sehr starke stratosphéirische Erwarmungen beobachtet (engl.: major
warming), die eine nachhaltige Storung des Polarwirbels zur Folge haben [Manney et al.,
2005; Rex et al., 2006].

Zur Untersuchung von chemischen, mikrophysikalischen, Transport- und Mischungsvorgéan-
gen im Polarwirbel wurden in den vergangenen Jahren einige Flugzeugkampagnen mit dem
amerikanischen Hohenforschungsflugzeug ER-2 und dem russischen Hohenforschungsflug-
zeug M55 Geophysica durchgefithrt. Den Anfang der polaren Flugzeugkampagnen machte
1989 AASE I (Airborne Arctic Stratospheric Expedition I) [Tureo et al. 1990]. Es folgten
im arktischen Winter 1991/1992 EASOE |z.B. Bauer et al.,1994], 1992 AASE II (Airborne
Arctic Stratospheric Expedition II) [Anderson und Toon, 1993|, 1999/2000 SOLVE (Sage
IIT Ozone Loss and Validation Experiment) [Newman et al., 2002, im antarktischen Win-
ter 1999 APE-GAIA (Geophysica Aircraft In Antarctica) [Carli et al., 2000], im arktischen
Winter 2002/2003 EuPLEx (European polar stratospheric cloud and Lee wave Experiment)
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Kapitel 1. FEinfiihrung

und im arktischen Winter 2009/2010 RECONCILE (Reconcilation of essential processpa-
rameters for an enhanced predictability of arctic stratospheric ozone loss and its climate
Interactions) [von Hobe et al., 2012]. Wéhrend der letzten beiden Kampagnen war die
Validierung von Transport und Mischung im lagrangeschen Chemie- und Transportmodell
CLaMS (Chemical Lagrangian Model of the Stratosphere; Details sieche Anhang B) ein
weiterer Forschungsgegenstand.

1.2.1 Spurengastransport iiber die Polarwirbelgrenze

In der unteren Stratosphire werden, wie schon in Kapitel 1.2 erwédhnt, bedingt durch
den Abwértstransport von Luft im Polarwirbel, innerhalb des Polarwirbels Spurengas-
mischungsverhéltnisse beobachtet, die charakteristisch fiir die obere Stratosphére sind.
Schnelle horizontale Mischung im Polarwirbel und in der ,surf zone“ fithren zu einer ho-
mogenen Verteilung der Spurengase in diesen Bereichen. Durch die Transportbarriere am
Wirbelrand entsteht jedoch ein starker horizontaler Gradient in den Spurengasmischungs-
verhéltnissen zwischen diesen Bereichen [Waugh und Polavani, 2009; Plumb et al., 2000].
Die Isolation der Luftmassen im Polarwirbel ist eine Voraussetzung fiir den starken Ozon-
verlust im Polarwirbel. Ohne die Transportbarriere wiirde ozonreiche Luft aus den Tropen
in die Polregion transportiert, die dort den chemischen Ozonabbau zumindest teilweise
kompensieren wiirde.

Durch das Brechen planetarer Wellen kann es jedoch im Laufe der Lebenszeit des Polar-
wirbels zu einem Austausch von Wirbelluftmassen und Luftmassen aus mittleren Breiten
kommen [z.B. Waugh und Polvani, 2009]. Der Austausch kann dabei in beide Richtungen
erfolgen, das Einmischen von Luft aus mittleren Breiten in den Polarwirbel ist aber seltener
als die Einmischung von Wirbelluft in mittlere Breiten [Waugh und Polvani, 2009].
Einige Studien haben am Beispiel verschiedener Winter gezeigt, wie es insbesondere im Zu-
sammenhang mit stratosphérischen Erwarmungen (engl.:stratospheric warming) zu Einmi-
schungen von Luft aus mittleren Breiten in den Wirbel kommt und welche Konsequenzen
sich daraus fiir die Ozonchemie bzw. den Ozonverlust im Polarwirbel ergeben [Jost et al.,
2002; Konopka et al., 2004; Miiller et al., 2005; Groof et al., 2008; Giinther et al., 2008].
Die Studien zeigen weiter, dass die abgeschéatzten Ozonverlustraten in Wintern mit einem
starken Transport von Luftmassen in den Wirbel von Modellen unterschétzt werden [Ko-
nopka et al., 2004; Miiller et al., 2005; Groof et al., 2008].

Der Transport von Luftmassen aus dem Wirbel in mittlere Breiten beeinflusst auch die
Ozonschicht in mittleren Breiten [Knudsen und Groof, 2000; Konopka et al., 2003; Ross
et al., 2004; Giinther et al., 2008; Manney et al., 2009|. Der Haupteinfluss ist dabei die
Verdiinnung der ozonreichen Luft aus mittleren Breiten mit der abgereicherten Luft aus
dem Wirbel nach dem Zusammenbruch des Wirbels [Knudsen und Groof, 2000]. Aber
auch der Einfluss der Verdiinnung durch Extrusionen aus dem Wirbel heraus und deren
Einmischung in mittlere Breiten wihrend des Winters ist nicht vernachléssigbar [Ross et
al., 2004, Manney et al., 2009]. Es wird abgeschétzt, dass 40-50% der in mittleren Breiten
beobachteten Verringerung des Ozons auf eine Verdiinnung mit abgereicherter Polarwir-
belluft zuriickzufiihren ist [Knudsen und Groofs, 2000; Ross et al., 2004]. Einen weiteren
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Effekt auf das Ozonvorkommen in mittleren Breiten hat eine verdnderte Ozonchemie, die
zustande kommt, wenn Luft mit aktivierten Chlorspezies aus dem Polarwirbel in mittlere
Breiten gelangt [Konopka et al., 2003].

Werden diese Transport- und Mischungsprozesse tiber die Wirbelgrenze in globalen Transport-
oder Zirkulationsmodellen nicht exakt wiedergegeben, werden die hier beschriebenen Ef-
fekte nicht beriicksichtigt; hierdurch werden die Moglichkeiten genaue Vorhersagen iiber
die zukiinftige Entwicklung der Ozonschicht zu treffen begrenzt.

1.2.2 Polarwirbelgrenze

Fiir eine Analyse der Transport- und Mischungsprozesse in der polaren Stratosphére, ins-
besondere der Prozesse im Polarwirbel und in dessen Umgebung, ist die Kenntnis der
exakten Wirbelgrenze notwendig. Konventionell erfolgt die Bestimmung der Wirbelgrenze
nach Nash et al. (1996). Das Verfahren basiert auf einer meteorologischen Analyse der
globalen stratosphérischen Dynamik und stiitzt sich auf Satellitenmessungen. Die Wirbel-
grenze ist dabei definiert als der Ort mit dem starksten Gradienten in der potenziellen
Wirbelstarke (engl.: potential vorticity; Abk.: PV; Details siche Anhang C.2) als Funktion
der dquivalenten Breite (engl.: equivalent latitude; Details siche C.3) [Nash et al., 1996].
Proffitt et al. (2003), Ivanova (2007) und Ivanova et al. (2008) zeigen, dass die Bestimmung
der Wirbelgrenze nach diesem Verfahren lokal nicht sehr exakt ist, da die Auflésung der
zugrunde liegenden meteorologischen Parameter nicht ausreicht um kleinskalige dynami-
sche Strukturen am Wirbelrand zu beriicksichtigen. Daher ist eine Auflosung kleinskaliger
dynamischer Prozesse im Bereich des Wirbelrandes nicht moglich [Proffitt et al., 2003].
Die einzelnen, durch Transportbarrieren voneinander getrennten Bereiche der Stratosphé-
re sind in sich gut durchmischt. Daher weisen langlebige Spurengase innerhalb des Po-
larwirbels und innerhalb mittlerer Breiten nur relativ geringe horizontale Gradienten auf.
Zwischen den unterschiedlichen Bereichen bilden sich, wie oben beschrieben, jedoch Gra-
dienten aus [z.B. Miiller et al., 2005, Ivanova, 2007|. Aufgrund dieser Besonderheit kénnen
Spurengasmessungen langlebiger Substanzen zur Bestimmung der Polarwirbelgrenze her-
angezogen werden. Greenblatt et al. (2002), Jost et al. (2002) und Ivanova (2007) zeigen,
dass mit Hilfe solcher hochaufgeldsten Spurengasmessungen eine sehr viel exaktere Bestim-
mung der Wirbelgrenze moglich ist, so dass auch kleinskalige Strukturen am Wirbelrand
analysiert werden konnen.

In Abbildung 1.2 ist die geographische Verteilung des NoO-Gradienten im Simulationser-
gebnis des CLaMS-Modells dargestellt. Die Abbildung zeigt den nach dem Betrag maxi-
malen Gradienten der NoO-Mischungsverhéltnisse als Funktion der dquivalenten Breite,
der die Grenze zwischen dem Polarwirbel und den mittleren Breiten kennzeichnet am
24.12.2009 bei einer dquivalenten Breite von 65°-70°N. Die Wirbelgrenze nach Nash et
al. (1996), bei einer dquivalenten Breite von 70°N, stimmt mit dem rechten Rand des Be-
reichs, in dem sich der stéarkste NoO-Gradient befindet iiberein. In der unteren Stratosphére,
dem Hohenbereich (©<520K), in dem die Messungen, die dieser Studie zugrunde liegen
durchgefithrt wurden, zeigen die Isolinien der ,modified potential vorticity (Abk..mPV;
Details siche Anhang D.2) wie auch die Wirbelgrenze nach Nash sehr starke breitenabhén-
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Abbildung 1.2: Geographische Verteilung des Gradienten der NoO-Mischungsverhéaltnisse
mit der dquivalenten Breite aus CLaMS am 24.12.2009. Als schwarze Linie eingezeichnet ist
die Position der Wirbelgrenze nach Nash et al. (1996) fiir diesen Tag, die gestrichelten Linien
kennzeichnen die Positionen der inneren und dufseren Wirbelgrenze (siehe C.3.1). Die diinnen
Linien stellen Isolinien der mPV dar (Details siehe C.2).

gige Schwankungen. Bei Verwendung dieser Grofen zur Interpretation von Messungen in
diesem Hohenbereich miissen diese Schwankungen beriicksichtigt werden. Die Grenze des
passiven Tracers P3 im CLaMS-Modell, der die dufsere Wirbelgrenze reprasentiert (Details
siehe Kapitel 3.3), bei 19,8 mPVU stimmt mit dem Zentrum des N,O - Gradienten tiber-
ein.

Die Ubereinstimmung zwischen der nach PV definierten Wirbelgrenze und der Definiti-
on aufgrund von Spurengasmessungen besteht nur solange keine Transportprozesse iiber
den Wirbelrand vorliegen, da sich die zugrunde liegenden Groflen bei Transportprozes-
sen unterschiedlich verhalten. Wahrend die Spurengase passiv transportiert werden und
ihre Mischungsverhéltnisse sich nur durch Mischung, also langsame Prozesse (Zeitskala:
mehrere Tage bis Wochen) verdndern kénnen, wird die PV zwar auch passiv transpor-
tiert, verandert sich dann aber schnell (Zeitskala: einige Tage) entsprechend der neuen
dynamischen Situation. Die Definition der Wirbelgrenze nach Nash et al. (1996) zeigt also
die momentane dynamische Grenze des Polarwirbels. Die sich nur langsam verdndernden
Spurengasmischungsverhéltnisse konnen als Indikator fiir die Herkunft der Luftmasse ver-
wendet werden, geben aber keine Auskunft iiber die momentane dynamische Situation. Der
direkte Vergleich zwischen der momentanen dynamischen Situation, beschrieben durch die
Wirbelgrenze nach Nash et al. (1996) und der Herkunft der Luftmassen, gekennzeichnet
durch die Spurengasmischungsverhéltnisse, kann zur Analyse von Transportprozessen iiber
den Wirbelrand verwendet werden, wie in den Kapiteln 3 und 4 gezeigt wird.
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1.2.3 Korrelationsanalyse zur Identifikation von Mischung

Wie in Kapitel 1.2.1 dargelegt, hat die Einmischung von Luft aus mittleren Breiten in
den Polarwirbel einen grofen Einfluss auf den Ozonverlust im polaren Frithjahr. Aus der
Verteilung eines Spurengases bezogen auf die momentane dynamische Situation kénnen
Transportprozesse iiber den Wirbelrand identifiziert werden. Es kann aber nicht festge-
stellt werden, ob die transportierten Luftmassen mit den umgebenden Luftmassen ver-
mischt wurden. In den letzten Jahren haben sich Tracerkorrelationen als ein geeignetes
Werkzeug zur Untersuchung von Transport- und Mischungsprozessen iiber Transportbar-
rieren hinweg etabliert (Boering et al., 1994; Volk et al., 1996b; 1997; Plumb et al., 2000;
2002; 2007; Hoor et al., 2002; Ray et al., 2002; Jost et al., 2002; Miiller et al., 2005). Das
erstmals von Plumb und Ko (1992) vorgestellte Verfahren beruht darauf, dass langlebige
Tracer trotz unterschiedlicher Quellen und Senken geometrisch dhnliche Verteilungen in
der Stratosphére zeigen.

Tréagt man die Mischungsverhéltnisse zweier Tracer, xy; und y», gegen einander auf, so er-
gibt sich eine kompakte Korrelation (vgl. schematische Darstellung in Abbildung 1.3(b)).
Diese kompakte Korrelation ist die Konsequenz aus einem anisotropen Transport mit quasi-
horizontaler Mischung, die deutlich schneller ist als die vertikale Advektion [Plumb, 2007].
Durch die Transportbarrieren zwischen den Tropen und mittleren Breiten bzw. den mitt-

physical space tracer space

TROPICS EXTRATROPICS VORTEX

]

.

(@) latitude (b) i

Abbildung 1.3: (a) Schematische Darstellung der Tracer - Isoplethen in den Tropen, mitt-
leren Breiten und dem Polarwirbel fiir verschiedene potenzielle Temperaturen 6 (siehe C.1);
(b) Schematische Darstellung der sich ausbildenden Korrelationskurven bei Auftragung der
Mischungsverhaltnisse x; und y2 zweier langlebiger Spurengase in den einzelnen durch Trans-
portbarrieren getrennten Bereichen der Stratosphére [Plumb, 2007].
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leren Breiten und Polarwirbeln, iiber die hinweg nur ein sehr geringer Austausch von Luft
stattfindet, sind die einzelnen Bereiche durch unterschiedliche Mischungsverhéltnisse cha-
rakterisiert (vgl. schematische Darstellung in Abbildung 1.3(a)). Innerhalb der einzelnen
Bereiche dominiert die quasi-horizontale Mischung, so dass es, wie Abbildung 1.3(b) zeigt,
zu unterschiedlichen Tracerkorrelationen in den einzelnen Gebieten kommt (vgl. Plumb,
2007).

Der Einfluss von Mischung iiber die Transportbarrieren hinweg auf die Korrelationskurven
wird am Beispiel von Mischung iiber die Polarwirbelgrenze hinweg erlautert.

Mixing of Midlatitude Air Into the Vortex
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— x1 —
§ | — \—
E X
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Abbildung 1.4: (a) Mischung zwischen Luft aus mittleren Breiten und Polarwirbelluft im
geographischen Raum und (b) in Tracerkoordinaten als Mischungslinien zwischen Korrela-
tionskurven; (c) Mischung innerhalb des Polarwirbels im geographischen Raum und (d) als
Mischungslinien zwischen Korrelationskurven im Tracerraum [Ray et al., 2002].
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Wie oben schon beschrieben, sinkt die Luft innerhalb des Polarwirbels nach unten ab. Da-
durch erhélt man auf gleicher Hohe innerhalb des Polarwirbels andere Mischungsverhéltnis-
se als aufserhalb. Mischung erfolgt in der Regel auf isentropen Flachen. Wird Luft iiber eine
Transportbarriere, hier die Polarwirbelgrenze, hinweg vermischt, so vermischt sich, wie die
schematische Darstellung 1.4(a) zeigt, Luft unterschiedlicher Mischungsverhéltnisse mit-
einander. Betrachtet man eine solche Mischung in Tracerkoordinaten (vgl. schematische
Darstellung in Abbildung 1.4(b)), werden irreguldre Korrelationen zwischen den Tracern
gebildet. Im Fall eines kiirzlich erfolgten, singulédren Mischereignisses erscheinen diese irre-
guldren Korrelationen als Mischungslinien zwischen den urspriinglichen Korrelationen. Die
Endpunkte der Mischungslinien liegen bei der gleichen potenziellen Temperatur (siehe C.1)
auf den jeweiligen Ausgangskorrelationen und kennzeichnen die Ausgangsluftmassen. Ver-
mischte Luftpakete haben Mischungsverhéltnisse, die zwischen den beiden Extrempunkten
liegen, und so eine Mischungslinie innerhalb der Korrelation bilden [vgl. Ray et al., 2002,
Plumb et al., 2000; 2007].

Im Fall eines sehr inhomogenen Polarwirbels kann es auch zu Mischungsprozessen inner-
halb des Polarwirbels kommen. Bei einem inhomogenen Polarwirbel entstehen horizontale
Gradienten in den Mischungsverhéltnissen (vgl. Abbildung 1.4(c)). Mischungsprozesse, wie
sie in Abbildung 1.4(c) schematisch dargestellt sind, gleichen die entstandenen Gradienten
aus. In Tracerkoordinaten bildet diese Art von Mischung Mischungslinien, deren Endpunk-
te auf derselben Korrelation liegen (vgl. schematische Darstellung 1.4(d)) [Ray et al., 2002].
Die Ausbildung der Korrelation im Polarwirbel selbst ist auch eine Folge von interner Mi-
schung. Wahrend die Transportbarriere am Rand der Tropen das ganze Jahr iiber existiert,
besteht die Transportbarriere am Polarwirbelrand nur im polaren Winter. Bei Bildung des
Polarwirbels im Herbst ist die Korrelation im Polarwirbel zundchst identisch mit der in
mittleren Breiten. Die Korrelation in mittleren Breiten wird durch kontinuierliche Einmi-
schung aus den Tropen erhalten. Die Luft im Polarwirbel ist von diesem tropischen Ein-
fluss isoliert, gleichzeitig sinkt die Luft im Wirbel ab. Durch das Absinken der Luftmassen
werden die Vertikalprofile der Spurengase verdndert, insbesondere wird der Gradient in
der unteren Stratosphére verstirkt. Eine Vielzahl kleiner anomaler Mischungsprozesse im
Polarwirbel fiihrt dann zur Ausbildung einer neuen Korrelation, die sich von der Ausgangs-
korrelation unterscheidet.

1.3 Ozonverteilung und Ozonverlust

In diesem Abschnitt wird ein kurzer Uberblick iiber die Ozonbildung und -verteilung in der
Stratosphére und die chemischen Prozesse, die im polaren Friihjahr zu starkem Ozonverlust
filhren, gegeben. Ausfiihrlichere Darstellungen finden sich in den Ubersichtsartikeln von
Solomon (1999) und Miiller (2009) und darin angegebenen Referenzen.
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1.3.1 Ozonbildung und Ozonabbau in der Stratosphare

Die Ozonbildung in der Stratosphére erfolgt hauptséchlich durch den von Chapmann (1930)
beschriebenen Zyklus. Darin wird zunéchst molekularer Sauerstoff photolysiert:

0, + hw — 20 (R1)

Die Photolyse erfolgt bei Wellenldngen unterhalb von 242 nm [Kapitel 12, Finnlayson -
Pitts und Pitts, 2000]. Der in R1 gebildete atomare Sauerstoff reagiert unter Verwendung
eines Stofipartners M, der chemisch unverandert bleibt, mit molekularem Sauerstoft:

O + 0, + M — 0, + M (R2)

Das gebildete Ozon wird in der Regel sehr schnell (Wellenlénge <336 nm) wieder photoly-
siert:

O, + w — 0 + O, (R3)

Durch die Reaktionen R2 und R3 befinden sich Ozon und atomarer Sauerstoff im photoche-
mischen Gleichgewicht. Eine weitere Reaktion zum Abbau von Ozon in der Stratosphére
ist die Stofireaktion mit atomarem Sauerstoft:

O + 0, — 20, (R4)

Mit Hilfe dieses Reaktionszyklus allein kann das in der Stratosphére beobachtete Ozon-
vorkommen nicht vollstandig erklart werden. Weitere katalytische Zyklen werden benétigt
um das beobachtete Ozonvorkommen erkldaren. Die wichtigsten katalytischen Zyklen wer-
den angetrieben durch HO,-Radikale, NO,-Radikale und ClO,-Radikale [Solomon, 1999;
Miiller, 2009]. Weitere Details zu den katalytischen Zyklen finden sich in Solomon (1999)
und Miiller (2009) und in den in diesen Werken angegebenen Referenzen.

In der oberen Stratosphéire wird die Ozonverteilung durch das Gleichgewicht zwischen
Ozonproduktion durch Photolyse und dem Abbau durch die oben genannten katalytischen
Gasphasen-Reaktionen bestimmt, in der unteren Stratosphére werden zusétzlich heteroge-
ne Reaktionen auf Aerosol und Wolkenpartikeln wichtig [z.B. Solomon et al., 1986; Peter,
1997; Solomon, 1999|.

1.3.2 Ozonverteilung

Die Ozonverteilung wird in der gesamten Stratosphére durch die photochemische Produkti-
on, die photochemische Zerstorung, durch katalytische Zyklen und durch Transportprozesse
bestimmt. Durch die Brewer-Dobson-Zirkulation wird Ozon von den Tropen aus polwiérts
und dort abwérts transportiert. Aufgrund der kurzen photochemischen Lebensdauern in
der oberen Stratosphére spielt Transport dort fiir die Ozonverteilung keine grofse Rolle.
In der unteren Stratosphére, wo die photochemischen Lebensdauern deutlich langer sind,
dominiert im allgemeinen der Transport die Ozonverteilung.
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1.3.3 Polarer Ozonabbau

Farman et al. (1985) brachten als erste den in der Antarktis beobachteten, sehr starken
Ozonverlust im polaren Frithjahr in Zusammenhang mit dem in dieser Zeit zunehmen-
den Vorkommen von anthropogenen Fluorchlorkohlenwasserstoffen in der Atmosphére. Der
Abbau von Ozon durch Chlorradikale, die Fluorchlorkohlenwasserstoffen entstammen, in
der Stratosphére wurde einige Jahre zuvor durch Molina und Rowland (1974) beschrieben.
Nach dem heutigen Stand der Forschung sind die Quellgase fiir den chemischen Ozonverlust
Halogenverbindungen wie Fluorchlorkohlenwasserstoffe und Bromverbindungen, die in der
unteren Atmosphére chemisch inert sind [WMO, 2010]. In der Stratosphére werden durch
photochemisches Aufbrechen die Quellgase hauptséchlich in sogenannte Reservoirspezies
umgewandelt, die zunéchst kein Ozon abbauen [Solomon, 1999|. Im Fall von Chlorverbin-
dungen sind die wichtigsten Reservoirspezies HCI und CIONOs.

Die niedrigen Temperaturen im Polarwirbel fiihren dazu, dass zunéchst Salpetersaure-
trihydrat (engl.: nitric acid trihydrate; Abk.: NAT) und bei weiterer Abkiihlung dann
auch Wasser ausfriert. Beide Vorgénge fiihren zur Bildung von polaren stratosphérischen
Wolken (engl.: polar stratospheric clouds; Abk.: PSC). Eine dritte Klasse von PSCs ent-
steht durch sogenannte ,supercooled ternary solutions* (Abk.: STS). Diese aus fliissigen
Teilchen bestehenden PSCs werden bei Temperaturen unterhalb von 192 K gebildet, in-
dem existierende, aus einer bindren HySO,4-HyO-Losung bestehende Tropfchen HNOj3 aus
der Gasphase aufnehmen und so Tropfen, bestehend aus einer terndren HySO4-HNO;-
H,0O-Losung, bilden [Carslaw et al., 1994]. Auf der Oberfliche der PSC finden heterogene
Reaktionen statt, die die Reservoirspezies in aktives Chlor oder Brom umwandeln [z.B.
Solomon et al., 1986; Peter, 1997; Solomon, 1999|. Eine weitere Oberflache fiir die Ha-
logenaktivierung ist Hintergrundschwefelséureaerosol [z.B.: Solomon, 1999]. Ein aktueller
Forschungsgegenstand ist die Aktivierung auf sogenanntem ,cold binary aerosol* [Drdla
und Miiller, 2012; Wegner et al., 2012; Wolthmann et al., 2013]. Durch die Bildung der
PSC werden Stickstoffverbindungen aus der Gasphase entfernt, die die aktivierten Chlor-
und Bromverbindungen wieder deaktivieren konnten. Bei diesem Prozess spricht man von
Denitrifizierung der entsprechenden Luftschicht [Schoeberl und Hartmann, 1991]. Mit dem
ersten Sonnenlicht wird das meiste aktivierte Chlor in ClO [Molina und Molina, 1987], das
aktivierte Brom in BrO [McElroy et al., 1984] umgewandelt. Dadurch werden zwei kata-
lytische Prozesse in Gang gesetzt, die jeweils zum Verlust von zwei Ozonmolekiilen pro
Zyklus fithren; M beschreibt in diesen Gleichungen einen neutralen Stofpartner [Molina
und Molina, 1987; Solomon, 1999]:

Cl0 + ClO + M — CLO, + M (R8)
CL,0, + hvr — Cl + ClOO (R9)
cloo + M — C + 0, + M (RI10)
201  + 20, — 20, + 2CIO (R11)

20, — 30, (R12)
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cl0 + BrO — Cl + Br + 0O, (R13)
cl + 0O — CIO + O, (R14)
Br + O; — BrO + O, (R15)

20, — 30, (R16)

Obwohl die Emission der Fluorchlorkohlenwasserstoffe durch das Montreal-Protokoll (1987)
und die Folgeprotokolle reglementiert wurde, gehen die Konzentrationen dieser Spezies in
der Atmosphére aufgrund ihrer langen Lebensdauern (z.B. F11 ca. 50 Jahre, F12 ca. 100
Jahre) nur sehr langsam zuriick. Die Erholung der Ozonschicht, d.h. die Riickkehr zu
Konzentrationen, wie sie 1980 gemessen wurden, wird von Modellen fiir Mitte dieses Jahr-
hunderts prognostiziert [WMO, 2010]. Waugh et al. (2009) zeigen, dass die Erholung der
Ozonschicht nicht alleine vom Riickgang des atmosphérischen Vorkommens an Chlorspezies
abhiingt, sondern auch durch Anderungen der atmosphérischen Dynamik und der Zusam-
mensetzung der Atmosphére, bedingt durch Klimadnderungen, beeinflusst wird. Fiir die
Stidhemisphére zeigen Polvani et al. (2011), dass die reduzierte Ozonschicht im antarkti-
schen Friihjahr eine verdnderte atmosphérische Dynamik in der Stidhemisphére zur Folge
hat. In der Arktis ist ein mafgeblicher Faktor fiir den Ozonverlust im Frithjahr die Stabi-
litdt des Polarwirbels. Einfliisse, die der Klimawandel auf die Stabilitidt des Polarwirbels
haben kann, wurden bereits in Abschnitt 1.2 erwahnt. Eine weitere mogliche Folge des
Klimawandels konnten zunehmend kéltere Winter in der arktischen Stratosphére sein, in
denen bei einem stabilen Polarwirbel der Ozonabbau durch die niedrigeren Temperaturen
beglinstigt wird, bis hin zu einem nahezu vollstdndigen Abbau des Ozons, wie er im Winter
2011 zum ersten Mal in der Arktis beobachtet werden konnte [Rex et al., 2004 und 2006;
Manney et al., 2011].

1.4 Transport und Mischung in der arktischen Polarre-
gion im Winter 2009/2010

In den vorangegangenen Abschnitten wurde dargelegt, welchen Einfluss Transport und
Mischung iiber die Polarwirbelgrenze hinweg auf den Polarwirbel und mittlere Breiten,
insbesondere auf die Ozonschicht in diesen Regionen, haben kann. Die Stéarke des Trans-
portes in beide Richtungen iiber die Wirbelgrenze hinweg und die Frage, wie schnell sich
die transportierten Luftmassen mit der umgebenden Luft vermischen, spielt eine wichtige
Rolle fiir die Ozonschicht in der entsprechenden Region. Fiir Prognosen iiber die Entwick-
lung der Ozonschicht ist von daher die korrekte Darstellung der Transportbarriere in den
entsprechenden Modellen notwendig, damit die Transport- und Mischungsprozesse, die am
Wirbelrand stattfinden in den Simulationen korrekt wiedergegeben werden.

Verschiedene Studien in den vergangenen Jahren haben sich mit Transportereignissen iiber
die arktische Polarwirbelgrenze beschéftigt und gezeigt, welchen Einfluss solche Transpor-
te auf die Ozonschicht im Polarwirbel und in mittleren Breiten haben [z.B.: Knudsen und
Groofs, 2000; Morgenstern et al., 2002; Rex et al., 2006; Manney et al., 2009]. Die meisten
beobachteten Transportereignisse standen dabei in Zusammenhang mit einem Zusammen-
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brechen des Wirbels in Folge eines ,sudden stratospheric warming“. Einige dieser Studien
haben dabei auch gezeigt, dass diese groferen Transportereignisse von den Transportmo-
dellen recht gut wiedergegeben werden kénnen |z.B. fiir das CLaMS Modell: Konopka et
al., 2003; Konopka et al., 2004; Giinther et al., 2008|. Aber auch kleinskalige Transporte
von Luft aus mittleren Breiten iiber die Polarwirbelgrenze hinweg kénnen Einfluss auf die
chemische Zusammensetzung der Polarwirbelluft haben. Insbesondere in dynamisch wei-
testgehend inaktiven Wintern, in denen grofere Transporte von Luftmassen aus mittleren
Breiten in den Polarwirbel ausbleiben und die Bedingungen fiir einen sehr starken che-
mischen Ozonverlust vorhanden sind, haben solche kleinskaligen Transporte Einfluss auf
das Ozonvorkommen im Polarwirbel. Die Validierung solcher kleinskaligen Transport- und
Mischungsprozesse in Modellen kann nur durch den Vergleich der Modellsimulationen mit
hochaufgelosten in-situ Spurengasmessungen vorgenommen werden, da Satellitenmessun-
gen nicht die notwendige horizontale Auflésung erreichen.

Mit dem Messinstrument HAGAR an Bord des Hohenforschungsflugzeugs Geophysica wur-
den im Rahmen des RECONCILE Projektes im arktischen Winter 2009/2010 hochaufge-
16ste Spurengasmessungen in der Polarregion vorgenommen, die die Grundlage fiir diese
Studie bilden (Kapitel 2). Neben der hohen Auflésung ist die sehr gute Prézision der Spu-
rengasmessungen eine Voraussetzung fiir die Untersuchung kleinskaliger Strukturen und
die Analyse von Mischungsprozessen.

Die Definition eines empirischen Vortexindex, basierend auf den hochaufgelosten NoO-
Messungen erlaubt die Identifikation von Transportereignissen verschiedenen Ausmafes
tiber die Polarwirbelgrenze hinweg (Kapitel 3). Mit Hilfe dieser Transportanalyse kann
also festgestellt werden, wie stark der Transport iiber die Polarwirbelgrenze im untersuch-
ten Zeitraum war. Aufgrund der dynamischen Besonderheiten des untersuchten Winters
wurden sowohl kleinskalige als auch grofterskalige Transportprozesse beobachtet. Durch die
Korrelationsanalyse langlebiger Spurengase konnte dann weiter untersucht werden, ob die
beobachteten Transporte von Luftmassen durch Vermischung dieser Luftmassen mit der
umgebenden Luft begleitet waren und wie schnell diese Vermischung vonstatten ging. Die
Messungen erlauben sowohl einen Uberblick {iber Transport und Mischung im gesamten
Messzeitraum, als auch die Untersuchung einzelner Ereignisse. Der Vergleich der Beob-
achtungen mit Simulationen des CLaMS Modells zeigt wie gut Transport und Mischung
im gesamten Kampagnenzeitraum vom Modell wiedergegeben werden. In den Fallstudien
wird dann auch tiberpriift, wie gut einzelne Ereignisse durch das Modell dargestellt werden
kénnen.

Aus der Entwicklung der O3-NyO-Korrelation wird in Kapitel 5 der chemische Ozonver-
lust im Winter 2009/2010 bis Anfang Méarz abgeschétzt. Hierbei wird der Einfluss von
Mischung auf die Korrelation diskutiert. Weiterhin wird der Einfluss dieser Einmischung
auf die Ozonschicht im Polarwirbel gezeigt und die Auswirkungen auf die Bestimmung des
chemischen Ozonverlustes untersucht.
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Messungen

Die Messungen, die die Grundlage dieser Arbeit bilden, wurden mit dem High Altitu-
de Gas AnalyzeR (HAGAR) wihrend der RECONCILE-Kampagne durchgefiihrt. In die-
sem Kapitel werden das Instrument, die Prozessierungsmethoden und die Kampagne kurz
vorgestellt. Insbesondere werden die Funktion von HAGAR wéhrend RECONCILE und
Anderungen in der Prozessierung gegeniiber fritheren Kampagnen, sowie durchgefiihrte
Korrekturen erlautert.

2.1 Der High Altitude Gas Analyzer

HAGAR wurde an der Universitdat Frankfurt am Main entwickelt und gebaut. Er besteht
aus zwei Hauptbestandteilen, einem 2-Kanalgaschromatographen (GC) mit Elektronen-
einfangdetektoren (engl.: electron capture detector; Abk.: ECD) und einem kommerziellen
COg-Sensor (LI-COR-6251). Da das Instrument speziell fiir den Einsatz auf einem Stra-
tosphéirenballon oder an Bord der Geophysica, wo die Instrumente in unbedruckten Bays
installiert werden, entwickelt wurde, befinden sich beide Teile in einem druck- und tem-
peraturkontrollierten Kessel, der diese Parameter konstant halt [Strunk, 1999; Riediger,
2000]. Gemessen werden mit HAGAR die Spurengase N,O, F12 (CClLyF,), F11 (CCL3F),
H-1211 (CBrClF;), CHy, SFg und Hy mit einer Zeitauflosung von 90s mit der GC-ECD
Technik und CO, mit einer Zeitauflosung von 3 s mit nicht-dispersiver IR-Absorption. Die
Luftzufuhr, sowohl fiir den GC wie auch fiir den COs-Sensor, erfolgt durch zwei parallel
laufende Membranpumpen. Weiter konnen zwei Kalibrationsgase (,,Cal“ und ,,Span®) in die
Probenschleife geleitet werden. Als Kalibrationsgase werden Aufsenluftgemische verwendet,
eines mit troposphérischen Mischungsverhéltnissen (Cal) und eines mit typischen strato-
sphéarischen Mischungsverhéltnissen (Span). Zu Diagnosezwecken ist es auch moglich, das
Kalibrationsgas iiber die Pumpe in das System zu geben (,Cal-to-Pump* Modus). Kon-
trolliert wird das System iiber einen onboard-Computer, der auch einen vollautomatischen
Betrieb erlaubt. Die Signalauslese erfolgt iiber einen analog-digital-Wandler mit 16 bit
Auflésung. Die Daten werden auf einer Flashcard gespeichert, die via Ethernet ausgelesen
werden kann.
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Abbildung 2.1: Gaslaufplan fiir HAGAR. Der Weg des Tragergases Stickstoff ist in schwarz

eingezeichnet, die der Kalibrationsgase in blau (Cal) und gelb/griin (Span) und der des Pro-
benflusses in rot [Werner, 2007].
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Die duferen Abmessungen von HAGAR betragen 55 cm (Hohe) x 45 cm (Durchmesser),
das Gewicht mit Befestigungsrahmen und drei Gasflaschen fiir den Flugbetrieb betragt
ca. 85 kg. Ausfiihrlichere Informationen finden sich in Strunk (1999), Riediger (2000) und
Werner (2007).

2.1.1 GC-ECD

Das GC-ECD System von HAGAR beinhaltet zwei parallele Chromatographiekanéle. Je-
der dieser Kanéle besteht aus einem Saulenofen, der die Probenschleife sowie die an ein
2-Positionsventil (in Abbildung 2.1 als Gas sampling valve (GSV) bezeichnet) angeschlos-
senen Vor- und Hauptsdulen enthélt, und einem ECD. Als Séulen werden 1/8” Edelstahl-
rohre, gepackt mit verschiedenen Sdulenmaterialien, verwendet. Die Vor- und Hauptsédulen
werden kontinuierlich mit dem Tragergas Stickstoff gespiilt, der Gasfluss wird durch Mas-
senflussregler kontrolliert. Die folgende Tabelle 2.1 zeigt eine Ubersicht iiber die einzelnen
Parameter der zwei GC-Kanaile fiir die RECONCILE-Kampagne und iiber die Substanzen,
die mit diesen Kanélen gemessen werden.

Tabelle 2.1: Parameter des HAGAR - GC wahrend RECONCILE

] Parameter \ Kanal 1 \ Kanal 2 ‘
Probenschleife 2,5ml 2ml
Vorsaule:
Material Molsieb 5A Porasil-C, n-Oktan
60/80 mesh 80/100 mesh
Lénge 0,7m 0,80 m
Innendurchmesser 2,38 mm 2,38 mm
Hauptsaule:
Material Molsieb 5A Porasil-C n-Oktan
60/80 mesh 80/100 mesh
Lange 1,50 m 1,80 m
Innendurchmesser 2,38 mm 2,38 mm
Temperatur 74°C 92,5°C
ECD Shimadzu Siemens
ECD Temperatur 350°C 350°C
Spezies SFg N,O
H, F12
CHy4 H-1211
F11
Dopinggasmischungsverhéltnis | 35 ppm N,O 200 ppm COs
(wihrend des NoO Peaks)

Kontaminationen im Tragergas wiirden zu einer Erhchung des Rauschens und zu einer
geringeren Sensitivitat der ECD fiihren, daher wird als Trégergas Stickstoff 5.0 (Reinheit
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2.1. Der High Altitude Gas Analyzer

> 99,999%) verwendet. Zusétzlich wird das Tragergas vor Eintritt in das System mit einer
mit Moleculite gefiillten Falle zur Entfernung von CO und Hj, einem Molekularsieb (Alu-
minium - Silizium - Oxid 13A, Aktivkohle und einer kommerziellen Wasser-/Sauerstofffalle
(OT3-2) gereinigt.

Die Probennahmezeit betriagt 2 - 3s, so dass eine Probe ein Gemisch der iiber diesen Zeit-
raum gesammelten Luft darstellt. Die gesamte Chromatographiezeit betriagt 90 s [Werner,
2007]. Mit dem Trégergas werden die in der Séule aufgetrennten Substanzen in den ECD
transportiert, wo sie detektiert werden (Details zur Funktionsweise eines ECD finden sich
in Lovelock (1958) und (1974)). Molekiile, die Atome mit hohen Elektronegativitiatsunter-
schieden beinhalten, konnen, bedingt durch die Funktionsweise des ECD, gut nachgewiesen
werden [vgl. Lovelock, 1958 und Lovelock, 1974]. Molekiile, deren Atome einen geringeren
Elektronegativitatsunterschied aufweisen, kénnen durch Zugabe von dritten Komponenten
im ECD zur Reaktion gebracht werden. So reagiert NoO in Gegenwart von COsy leichter
und CHy in Gegenwart von NoO [vgl. Lovelock, 1974, Phillips et al., 1979]. Diese Gase
werden in geringen Konzentrationen als sogenannte Dopinggase in den entsprechenden De-
tektor injiziert. Eine detaillierte Beschreibung der Dopingtechnik bei HAGAR findet sich
in Werner (2007).

Die Datenprozessierung erfolgt mit dem Programm Igor Pro unter Verwendung des in
Boulder und Frankfurt entwickelten NOAHChrom analysis package. Die Chromatogram-
me (10 Datenpunkte pro s) werden zunéchst mit einem Savitzky-Golay-Filter (Schrittweite
15 Datenpunkte) geglittet. Dann wird nach dem bei Volk (1996a) vorgestellten Verfahren
die Basislinie unter den einzelnen Peaks ermittelt (Details zu diesem Verfahren finden sich
in Volk (1996a) und Ivanova (2007)). Das Mischungsverhéltnis der einzelnen Substanzen
wird iiber die Peakhohe, die Differenz zwischen Peakmaximum und Basislinie, der einzelnen
Chromatogramme berechnet. Eine Ausnahme bildet die Auswertung von H-1211. Hier wird
zunachst eine Gausskurve iiber einer exponentiell ansteigenden Basislinie an den Peak an-
gefittet und deren Hohe berechnet. Eine detaillierte Beschreibung beider Verfahren findet
sich bei Ivanova (2007). Mit Hilfe der in der Laborkalibration bestimmten Detektorkenn-
linie und den Cal und Span Punkten aus den Kalibrationen (vgl. Kapitel 2.1.3), wird eine
Funktion bestimmt, mit deren Hilfe aus den jeweiligen Peakhohen ein Mischungsverhéltnis
fiir die einzelnen Spurengase bestimmt wird (vgl. Ivanova, 2007). Eine Ausnahme bildet die
Berechnung der F11 Mischungsverhaltnisse. Hier wird die Funktion, durch die die Peakho-
hen in Mischungsverhéltnisse umgerechnet werden, durch die Cal- und Span-Punkte und
den Punkt (0,0) festgelegt. Fiir H-1211 erfolgt nach dem, in Anhang A.1.3 dargestellten,
Verfahren eine Korrektur der Daten.

2.1.2 LI-COR-6251

Fiir die COo-Messungen ist in HAGAR das kommerzielle Instrument LI-COR-6251 inte-
griert, das parallel zum GC mittels nicht-dispersiver Infrarotabsorption die CO5-Mischungs-
verhéltnisse misst. Als Messprinzip wird die Differenzmessung zu einem Referenzgas mit
bekannter CO, - Konzentration verwendet. Das LI-COR enthélt zwei gleich aufgebaute,
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parallele Messzellen, die Referenzgaszelle und die Messzelle. Bei der Differenzmessung wird
in die Referenzgaszelle des LI-COR kontinuierlich das Kalibrationsgas Cal (30 ml/min) ge-
geben, in die Probenzelle die entsprechende Luftprobe mit einem Fluss von 300 ml/min. In
Kalibrationsphasen wird das entsprechende Kalibrationsgas Cal oder Span, abwechselnd
alle 7,5min, in die Probenzelle gegeben. Beide Zellen werden mit Infrarotstrahlung durch-
leuchtet. Durch Anregung von Molekiilschwingungen wird die IR-Strahlung absorbiert. Im
Wellenlédngenbereich um 4,26 um findet die Absorption fast ausschlieflich durch CO5 und
H,O statt. Durch Vergleich der Absorption in der Probenzelle mit der in der Referenzzelle,
sowie der Absorption bei den Kalibrationsphasen, kann das Mischungsverhéltnis von CO,
in der Luftprobe ermittelt werden. Die IR-Absorption durch HoO kann in der Stratosphére
aufgrund der niedrigen HyO-Mischungsverhéltnisse vernachléssigt werden. Fiir Messungen
in der Troposphéare und um den Restwassergehalt in stratosphérischen Luftproben zu ent-
fernen wird die Luftprobe, bevor sie ins LI-COR gelangt, mittels Magnesium-Perchlorat
getrocknet. Die eingesetzten Kalibrationsgase Cal und Span werden auf die allgemein ge-
brauchliche NOAA-Skala zuriickgefiihrt.

Weitere Details zur Funktionsweise des LI-COR und zur Integration in HAGAR finden
sich bei Riediger (2000) und vom Scheidt (2010).

Die Datenprozessierung erfolgt mit der Software Igor Pro. Die Daten (1 Datenpunkt pro s)
werden bei der Prozessierung mit einem 3-Punkt Median-Filter gefiltert, um elektronische
Spikes zu unterdriicken, atmosphérische aber beriicksichtigen zu kénnen. Die physikalische
Auflésung der LI-COR-Messungen entspricht 5s, der zweifachen Spiilzeit der Messzelle
[vgl. Riediger, 2000]. Um keine weitere Filterung vornehmen zu miissen, die die hochfre-
quente Variabilitdt der Atmosphére unterdriicken wiirde, wurden die Daten in 3s Schritten
geschrieben. Eine detaillierte Beschreibung der Prozessierungsroutinen findet sich bei Rie-
diger (2000) und vom Scheidt (2010).

2.1.3 HAGAR Kalibration

Zur Bestimmung der Mischungsverhéltnisse der Spurengase und zur Kontrolle des Instru-
mentenstatus wurden wihrend der Kampagne regelméfige Kalibrationen durchgefiihrt.
Die Kalibrationen wurden gleichzeitig sowohl fiir die GC-Messungen als auch fiir die LI-
COR-Messungen durchgefiihrt. Wahrend der Fliige wurde alle 7,5 min wechselweise eines
der beiden Kalibrationsgase, Flugcal und Flugspan, in das System geleitet. Die zu diesem
Zweck wihrend der Fliige mitgefiihrten Flugkalibrationsgase sind Abfiillungen der Arbeits-
standards Cal und Span. Um die Stabilitat der Flugkalibrationsgase zu iiberpriifen und
eventuelle Abfiillfehler berticksichtigen zu kénnen, wurden diese Flugkalibrationsgase zwi-
schen den Fliigen gegen die Arbeitsstandards kalibriert. Details zum Kalibrationsverfahren
finden sich in Ivanova (2007), die Ergebnisse der Kalibrationen der Flugstandards gegen
die Arbeitsstandards finden sich in Anhang A.2. Vor und nach der Kampagne erfolgte eine
Kalibration der Arbeitsstandards gegen vier zertifizierte Standards, die von NOAA /GMD
hergestellt wurden und gegen die international verwendete WMO-Skala kalibriert sind.
Details zu diesen Laborkalibrationen und die Ergebnisse befinden sich in Anhang A.1.
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Zusiatzlich wurden im Rahmen der Laborkalibrationen fiir die mit dem ECD gemessenen
Substanzen nichtlineare Detektor-Kennlinien bestimmt, mit deren Hilfe die Mischungsver-
héaltnisse bestimmt wurden.

Da die Kampagnenkalibrationen keine Trends zeigen (vgl. Anhang A.2), wurden zur Be-
rechnung der Mischungsverhéaltnisse die aus den Laborkalibrationen bestimmten Werte fiir
Cal und Span verwendet. Eine Ausnahme bildet die Berechnung der CO,- Mischungsver-
héltnisse in der zweiten Phase der Kampagne, hier wurde zur Berechnung der atmospha-
rischen Mischungsverhéltnisse ein aus den Kampagnenkalibrationen ermittelter Spanwert
verwendet (vgl. Anhang A.2.2)

2.2 RECONCILE

Die Hauptziele des EU-Projektes RECONCILE - Reconcilation of essential process para-
meters for an enhanced predictability of Arctic stratospheric ozone loss and its climate
interactions, sind [vgl. von Hobe et al., 2012]:

e Verstindnis der Transport- und Mischungsprozesse iiber die Polarwirbelgrenze hin-
weg und die korrekte Wiedergabe dieser Prozesse in Simulationen globaler Zirkulati-
onsmodelle.

e Verdeutlichung der Prozesse der NAT-Nukleation, die zur Bildung von PSC fiihren,
insbesondere der Rolle von Meteoritenstaub und der Mechanismen, die NAT-Partikel
zu grofken NAT-Teilchen mit einem Durchmesser von einigen pm, sogenannten NAT-
Rocks, wachsen lassen.

e Untersuchung der Bedeutung der Chloraktivierung auf Hintergrundaerosol fiir die
Chemie im Polarwirbel.

e Abbau der Unsicherheiten im Bezug auf die Parameter, die die katalytische Ozon-
verlustrate bestimmen.

Das Projekt umfasst dazu Laborstudien, zwei Feldkampagnen im Winter 2009/2010, eine
Kampagne mit dem Hohenforschungsflugzeug Geophysica und eine Ozonsonden-“Match‘-
Kampagne sowie Modellstudien [von Hobe et al., 2012]. Die in dieser Arbeit vorgestellten
Messungen wurden im Rahmen der Geophysica-Kampagne durchgefiihrt. Die auf den Da-
ten basierenden Analysen sollen einen Beitrag zum ersten Punkt leisten, in dem folgende
Inhalte detaillierter untersucht werden sollen:

e Wie stark, in beide Richtungen, ist der Transport iiber den Wirbelrand hinweg?
e Wie schnell vermischen sich transportierte Luftmassen mit der umgebenden Luft?

e Wie beeinflusst der Transport iiber den Wirbelrand die Abschétzungen des Ozonver-
lustes?
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e Wie kann die Darstellung der Transportbarriere am Wirbelrand in Modellen verbes-
sert werden?

Weitere Details zum RECONCILE-Projekt finden sich in von Hobe et al. (2012) und auf
der Internetseite https://www.fp7-reconcile.eu.

2.2.1 Geophysica-Feldkampagne

Die Geophysica-Feldkampagne fand zwischen dem 17.1.2010 und dem 5.3.2010 in Kiruna
(67°49’N, 20°30’E), Nordschweden statt. Die Kampagne war in zwei Phasen mit einer 25-
tdgigen Pause im Februar unterteilt (1. Phase: 17.1. - 2.2., 2. Phase: 27.2. - 5.3.). Von der
Basis Kiruna aus wurden 12 Fliige mit der Geophysica in die Region des Polarwirbels unter-
nommen. In Abbildung 2.2 sind die projizierten Flugrouten der einzelnen Fliige wéhrend
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Abbildung 2.2: Flugrouten der RECONCILE- und PREMIER-EX-Kampagne [von Hobe et
al., 2012].
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der RECONCILE-Kampagne dargestellt. Im Anschluss an die RECONCILE-Kampagne
fand am 10.3.2010 ein weiterer Flug im Rahmen des ESA-Projektes PREMIER-EX statt,
der im folgenden als Flug 13 aufgefiihrt wird und in die Analysen mit eingeht.

Den einzelnen Fliigen wurde, je nach meteorologischen Bedingungen, ein Forschungsziel
zugeordnet. In der folgenden Tabelle 2.2 ist eine Ubersicht iiber die Flugdaten, Start- und
Landezeiten (in UTC) und die Ziele der einzelnen Fliige aufgelistet, in Tabelle 2.3 die In-
strumentierung der Geophysica wihrend RECONCILE und PREMIER-EX [vgl. von Hobe
et al., 2012]:

Tabelle 2.2: Ubersicht iiber die wissenschaftlichen Ziele der einzelnen Fliige. Die Uhrzeiten
sind in UTC angegeben.

Flugdatum | Start | Landung Hauptziele
1 17.1. 11:20 15:33 PSC Mikrophysik
20.1. 8:13 11:55 PSC Mikrophysik
CALIPSO Vergleich
3 22.1. 10:01 13:35 PSC Mikrophysik
4 24.1. 13:30 16:56 PSC Mikrophysik
De- /Renitrifizierung
) 25.1. 5:50 9:19 PSC Mikrophysik
De- /Renitrifizierung
Self-Match-Experiment
6 28.1. 9:00 12:56 Dynamik
Mischungsprozesse
7 30.1. 6:36 10:15 Self-Match-FExperiment
De- /Renitrifizierung
8 2.2. 10:01 13:31 Chloraktivierung
De-/Renitrifizieung
Ozonverlust
Matchexperiment
9 27.2. 12:06 | 15:41 | Mischungsprozesse (Wirbelfilament)
10 2.3. 2:51 6:31 Chloraktivierung
De-/Renitrifizierung
Ozonverlust
11 2.3 9:35 13:35 Chloraktivierung
De-/Renitrifizierung
Ozonverlust
12 5.3. 15:05 | 18:36 | Mischungsprozesse (Wirbelfilament)
Tracerrelease
13 10.3. 7:14 10:51 PREMIER-EX
Ozonverlust
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2.2.2 Messplattform M55-Geophysica

Die M55-Geophysica ist ein russisches Hohenflugzeug, betrieben durch die Firma Myasis-
hchev Design Bureau (MDB). Mit einer maximalen Flughthe von 21 km ist sie eine Platt-

Abbildung 2.3: M55-Geophysica beim Start, Kiruna, Schweden Februar 2010.

form, die sich sehr gut fiir stratosphérische in-situ Messungen eignet. Die Geophysica fliegt
mit einer Reisegeschwindigkeit von 750 km /h, die maximale Flugdauer betrigt, bei voller
Beladung etwa 4 Stunden. Das Flugzeug kann dabei mit wissenschaftlichem Equipment bis
zu 1500 kg beladen werden. Die 18 bei RECONCILE eingesetzten Instrumente (Tabelle 2.3)
wurden dabei in verschiedenen Bays installiert. Zusétzlich werden meteorologische Daten
aufgezeichnet. Uber eine Unit for Connection with Scientific Equipment (UCSE) erhalten
die einzelnen Instrumente die genaue Uhrzeit sowie Flugparameter wie die Koordinaten,
Geschwindigkeit, Flughohe, Aufentemperatur, Aufsendruck sowie verschiedene Winkel, die
die Lage des Flugzeuges angeben. Die Geophysica zeichnet sich durch eine relativ hohe
Mandgvrierfahigkeit und eine weitestgehende Unabhéngigkeit von den Bodenbedingungen
aus, wodurch sie zu einer idealen Plattform fiir wissenschaftliche Experimente in schwie-
rigen meteorologischen Situationen an den unterschiedlichsten Orten wird. Seit 1996 war
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die Geophysica an verschiedenen Projekten als Messplattform beteiligt:

1996, Januar: APE-POLECAT (Polar stratospheric clouds, leewaves, chemistry, ae-
rosols and transport) Rovaniemi, Finnland, 7 Flige

1998, Dezember-1999 Januar: APE-ETC (Extended Test Campaign, Forli, 6 Fliige
1999, Februar-Marz: APE-THESEO Mahe, Seychellen, 7 Fliige

1999, September-Oktober: APE-GAIA (Geophysica Aircraft in Antarctica) Ushuaia,
Argentinien, 6 Fliige und 8 Transferfliige

2002, Juli: APE-Envisat Test- und Validierungskampagne in mittleren Breiten, Forli,
Italien, 4 Fliige

2002, Oktober: APE-Envisat Midlat Validation Campaign, Forli, 7 Fliige

2003, Januar-Februar: EuPLEx (European poplar stratospheric cloud and lee wave
experiment), Kiruna, Schweden, 10 Fliige

2003, Februar-Mérz: APE-Envisat AVC (Arctic validation campaign), Kiruna, Schwe-
den, 5 Fliige

2005, Januar-Méarz: TroCCiNOx (Tropical convection, cirrus and nitrogen oxides ex-
periment), Aracatuba, Brasilien, 9 Fliige, 8 Transferfliige, 1 Testflug und ein zusétz-
licher Polarflug (Oberpfaffenhofen, Deutschland)

2005, November-Dezember: SCOUT-03 (Stratosperic - climate links with emphasis
on the UTLS, Darwin, Australien, 9 Fliige, 12 Transferfliige, 1 Testflug (Oberpfaf-
fenhofen, Deutschland)

2006, Juli-August: AMMA (African Monsoon Multidisplinary Analysis), Ouagadou-
gou, Burkina Faso, 6 Fliige, 4 Transferfliige, 1 Testflug in Verona

2010, Januar-Mérz: RECONCILE (Reconcilation of essential processparameters for
an enhanced predictability of arctic stratospheric ozone loss and its climate Interac-
tions), Kiruna, Schweden, 12 Fliige

2010, Mérz: PREMIER-EX RS, Kiruna, Schweden, 1 Flug
2011, Dezember: ESSeNCE, Kiruna, Schweden, 2 Fliige

HAGAR war seit 1999 bei den aufgefiihrten Kampagnen, bei bislang insgesamt 124 Flii-
gen, Teil der Instrumentierung. In dieser Arbeit werden die Ergebnisse der RECONCILE-
Kampagne und des Fluges der PREMIER-EX-Kampagne vorgestellt und wissenschaftlich
interpretiert.
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2.3 Funktion von HAGAR wahrend RECONCILE

Als Arbeitsstandard Cal wurde wiahrend der Kampagne der im Jahr 2005 fir die AMMA
Kampagne in Frankfurt hergestellte Standard verwendet. Der Arbeitsstandard Span wurde
fir die RECONCILE-Kampagne hergestellt (Details siehe vom Scheidt, 2010). Im Vorfeld
der Kampagne wurden alle Triagergasreinigungskartuschen durch frische ersetzt und HA-
GAR auf Undichtigkeiten iiberpriift.

Im folgenden sind wahrend der Kampagne aufgetretene Besonderheiten und Probleme auf-
gelistet:

e Wihrend des Fluges 5 am 25.1.2010 fiel eine der beiden Einlasspumpen aus und stor-
te durch ihren Ausfall auch den Betrieb der zweiten Pumpe nachhaltig. Bei diesem
Flug konnten nur wéhrend des Auf- und Abstiegs Daten aufgezeichnet werden, de-
ren Qualitdt aber fragwiirdig ist und die in den Analysen auch nicht berticksichtigt
wurden.

e In der Folge des Pumpenaustauschs am 26.1.2010 kam es zu einer Undichtigkeit,
die wéhrend der folgenden drei Fliige zu einer leichten Verdiinnung (flussabhéngig
maximal 2%) der Probenluft durch das Gasgemisch im HAGAR-Kessel fithrte. Da
dieses Gasgemisch wahrend des Fluges zu mehr als 50% aus Probenluft besteht,
ist die resultierende Verfilschung fiir die meisten Spezies vernachléssigbar (<1%),
nicht jedoch fiir CO5 und N5O. Da CO5 mit deutlich héherer Genauigkeit gemessen
wird (ca. 0,1%), ist die Verdiinnung durch das COs-drmere Gasgemisch im Kessel
(ca. 230 ppm; Aufenluft in der Stratosphére hat ca. 380 ppm) signifikant. Im Fall
von NyO fiihrt die Verdiinnung zu einer signifikanten NyO-Kontamination von bis
zu 30ppb, da N,O als Dopinggas fiir den ECD in Kanal 1 verwendet wird und
daher im Gasgemisch des Kessels stark angereichert ist (Mischungsverhéltnis wihrend
des Fluges ca. 6 ppm). Die betroffenen Daten sind entsprechend korrigiert worden
(vgl. Kapitel 2.3.1 und 2.3.2). Die Leckage konnte erst vor dem Flug 9 am 27.2.2010
schliefslich behoben werden.

e Um die NyO-Kontamination bei den Fliigen 7 und 8 zu minimieren, wurde das N,O-
Doping fiir Kanal 1 sehr stark verdiinnt, so dass die CH4-Daten und die Hy-Daten
dieser Fliige nicht zu verwenden sind. Mit Hilfe der Korrelation zwischen CH, und
F12 der unbelasteten Fliige wurden iiber die F12-Daten rekonstruierte CHy-Daten
fiir die betroffenen Fliige berechnet. Hy-Daten liegen fiir diese Fliige nicht vor. Dies
betrifft ebenso Flug 9, bei dem das N,O-Dopinggas kurz vor dem Flug verdiinnt wer-
den musste, da es aufgrund einer Unreinheit einen Signalverlust in Kanal 1 bewirkte.
Bei Flug 6, bei dem die Undichtigkeit erstmals auftrat, betrug die resultierende Kon-
tamination etwa 30ppb. Durch die Verdiinnung des N,O-Dopinggases konnte die
Kontamination wéhrend der Fliige 7 und 8 deutlich reduziert werden (vgl. Tabelle
2.4). Bei Flug 8 wurde zusétzlich das Dopinggas erst 45 min vor dem Start ins System
geleitet, wodurch die Kontamination auf 2,5 ppb nochmals verringert werden konnte.
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e Im Zusammenhang mit dem Pumpenaustausch wurde auch ein Leck in der Einlass-
leitung aufterhalb des HAGAR-Kessels entdeckt, welches zu einer Vermischung der
Probenluft mit Bay-Luft gefiihrt haben kénnte. Fiir die weiteren Fliige wurde eine
Ersatzleitung verwendet, auch diese zeigte bei einem Dichtigkeitstest ein (deutlich
kleineres) Leck, das fiir die Fliige 6-8 behelfsméfig abgedichtet wurde. Eine weitere
komplett intakte Einlassleitung stand erst fiir die Fliige 9-13 zur Verfiigung. Eine
Verdiinnung mit Bay-Luft wihrend der ersten 4 Fliige wiirde die Korrelation zwi-
schen zwei beliebigen Spezies fiir diese Fliige von der der anderen Fliige abweichen
lassen. Eine solche Abweichung kann nicht beobachtet werden. Zudem wiirde die Ver-
mischung mit einem relativ abgeschlossenen Luftreservoir dazu fiithren, dass schnelle
Variabilitdt in den Messungen unterdriickt wiirde. Vom Scheidt (2010) zeigt anhand
der Korrelation zwischen CO, und O3, welches vom FOZAN-Instrument gemessen
wurde, dass dies nicht der Fall ist. Das bedeutet, entweder ist die Bay so gut mit
AuRenluft gespiilt, dass keine Anderungen bemerkbar sind oder aber es ist zu keinem
signifikanten Eintrag von Luft aus der Bay durch das Leck gekommen.

e Wihrend des Pumpenaustauschs und der danach notwendigen Tests ist es zu einer
Kontamination der meisten Trégergasreinigungskartuschen gekommen, so dass die-
se nicht weiter verwendet werden konnten. Fiir die Fliige 6-8 stand daher nur die
mit Moleculite gefiillte Falle zur Tragergasreinigung zur Verfiigung. Zu Beginn der
zweiten Phase konnten dann neue Kartuschen eingesetzt werden, so dass die Trager-
gasreinigung wahrend der Fliige 9-13 wieder mit allen Fallen durchgefiihrt wurde.

In Tabelle 2.4 am Ende dieses Kapitels sind fiir die einzelnen Fliige die aufgetretenen
Probleme und der Datenstatus nochmals zusammengestellt.

2.3.1 Korrektur der GC-Daten fiir RECONCILE

Aufgrund der oben beschriebenen Probleme wiahrend Flug 5 und der daraus resultierenden
Kontamination mit NyO wurde fiir die Fliige 6, 7 und 8 mit Hilfe der alle 30 min durchge-
fithrten ,Cal-to-Pump® Messungen und einer Flussskalierung eine Korrektur der NoO-Daten
vorgenommen. Dieses Verfahren wurde fiir die APE-Envisat Validierungskampagnen 2002
entwickelt (vgl., Werner, 2007). Seither hat es sich bei verschiedenen Kampagnen bewéahrt
(vgl. Werner, 2007). Bei den Cal-to-Pump-Messungen wird das Kalibrationsgas Cal nicht
direkt in die Probenschleife gegeben, sondern iiber die Pumpe ins System gebracht. Der
Weg des Gases ist somit derselbe wie bei einer Aufsenmessung und das Kalibrationsgas
wird auf diesem Weg genauso mit N,O angereichert wie die Auftenluft. Aus dem Vergleich
der direkten Cal-Messungen und der Cal-to-Pump-Messungen kann also der Offset ermit-
telt werden, der durch die Kontamination entsteht. Dieser Offset variiert allerdings mit
dem Probenfluss, der wihrend des Fluges nicht konstant ist, sondern bei Messungen von
Aufsenluft in Abhéngigkeit von der Flughohe variiert. Unter der Annahme, dass die Einmi-
schung von Kesselluft in den Gasfluss der Pumpe mit konstanter Leckrate vonstatten geht,
wurde der ermittelte, zeitlich abhingige Offset linear mit dem inversen, zeitabhéngigen
Probenfluss skaliert und auf die Flugdaten angewendet. In Abbildung 2.4 ist die Korrektur
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Abbildung 2.4: Direkter Vergleich der korrigierten (blaue Rauten) und unkorrigierten (rote
Rauten) NyO-Daten fiir Flug 6. Die griinen Dreiecke kennzeichnen die Spanmessungen, die
blauen die Calmessungen, die Cal-to-Pump-Messungen sind als schwarze Kreise dargestellt.
In rot ist der Pumpenfluss eingezeichnet, mit dem der Offset zwischen Cal und Cal-to-Pump
skaliert wird.

exemplarisch fiir Flug 6 gezeigt. Die Abbildung zeigt deutlich die grofe Differenz zwischen
den Cal-Messungen und den kontaminierten Cal-to-Pump-Messungen. Durch die Flussska-
lierung ist die Korrektur der NyO-Daten hohenabhingig. Zur Uberpriifung der Korrektur
wurde die Korrelation zwischen N,O und F12 der unbelasteten Fliige herangezogen. Wei-
tere Details zum Korrekturverfahren finden sich in Werner (2007).

Aus den regelméfigen Standardmessungen wiahrend der Fliige ldsst sich die Prézision (engl.:
precision) abschétzen. Fiir NoO und F12 lag die Préizision im Mittel bei unter 0,35 %, fiir
CHy4, Hy und F11 unter 0,9% (ohne Berticksichtigung der Fliige 7, 8 und 9 fiir CH, und
H,). Die mittlere Prézision fiir jeden einzelnen Flug findet sich in Tabelle 2.4. Fiir SFg
erhielt man 1,34 % und fiir H1211 1,5 %. Die prozentualen Angaben beziehen sich auf den
troposphérischen Wert der jeweiligen Spezies. Eine detaillierte Beschreibung des Verfah-
rens zur Berechnung der Prézision fiir jeden einzelnen Messpunkt unter Beriicksichtigung
des lokalen Fehlers der Cal- und Span-Messungen wird bei Werner (2007) gegeben.

Fiir die Fliige, bei denen die NyO-Daten korrigiert wurden, wurde der statistische Fehler
durch quadratische Addition eines angenommenen Fehlers, der durch die Korrektur ent-
steht, erhoht. Fiir Flug 6 betrug der angenommene Fehler 2 ppb, fiir Flug 7 1,6 ppb und
fiir Flug 8 1 ppb. Fiir die aus der Korrelation mit F12 rekonstruierten CHy-Daten, wurde
kein Fehler abgeschétzt.

Die angegebene Prézision beschreibt nur den statistischen Fehler der Messung durch instru-
mentelle Einfliisse. Zur Berechnung des absoluten Fehlers muss zusétzlich der Messfehler
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der Arbeitsstandards und der Absolutstandards beriicksichtigt werden, die fiir RECONCI-
LE mit 1% angenommen wurden.

2.3.2 Korrektur der LI-COR-Daten fir RECONCILE

Wihrend der ersten 5 Fliige war ein Flussmesser am Ausgang der Messzelle angebracht, der
aufgrund seines Stromungswiderstandes, zu zeitlich variablen Druckunterschieden zwischen
der Referenzgaszelle und der Messzelle gefiihrt hat. Diese Druckunterschiede wiederum fiih-
ren zu einer Verfilschung des Messergebnisses [vom Scheidt, 2010]. Fiir die ersten 4 Fliige
(fiir den fiinften liegen keine Daten vor vgl. Tabelle 2.4) muss also eine Flusskorrektur
durchgefiihrt werden. Im LI-COR-Signal bewirkt die Restriktion durch den Flussmesser
zunéchst, dass Flussinderungen, die beim Schalten des GC von der Load-Position in die
Inject-Position entstehen, aufgrund der resultierenden Druckénderungen in der Messzelle
im LI-COR-Signal widergespiegelt werden. Die folgende Abbildung 2.5 stellt die beschrie-
bene Flussabhéngigkeit des Signals dar. Es handelt sich bei dieser Abbildung um einen
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Abbildung 2.5: Lineare Korrektur der Flussabhéngigkeit des LI-COR-Signals. In schwarz
ist der Fluss durch das LI-COR eingezeichnet, in rot das LI-COR-Originalsignal und blau das
flusskorrigierte LI-COR-Signal.

Ausschnitt aus einer Kalibration, bei der anstelle einer Luftprobe 5 GC-Zyklen hinterein-
ander der Arbeitsstandard Cal vermessen wurde. Wéhrend der Fliige 1-5 kam es aufgrund
von Regelproblemen beim Kesseldruck zu Flussunterschieden zwischen den Mess- und Ka-
librationsphasen, die sich als Bias im LI-COR-Signal widerspiegeln. Je nachdem ob der
Fluss in der Messphase hoher oder niedriger war als in der Kalibrationsphase kam es zu
einem negativen oder positiven Bias des Signals.
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In die Berechnung des CO,-Mischungsverhéltnisses aus dem LI-COR-Signal geht der Zell-
druck ein. Dieser ist abhingig von der Flussrate durch die entsprechende Zelle. Der Zu-
sammenhang zwischen der Flussrate und dem Zelldruck ist im fiir die Fliige entscheiden-
den Bereich einer Flussrate zwischen 300 und 400 mL/min ausreichend linear [vgl. vom
Scheidt, 2010]. Auch der Zusammenhang zwischen dem Druck in der Messzelle und dem
COy-Mischungsverhéltnis ist nach vom Scheidt [2010] im entsprechenden Druckbereich li-
near. Daher ist eine lineare Korrektur des LI-COR-Signals der Form V' = V+ Ax (F, — F})
moglich [Riediger, 2000], wobei V, das unkorrigierte LI-COR-Signal, A ein Korrekturfak-
tor, Fy ein Referenzwert fiir die Flussrate und Fy die aktuelle Flussrate durch die Messzelle
bedeuten. Aus den Kampagnenkalibrationen im entsprechenden Zeitraum wurde fiir den
Korrekturfaktor ein Wert von 0,005 ermittelt. Das Ergebnis der linearen Flusskorrektur
ist in Abbildung 2.5 dargestellt. Die Abbildung zeigt, dass es mit Hilfe der linearen Fluss-
korrektur moglich ist, den Einfluss, der durch das Schalten des GC verursachten Fluss-
anderungen auf das Signal, zu korrigieren. Durch diese Korrektur wird ebenfalls der Bias,
der durch die Flussunterschiede zwischen Mess- und Kalibrationsphase entsteht, korrigiert.
Die Grofke der Korrektur findet sich fiir die einzelnen Fliige in Tabelle 2.4. Fine Korrektur
dieser Art wurde fiir die ersten vier Fliige durchgefiihrt. Im Zuge des Pumpenaustauschs
wurde das LI-COR so umgebaut, dass sich der Flussmesser vor der Messzelle befindet.
In der Folge traten keine Schwankungen im Signal mehr auf, die den Flussschwankungen
zugeordnet werden konnten [vgl. vom Scheidt, 2010].

Wie in 2.3 bereits erwéhnt, ist es bei den Fliigen 6, 7 und 8, aufgrund der Undichtig-
keit an der Pumpe zu einer COy-Abreicherung gekommen. Fiir diese Fliige wird, dhnlich
wie fiir N2 O, eine Korrektur mit Hilfe der Cal-to-Pump-Messungen vorgenommen. Die aus
der Differenz zwischen den Cal-to-Pump-Messungen und den Cal-Messungen berechnete
Verfalschung im LI-COR-Signal wird mit dem Verhéltnis des Cal-to-Pump-Flusses zum
Fluss wiahrend der Messung skaliert und vom Originalsignal subtrahiert. Die folgende Ab-
bildung 2.6 zeigt die Korrektur exemplarisch fiir Flug 6.

Fiir diese ersten 4 Fliige ist bei der Datenprozessierung ein weiteres Problem aufgefallen.
Aus bisher ungeklérten Griinden dauert die Einlaufzeit des Signals nach Schalten des Mul-
tipositionsventils (dessen Position dariiber entscheidet, welches Gas in die Probenschleife
gegeben wird) in die Position fiir die Spanmessung, wihrend der Flugkalibrationsphasen zu
lange. Der fiir die Kalibration benotigte Spansignalwert ist der Mittelwert iiber das Signal
im Messzeitraum. Die Einlaufphase nach Schalten des Ventils wird in der Regel durch eine
»Totzeit" (typischer Wert 30s) herausgeschnitten. Bei den ersten 4 Fliigen ist es aber zu
keinem stabilen Spansignal gekommen, die Einlauf-Drift dauerte die gesamte Kalibrations-
phase an. Daher lassen sich die korrekten Spanwerte wihrend dieser Fliige nicht ermitteln.
Bei Ignorieren dieses Problems zeigen diese Daten im Vergleich zu den Daten der anderen
Fliigen einen negativen Bias (anhand der COs-F12-Korrelation), so dass eine Korrektur
beziiglich der Spanpunkte durchgefiihrt werden muss. Dazu wird ein Korrekturterm c er-
mittelt, der die Daten dieser Fliige an die Korrelation zwischen CO5 und F12 der Fliige
6-8 anpasst. Mit Hilfe dieses Terms werden die Daten nach folgender Gleichung korrigiert,
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Abbildung 2.6: Flussabhéngige Korrektur der COgy Abreicherung. In rot ist das LI-COR-
Originalsignal, in blau ist das korrigierte Signal dargestellt. Mit eingezeichnet sind die zur
Korrektur benétigten Fliisse, der Pumpenfluss in griin, der Fluss wahrend der Cal-to-Pump-
Messungen in schwarz. In pink ist das LI-COR Signal der Cal-to-Pump Messungen eingezeich-
net, in gelb ist das LI-COR Signal der Cal-Messungen eingezeichnet.

wobei der Korrekturterm ¢ = 1,6 fiir Flug 1, ¢ = 0,9 fiir Flug 2, ¢ = 0,5 fiir Flug 3 und
¢ = 0,6 fir Flug 4 ist: Cal — CO
al — 2
CO2¢orr = CO2 + ¢ % Cal — Span
Die Unsicherheit der COs-Messungen setzt sich hauptséchlich aus 3 Einzelfehlern zusam-
men: 1. Elektronisches Rauschen, 2. langsame Schwankungen des LI-COR (auf Zeitskalen
von Minuten, die durch die Kalibrationen im 15-Minutentakt nicht korrigiert werden kon-
nen) und 3. Fehler der Laborkalibrationen fiir Flugkalibrationsgase. Details zur Berechnung
der CO, Unsicherheiten finden sich in Riediger (2000) und in Anhang B. Der mittlere Feh-
ler fiir RECONCILE betrigt etwa 0,05%, die mittleren Fehler der einzelnen Fliige sind als
Mischungsverhéltnisse in Tabelle 2.4 angegeben.
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Kapitel 3

Transport und Mischung in der
arktischen Polarregion wahrend

RECONCILE

Im diesem Kapitel wird zuniichst eine kurze Ubersicht iiber die Dynamik des Polarwirbels
im Winter 2009/2010 gegeben. Wie in Kapitel 1.2 bereits dargelegt konnen Transport-
und Mischungsprozesse iiber die Polarwirbelgrenze einen Einfluss auf die Ozonchemie im
Wirbel haben. Von Interesse sind bei einer solchen Transportanalyse ausschlieflich irrever-
sible Transportprozesse. In Abschnitt 3.2 dieses Kapitels wird ein Konzept vorgestellt, wel-
ches die Kennzeichnung der Herkunft der vermessenen Luftmassen anhand von Messungen
langlebiger Spurengase erlaubt und somit eine Transportanalyse ermdoglicht. Anhand der
im CLaMS-Modell fiir die Luftmassenkennzeichnung gebrauchlichen passiven Tracer wird
der Vortexindex validiert und interpretiert, dargelegt in Abschnitt 3.3. Die Anwendung des
Vortexindex als Werkzeug zur Identifikation von Transportprozessen wird iiberblicksweise
in Abschnitt 3.4 gegeben. Desweiteren wird dort gezeigt, wie mit Hilfe des Vortexindex der
Transport im Modell validiert werden kann. Im letzten Abschnitt wird ein Uberblick iiber
Mischungsprozesse wihrend RECONCILE anhand der Analyse der F11-N,O Korrelation
gegeben und die Mischung im Modell untersucht.

3.1 Dynamik im Polarwirbel im Winter 2009/2010

Der arktische Polarwirbel im Winter 2009/2010 war dynamisch sehr aktiv, besonders zu
Beginn des Winters war der Wirbel zunéchst schwach ausgepréigt [Wang und Chen, 2010].
Hier wird eine kurze Zusammenfassung der wichtigsten Ereignisse nach Doérnbrack et al.
(2012) wiedergegeben, ausfiihrlichere Informationen finden sich in der angegebenen Verof-
fentlichung und den darin angegebenen Referenzen.

Nach Bildung des Polarwirbels erfolgte im November zunéchst eine Abkiihlung, die dem
klimatologischen 21-Jahres-Mittel des European Centre for Medium-Range Weather Fo-
recasts (Abk.: ECMWF) folgte. Zwischen Mitte November und Mitte Dezember kam es
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zu einer durch Wellen verursachten Erwérmung der Stratosphére (engl.: minor warming),
welche Anfang Dezember mit einer Teilung des Wirbels in zwei Teile einherging. Das stér-
kere und kéltere Fragment iiberstand diese friithe Erwérmung und erholte sich ab Mitte
Dezember wieder. Bis Mitte Januar kiihlte sich der iibrig gebliebene Wirbel weiter ab. In
der zweiten Januarhélfte kam es zu einer erneuten Stérung des Wirbels durch planetare
Wellen der Wellenzahl 1. Dieses Ereignis verschob den Wirbel zunéchst iiber den euro-
péischen Teil der Arktis. Im Zuge einer plotzlichen starken Erwarmung der Stratosphére
(engl.: major sudden stratospheric warming) kam es dann Mitte Februar zu einer erneuten
Teilung des Wirbels. Eines der beiden Fragmente blieb bis zum Ende der Kampagne im
Mérz bestehen.

Die bei Dornbrack (2012) beschriebene Entwicklung des Polarwirbels beruht auf der Be-
trachtung der geopotenziellen Hohe und deren Gradienten als Kriterium fiir die Definition
des Wirbels. Diese beschreibt im Falle des geostrophischen Gleichgewichts das Windfeld in
der Atmosphére. Wie in Kapitel 1 beschrieben entsteht am Wirbelrand ein starkes West-
windband. Bei Betrachtung der geopotenziellen Hohe wird dann der Wirbel iiber dieses
Windmaximum definiert.

Seit etwa 2 Jahrzehnten wird zur Beschreibung des Polarwirbels héufig die potenzielle
Vorticity (Abk.:PV) verwendet und die Wirbelgrenze nach dem von Nash et al. (1996)
vorgestellten Verfahren berechnet (vgl. Anhang C). In dieser Arbeit wird die Entwicklung
des Polarwirbels anhand der PV oder aber von Spurengasmessungen betrachtet. Die PV
nimmt dabei von den Tropen zum Pol hin zu und erreicht im Polarwirbel die héchsten
Werte. Sie gibt die dynamische Entwicklung der Luftmassen an, die z.B. relevant fiir die
Chemie ist, wihrend durch die Betrachtung der geopotenziellen Hohe oder des Windes
nur die Entwicklung des Windfeldes Beriicksichtigung findet. Die Wirbelgrenze wird von
Nash et al. (1996) definiert als der Ort mit dem maximalen meridionalen PV-Gradienten.
Die dquivalente Breite, an der zu einem bestimmten Zeitpunkt der Gradient der PV ma-
ximal wird, definiert also die dynamische Grenze des Polarwirbels. Langlebige Spurengase
korrelieren mit der PV und zeigen ebenfalls einen starken Gradienten in den Mischungsver-
héltnissen an der Wirbelgrenze, trotzdem unterscheiden sich die beiden Betrachtungsweisen
voneinander (Details siche Abschnitt 3.2.1).

Die folgende Abbildung 3.1 zeigt die einzelnen Phasen der beschriebenen dynamischen
Aktivitdten anhand des PV-Feldes. Die pinkfarbene Linie kennzeichnet die Wirbelgrenze
berechnet nach Nash et al. (1996). Ab dem 17.1.2010 ist in weifs eingezeichnet der proji-
zierte Flugpfad der Geophysica fiir den jeweiligen Tag zu sehen.

Anfang Dezember ist zunéchst der kompakte Wirbel, gekennzeichnet durch hohe PV-
Werte, zu sehen. Dieser Wirbel teilte sich wie oben beschrieben Mitte Dezember. Anders
als in der Beschreibung des Wirbels durch die geopotenzielle Hohe iiberdauerten bei der
Betrachtung von PV oder Spurengasmischungsverhéltnissen beide Fragmente die Erwér-
mung, mit fiir den Polarwirbel charakteristischen Werten und rekombinierten Ende Dezem-
ber. Ab dem 25.12.2009 war wieder ein kompakter Wirbel vorhanden, der auch zu Beginn
der Kampagne am 17.01.2010 und wéhrend der ersten Phase kompakt erhalten war. Die
PV-Felder vom 24.1. und 2.2 zeigen die Verschiebung des Polarwirbels vom Pol weg in
den européischen Teil der Arktis durch planetare Wellen. Am 11.2.2010 kam es dann zur
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Abbildung 3.1: Entwicklung des arktischen Polarwirbels im Winter 2009/2010 anhand des
PV-Feldes bei einer potenziellen Temperatur von 430 K. Die pinkfarbene Linie kennzeich-
net die Wirbelgrenze nach Nash et al. (1996). Ab dem 17.1.2010 in weifl eingezeichnet der
projizierte Flugpfad der Geophysica fiir den jeweiligen Tag.
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erneuten Teilung des Wirbels, die zu Beginn der zweiten Phase der Kampagne noch Be-
stand hatte. Die PV-Karte vom 27.2. zeigt die beiden Wirbelfragmente iiber Nordamerika
bzw. Nordasien liegend. Anfang Mérz rekombinierten diese beiden Teile wieder zu einem
Wirbel.

3.2 Kennzeichnung der Luftmassenherkunft

3.2.1 Vortexindex

Zur Untersuchung von Transportprozessen muss die Ursprungsregion, aus der die unter-
suchten Luftmassen stammen, kenntlich gemacht werden. In Transportmodellen erfolgt
eine solche Kennzeichnung mittels sogenannter passiver Tracer (vgl. Kapitel 3.2.2), die
anhand der dynamischen Struktur der Atmosphére zum Initialisierungszeitpunkt definiert
werden kénnen und Transport- und Mischungsprozesse, die nach dem Initialisierungszeit-
punkt stattfanden, kennzeichnen. Fiir atmosphéarische Messungen besteht diese einfache
Moéglichkeit der Kennzeichnung nicht und es muss eine andere Mdglichkeit gefunden wer-
den.

Langlebige Spurengase bieten diese Moglichkeit der Kennzeichnung, sofern sich ihre Mi-
schungsverhiltnisse in den einzelnen Regionen von Interesse voneinander unterscheiden.
Weiter miissen die Verteilungen der Mischungsverhéaltnisse raumlich hochaufgel6st und die
Mischungsverhéltnisse in ihren Werten moglichst préazise vorliegen. Die Abbildung 3.2 zeigt
die Verteilung der NyO-Mischungsverhéltnisse auf der Nordhemisphére, nérdlich von 40°N,
wie sie fiir den 17.1., 10.2. und 10.3.2010 durch das CLaMS-Modell simuliert wurden. Als

(=450K

(=450K / 10.02. {=450K

/10.03.

250. 290.  330. [ppbv]

Abbildung 3.2: Verteilung der NoO-Mischungsverhéltnisse auf der Nordhemisphére (>40°N)
fiir den 17.1.; 10.2. und 10.3.2010 wie sie durch CLaMS auf einer potenziellen Temperatur von
450 K simuliert wurden. In pink ist die Wirbelgrenze nach Nash et al. (1996) eingezeichnet.

36



Kapitel 3. Transport und Mischung in der arktischen Polarregion wihrend RECONCILE

Linie in pink eingezeichnet ist die Position der dynamischen Wirbelgrenze nach Nash et al.
(1996) fiir den jeweiligen Tag. Die Abbildung zeigt exemplarisch fiir diese drei Tage, dass
die Position der Wirbelgrenze nach Nash et al. (1996) haufig mit dem Ort des stérksten
Gradienten der NoO-Mischungsverhéltnisse iibereinstimmt. An allen drei Tagen gibt es je-
doch auch Regionen, in denen es zu Abweichungen zwischen den maximalen Gradienten der
PV und der Ny;O-Mischungsverhéltnisse kommt. Diese beobachteten Unterschiede kommen
durch Transport von Luftmassen zustande. Die PV wird zwar, wie die Spurengase, passiv
transportiert, dndert sich dann aber relativ schnell entsprechend der neuen dynamischen
Situation (Zeitskala: einige Tage). Die Spurengasmischungsverhéltnisse in der transportier-
ten Luftmasse dndern sich dagegen nur sehr langsam durch Mischung mit der umgebenden
Luft. Wahrend durch PV also die momentane dynamische Situation des Wirbels dargestellt
wird, geben die Spurengasmischungsverhéltnisse die Herkunft der Luftmassen anhand der
chemischen Zusammensetzung der Luft an. Das bedeutet, dass der stéirkste Gradient in den
Mischungsverhéltnissen langlebiger Spurengase (z.B. NyO) nicht unbedingt die Lage der
momentanen Wirbelgrenze angibt, sondern, im Fall von Transport, die Lage der Wirbel-
grenze vor dem Transportereignis. Betrachtet man die Verteilung langlebiger Spurengase
im Vergleich zur momentanen dynamischen Wirbelgrenze, kann man Transporte von Luft-
massen iiber die Wirbelgrenze hinweg detektieren.

Um eine Aussage iiber die Herkunft der Luftmasse unabhingig vom absoluten Wert des
Spurengasmischungsverhéltnisses und unabhéngig von der potenziellen Temperatur © tref-
fen zu konnen, wird, basierend auf den N,O-Mischungsverhéltnissen, ein Index definiert.
Der Ansatz zur Definition eines solchen Index baut auf dem Konzept des AN,O, welches
von Greenblatt et al. (2002) und Ivanova (2007) vorgestellt wurde, auf. Bei Greenblatt et
al. (2002) und Ivanova et al. (2008) wird aus den Messungen des langlebigen Spurengases
N5O eine Polarwirbelreferenz bestimmt und dann der Abstand AN,O jedes Datenpunktes
zu diesem Referenzprofil ermittelt. Greenblatt et al. (2002) verwendet dieses AN;O um
dariiber die Wirbelgrenze zu definieren. Ivanova et al. (2008) zeigt, dass die Verwendung
des so berechneten AN,O als meridionale Koordinate in einem quasi-lagrangeschen Koor-
dinatensystem in der Antarktis sehr gut zur Untersuchung kleinskaliger Strukturen in der
Umgebung des Polarwirbels und der Polarwirbelgrenzregion geeignet ist.

In dieser Studie wird durch eine Skalierung des berechneten AN5O ein sogenannter Vor-
texindex berechnet, der zum einen eine héhenunabhéngige Information liefert und zum
anderen als Proxy fiir den Anteil an Polarwirbelluft in der vermessenen Luftmasse dient.
Bei diesem Konzept wird ein vereinfachtes Bild der Atmosphére betrachtet, in dem die
Stratosphére in Polarwirbel und mittlere Breiten unterteilt wird, die durch eine Grenz-
region von einander getrennt sind. Der Polarwirbel und die mittleren Breiten enthalten
jeweils vollstéandig durchmischte Luftmassen, durch die der charakteristische Hintergrund
der jeweiligen Region beschrieben wird. In der Grenzregion kommt es immer wieder zu
Mischung zwischen Luft aus den beiden getrennten Regionen.

Die Berechnung des Vortexindex erfolgt auf Basis der NyO Messungen, da dieses Spurengas
auf Grund seiner Lebensdauer und seiner Verteilung in der Atmosphére fiir solche Unter-
suchungen gut geeignet ist, wie Ivanova (2007) darlegt. Im folgenden wird beschrieben, wie
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die Berechnung des AN,O und des Vortexindex fiir die Daten der RECONCILE-Kampagne
umgesetzt wurde.

Ausgehend von den gemessenen NoO-Hohenprofilen werden drei Polarwirbelreferenzprofile
ermittelt, die dann jeweils fiir die Fliige im entsprechenden Zeitraum als Polarwirbelrefe-
renz dienen. Durch die Unterteilung des Messzeitraums in drei Phasen wird das diabatische
Absinken der Luft im Polarwirbel beriicksichtigt, so dass der Wert AN,O unabhéngig von
diesem dynamischen Einfluss ist. Der erste Zeitraum umfasst die Fliige 1-4 (Abb.3.3a), der
zweite die Flige 6-8 (Abb.3.3b) und der dritte die Fliige 9-13 (Abb.3.3c). Bei einer an-
niahernd homogenen Zusammensetzung der Polarwirbelluft repréisentieren die Daten mit
den niedrigsten NoO-Mischungsverhéltnissen, die durch die linke Einhiillende des N,O-
Vertikalprofils beschrieben werden, die vollstandig durchmischte Polarwirbelluft, also die
charakteristische Hintergrundluft fiir den Polarwirbel zu diesem Zeitpunkt.

Um ein Polarwirbelreferenzprofil zu bestimmen, werden zunéchst die Polarwirbeldaten der
einzelnen Zeitraume herausgefiltert. Filterkriterium ist ,A equivalent latitude®. ,A equiva-
lent latitude gibt an, wo sich die jeweils vermessenen Luftpakete relativ zur Wirbelgrenze
nach Nash et al. (1996) befinden. Daten mit einem positiven ,A equivalent latitude repréa-
sentieren Luftpakete im Polarwirbel, Daten mit einem negativen ,,A equivalent latitude”
Luftpakete aufterhalb.

Um die linke Einhiillende des jeweiligen NoO-Hohenprofils zu erhalten wird in Schritten
von © = 10K das 10%-Dezil (10% der Daten liegen unterhalb dieses Wertes, 90% ober-
halb) der Daten im entsprechenden Bereich gebildet, sofern 9 oder mehr Datenpunkte in
diesem Bereich liegen. Die 10%-Dezile werden mit einer geglétteten, stiickweise definier-
ten Polynomfunktion (spline function) angefittet, die dann als Polarwirbelreferenzprofil
des entsprechenden Zeitraums dient. Die Fits, die die Polarwirbelreferenzprofile darstellen,
sind in Abbildung 3.3 als durchgezogene Linien eingezeichnet.

Die Differenz AN,O zwischen den gemessenen N,O-Mischungsverhéltnissen (N,O) und
dem Polarwirbelreferenzprofil (NoOvyoper), gibt den Abstand jedes vermessenen Luftpake-
tes zum Polarwirbel, repréasentiert durch das Referenzprofil bei der entsprechenden poten-
ziellen Temperatur, in Einheiten von N5O an.

AN,O(6) = NyO(8) — NaOvortex(6)

Da fiir viele Anwendungen eine hohenunabhéngige Grofse geeigneter ist, werden die berech-
neten AN,;O-Werte fiir diese Studie noch skaliert. Durch Skalierung des AN,O-Wertes, mit
dem Abstand zwischen einem Profil in mittleren Breiten und den jeweiligen Polarwirbelre-
ferenzprofilen in der Hohe des entsprechenden AN,O-Wertes, wird aus den AN;O-Werten
ein hohenunabhéngiger Index (Vortexindex) berechnet. Das benétigte Referenzprofil fiir
die mittleren Breiten (NoOjpzige) wird ermittelt, indem zunéchst aus dem gesamten Da-
tensatz der RECONCILE-Kampagne der Bereich zwischen 40° und 60° dquivalenter Breite
herausgefiltert wird. Fiir diese Daten wird in Schritten von ©=20 K das 90%-Dezil (10% der
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Abbildung 3.3: NoO Hohenprofile (Hohenkoordinate: potenzielle Temperatur ©) fiir die
Flige 1 -4 (a), 6 - 8 (b) und 9 - 13 (c) mit den jeweiligen Polarwirbelreferenzprofilen (durch-
gezogene Linie) und dem Profil in mittleren Breiten (gestrichelte Linie) koloriert nach dem
Vortexindex.
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Werte liegen oberhalb des Werte, 90% unterhalb) gebildet. Die 90%-Dezile werden dann,
wie die 10%-Dezile fiir die Ermittlung der Polarwirbelreferenzprofile, mit einer geglatteten,
stiickweise definierten Funktion angefittet, welche dann als Referenzfunktion fiir ein Profil
in mittleren Breiten verwendet wird (gestrichelte Linie in Abbildung 3.3). Die Skalierung
der AN,O-Werte wird wie folgt vorgenommen:

B AN,0(6)
NoOnidiat () — NoOvortex (0)

Der berechnete Vortexindex beschreibt die charakteristische Herkunft einer Luftmasse be-
zogen auf den Polarwirbel anhand der originalen chemischen Zusammensetzung der At-
mosphére und kennzeichnet damit dynamische Prozesse, die zu einer Anderung der Zu-
sammensetzung der Luft gefithrt haben. Da der Vortexindex auf die chemische Zusam-
mensetzung Mitte Januar bezogen ist, konnen mit seiner Hilfe nur dynamische Prozesse
analysiert werden, die sich auf diesen neu zusammengesetzten Wirbel beziehen, oder aber
solche, deren Signaturen in der chemischen Zusammensetzung Mitte Januar noch nicht
durch Vermischung ausgeldscht sind. Die Abbildung 3.3 zeigt, dass mit Hilfe des Vorte-
xindex unter anderem auch eine Separation der Daten nach Polarwirbeldaten mit einem
Vortexindex von 1, Daten aus mittleren Breiten mit Vortexindex von 0 und Daten, die in
der ,surf zone“ vermischte Luftmassen reprasentieren und die einen Vortexindex zwischen
0,2 und 0,8 zugewiesen bekommen, moglich ist. Ein negativer Wert des Vortexindex (z.B.
Abbildung 3.4) kennzeichnet Luftmassen aus mittleren Breiten und den Subtropen.

Vortexindex = 1

(3.1)

3.2.2 Passive Tracer

Im CLaMS-Modell (McKenna et al., 2002a; McKenna et al. 2002b; s. auch Anhang C) er-
folgt die Kennzeichnung der Herkunft einer Luftmasse mittels sogenannter passiver Tracer.
Fiir die unterschiedlichen Bereiche der Stratosphére, definiert iiber Grenzen in modified PV
(Abk.: mPV') [Lait, 1994; siehe auch Anhang D] wird jeweils ein passiver Tracer definiert.
Die Grenzen der einzelnen Bereiche und der zugehdrige passive Tracer, wie sie in den ver-
wendeten Simulationen initialisiert wurden, sind in Tabelle 3.1 aufgelistet. Die Luftpakete
erhalten im Modell fiir jeden passiven Tracer einen Wert zwischen 0 und 1, die Summe aller
passiven Tracer muss immer 1 ergeben. Zum Initialisierungszeitpunkt erhéalt der passive
Tracer, der den Bereich kennzeichnet, in dem sich das Luftpaket befindet, den Wert 1, alle
anderen den Wert 0 [Giinther et al., 2008]. Die passiven Tracer durchlaufen wiahrend einer
Simulation Advektion und Mischung, sie unterliegen aber keinen chemischen Prozessen.
Damit kennzeichnen sie die dynamische Entwicklung seit dem Zeitpunkt der Initialisie-
rung. Im Verlauf einer Simulation geben sie an jedem Ort an, wie grofs jeweils der Anteil
von Luft aus den verschiedenen definierten Bereichen ist. Die Summe aller passiven Tracer
muss fiir jeden Datenpunkt den Wert 1 ergeben. Weitere Details zu den passiven Tracern
finden sich in Giinther et al. (2008).

In der folgenden Analyse werden die passiven Tracer P3-P8 zu einem passiven Tracer Pvor-
tex zusammengefasst, der die gesamte Wirbelluft im Messbereich beschreibt. Die weitere

40



Kapitel 3. Transport und Mischung in der arktischen Polarregion wihrend RECONCILE

Tabelle 3.1: Grenzen der passiven dynamischen Tracer in mPV |G. Giinther, personliche
Mitteilung|

Tracer | Grenze in mPVU Beschreibung

PO <8 niedrige Breiten

P1 8-14.7 mittlere Breiten

P2 14.7-19.8 aufere Wirbelgrenze
P3 19.8 - 22.2 innere Wirbelgrenze
P4 22.2 - 26.3 Wirbelkern auf 500 K
P5 26.3 - 27.5 Wirbelkern auf 550 K
P6 27.5 - 29.8 Wirbelkern auf 600 K
P7 29.8 - 32 Wirbelkern auf 650 K
P8 >32 Wirbelkern auf 700 K

Differenzierung, die sich auf potenzielle Temperaturen iiber 500 K bezieht, wird fiir die fol-
genden Analysen nicht benotigt, da die Messungen nur bis zu einer potenziellen Temperatur
von 520 K durchgefiihrt wurden.

3.3 Validierung und Interpretation des Vortexindex

Im folgenden soll der, fiir die in-situ Daten berechnete, Vortexindex durch den vorgestellten
passiven Tracer Pvortex im Modell validiert und interpretiert werden.

Die dazu verwendeten Modellsimulationen mit CLaMS liegen als Datensatz mit einer 24
stiindigen zeitlichen Auflosung und einer rdumlichen Auflésung von 70 km fiir die gesamte
Nordhemisphére vor und in einer zeitlichen und rdumlichen Interpolation auf die Flugpfa-
de der Geophysica. Der interpolierte Datensatz liegt in einer zeitlichen Auflésung von 1s
vor. In allen folgenden Abbildungen und Analysen wird die Hohe fiir die Messdaten durch
die potenzielle Temperatur Theta (©) angegeben, fiir die Modelldaten durch die Hybrid-
vertikalkoordinate Zeta (¢) (Einheit: K), die in der Stratosphére, oberhalb von 300 hPa,
identisch mit der potenziellen Temperatur ist [Konopka et al., 2007].

Um Unterschiede, die zwischen Messung und Modell auftreten konnen, auszuschliefien,
wurde nach dem in Kapitel 3.2.1 beschriebenen Verfahren analog ein Vortexindex aus den
Modelldaten berechnet, im folgenden als CLaMS Vortexindex bezeichnet. Die folgende Ab-
bildung 3.4 zeigt den Vortexindex fiir die Messdaten im direkten Vergleich zum CLaMS
Vortexindex. Dargestellt sind nur Daten, die oberhalb von 400 K gemessen wurden. Die
beiden Indizes stimmen gut iiberein, wie auch der lineare Fit mit einem Korrelationskoeffi-
zienten von 0,90 bestétigt. Die Abweichungen zwischen den beiden Indizes, insbesondere fiir
im Marz gemessene Daten, werden in Abschnitt 3.4 diskutiert. Ein Vergleich des CLaMS
Vortexindex mit den passiven Tracern, in den beiden folgenden Abschnitten vorgestellt,
erlaubt also auch eine Aussage iiber den Vortexindex fiir die Messungen.
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Abbildung 3.4: Direkter Vergleich des Vortexindex und des CLaMS Vortexindex oberhalb
von 400 K. Die Farben kennzeichnen die einzelnen Flugtage, in schwarz ist der lineare Fit
zwischen den beiden Indizes eingezeichnet.

3.3.1 Uberpriifung der zugrundeliegenden Annahmen

Wie in Abschnitt 3.2.1 dargelegt, liegen der Definition des Vortexindex die Annahmen
zugrunde, dass im Polarwirbel gut durchmischte Luftmassen vorliegen, die die charakte-
ristische Hintergrundluft des Polarwirbels représentieren und dass in diesen Luftmassen
die niedrigsten NyO-Mischungsverhéltnisse gemessen wurden. Im folgenden soll mit Hil-
fe des passiven Tracers Pvortex gezeigt werden, dass diese Annahmen in diesem Winter
erfiillt waren bzw. welche Einschrankungen sich aus der speziellen dynamischen Situation
dieses Winters ergeben haben. Hierzu wird eine Simulation verwendet, die am 1.12.2009
initialisiert wurde. Wurden die Polarwirbelreferenzprofile zur Definition des Vortexindex
in Regionen gemessen, in denen die Wirbelluft der charakteristischen Hintergrundluft ent-
spricht, so miissen die Daten, denen ein Vortexindex von 1 zugewiesen wird, auch fiir
Pvortex einen Wert von 1 haben.

Die folgende Abbildung 3.5 zeigt den CLLaMS Vortexindex und den passiven Tracer Pvortex
im direkten Vergleich zueinander. Die Modelldatenpunkte wurden durch einen zeitlichen
Filter auf die HAGAR-Messzeitpunkte reduziert. Dargestellt sind nur Daten oberhalb von
400 K. Die Abbildung zeigt eine Abweichung zwischen den beiden Groéfen. Daten, denen
ein Vortexindex von 1 zugewiesen wird, d.h. Datenpunkte die auf dem Referenzprofil lie-
gen, werden fiir Pvortex grofitenteils Werte zwischen 0,4 und 0,8 zugewiesen.
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Abbildung 3.5: Direkter Vergleich des CLaMS Vortexindex und des passiven Tracers Pvor-
tex, initialisiert im Dezember, farblich gekennzeichnet sind die einzelnen Flugtage. Die Mo-
delldaten sind reduziert auf die HAGAR-Messzeitpunkte; dargestellt sind nur Daten oberhalb
von 400 K.

Der Hauptunterschied zwischen den beiden Grofen ist der Initialisierungszeitpunkt. Der
passive Tracer Pvortex wurde am 1.12.2009 initialisiert und bezieht sich auf die dyna-
mische Struktur der Atmosphére und den Polarwirbel zu diesem Zeitpunkt. Der CLaMS
Vortexindex und der Vortexindex aus den Messdaten beziehen sich auf die chemische Zu-
sammensetzung der Atmosphére und den Polarwirbel Mitte Januar. Wie in Abschnitt 3.1
dargelegt, ist der Polarwirbel im Dezember im Zuge eines ,sudden stratospheric warming*
in zwei Fragmente auseinandergebrochen, die Ende Dezember wieder zu einem Wirbel re-
kombinierten. In Folge dieses Zusammenschlusses wurden, wie der passive Tracer Pvortex
durch Maximalwerte von 0,8 zeigt, Luftmassen in den Wirbel eingetragen, die zu einer
Verdiinnung der urspriinglichen Polarwirbelluft gefiithrt haben. Offenbar hat Vermischung
der eingetragenen Luft mit der umgebenden Wirbelluft bis Mitte Januar dazu gefiihrt,
dass im Januar keine urspriingliche Wirbelluft mehr beobachtet werden konnte. Das beob-
achtete Wirbelrefenzprofil (Vortexindex = 1) représentiert stattdessen bereits vermischte
Luftmassen. Daher kommt es zu Differenzen in den Absolutwerten zwischen Pvortex und
dem Vortexindex.

Mit Hilfe des passiven Tracers Pvortex kann iiberpriift werden, wie homogen durchmischt
der Polarwirbel zum Zeitpunkt der Kampagne, nach dieser grofen Einmischung, bereits
wieder war und ob die Annahme, dass die niedrigsten gemessenen NoO-Mischungsverhéltnisse
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charakteristische Hintergrundluft des neu zusammengesetzten Wirbels beschreiben, ge-
rechtfertigt ist. Die folgenden Abbildungen 3.6 zeigen die Polaufsicht des passiven Tracers
Pvortex, initialisiert im Dezember, fiir die drei Zeitabschnitte, fiir die jeweils ein Refe-
renzprofil zur Berechnung des Vortexindex ermittelt wurde. Die Abbildung zeigt, dass der

{=430K /21.01. {=430K/30.01. {=430K / 04.03.
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Abbildung 3.6: Polaufsicht (40°-90°N) des passiven Tracers Pvortex auf 430K, initialisiert
im Dezember, flir drei Tage, die jeweils einen der Zeitabschnitte reprisentieren, in denen
die jeweiligen Polarwirbelreferenzprofile zur Berechnung des Vortexindex definiert wurden. In
pink ist die Lage der Wirbelgrenze nach Nash et al. (1996) eingezeichnet.

Polarwirbel nach der Rekombination im Dezember, insbesondere im Januar, noch nicht
wieder vollstandig homogenisiert war. Innerhalb der Polarwirbelgrenze finden sich Regio-
nen in denen der Wert von Pvortex 0 betragt; in anderen Regionen gibt Pvortex den Anteil
Wirbelluft mit 100% an, wahrend der groftte Teil des Wirbels noch 50% Polarwirbelluft
enthélt. Der Vergleich zwischen dem Vortexindex und Pvortex in Abbildung 3.5 zeigt, dass
die Luftmassen, die im ersten Zeitraum zwischen dem 17.1. und 24.1. einen Vortexindex
von 1 zugewiesen bekommen, fiir Pvortex im Mittel einen Wert von 0,5 erhalten. Fiir den
zweiten Zeitraum haben die Datenpunkte mit einem Vortexindex von 1 im Mittel ebenfalls
einen Wert fiir Pvortex von 0,5 und fiir den dritten Zeitraum (27.2. - 10.3.) einen mittle-
ren Pvortex-Wert von 0,6. Der zeitliche Verlauf von Pvortex in Abbildung 3.6 zeigt, dass
durch die im Januar andauernde Vermischung, die zunehmend homogene Hintergrundluft
im Polarwirbel nach dem Split und der Rekombination fiir Pvortex in der Dezemberinitia-
lisierung einen Wert von 0,5 zugewiesen bekommt. Das bedeutet, die Daten mit den nied-
rigsten NoO-Mischungsverhéltnissen, denen beim Vortexindex der Wert 1 und bei Pvortex
der Wert 0,5 zugewiesen wird, wurden in einer Region im Polarwirbel gemessen, die nach
dem Modell schon relativ gut durchmischt war. Somit kann argumentiert werden, dass die
verwendeten Polarwirbelreferenzprofile den gut durchmischten Zustand des Polarwirbels
beschreiben. Somit ist die Annahme, auf der die Definition des Vortexindex basiert, erfiillt
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und der Vortexindex kann zur Kennzeichnung der Luftmassenherkunft eingesetzt werden.

3.3.2 Interpretation des Vortexindex

Um die berechneten Werte des Vortexindex besser mit den Werten fiir den passiven Tracer
Pvortex vergleichen zu kénnen, wurde eine weitere Simulation mit CLaMS durchgefiihrt,
bei der die passiven Tracer am 15.1.2010, alle anderen Spezies wie gehabt am 1.12.2009
initialisiert wurden. Die Neuinitialisierung der passiven Tracer bietet auch durch den Ver-
gleich mit der Initialisierung im Dezember die Md6glichkeit, den Einfluss des ,sudden stra-
tospheric warming* auf den Polarwirbel abzuschéitzen.

Die folgende Abbildung 3.7 zeigt den Vergleich zwischen dem CLaMS Vortexindex und
dem passiven Tracer Pvortex, initialisiert im Januar, fiir die erste Phase der Kampagne.
Die Modelldatenpunkte wurden hier ebenfalls auf die Messzeitpunkte von HAGAR redu-
ziert. Dargestellt ist der Hohenbereich oberhalb von 400 K. Unterhalb von 400 K-420 K ist
die Transportbarriere am Polarwirbelrand deutlich schwécher und es kommt zu starken
meridionalen Transport- und Mischungsprozessen. Dieser Hohenbereich wird von daher in
diesem Vergleich nicht betrachtet.

Zum Initalisierungszeitpunkt wiirde man, wenn beide Grofen exakt die gleiche Informati-
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Abbildung 3.7: Direkter Vergleich des CLaMS Vortexindex und des passiven Tracers Pvor-
tex, initialisiert im Januar, fiir die Fliige 1-8 oberhalb von 400 K. Farblich gekennzeichnet ist
die Hohe Theta. Die Modelldaten sind reduziert auf die HAGAR-Messzeitpunkte.
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3.3. Validierung und Interpretation des Vortexindex

on liefern, erwarten, dass alle Datenpunkte im Diagramm bei den Punkten (0,0) und (1,1)
liegen. Abbildung 3.7 zeigt, dass die meisten Datenpunkte fiir Pvortex zwar die Werte 0
und 1 haben, die Werte fiir den Vortexindex jedoch stark streuen. Diese Streuung lésst
sich auf die unterschiedliche Definitionsgrundlage der Indizes zuriickfiihren. Wahrend allen
Luftpaketen, die sich am 15.1.2010 im Polarwirbel, dessen Grenze durch die mPV Isolinie
bei 19,8 PVU bestimmt ist, befanden, fiir Pvortex der Wert 1 zugewiesen wurde, basiert
die Definition des Vortexindex auf der Annahme, dass die jeweils niedrigsten gemessenen
N,O-Mischungsverhéltnisse auf einer Hohe, die fiir den ganzen Wirbel charakteristische
Hintergrundluft représentieren. Inhomogenitdt in der chemischen Zusammensetzung des
Wirbels Mitte Januar, z.B. durch unvollstandige Durchmischung, fiithrt daher bereits zum
Initialisierungszeitpunkt zu einer Bandbreite von Werten des Vortexindex.

Die Inhomogenitaten im Polarwirbel werden von Pvortex, initialisiert im Dezember, und
vom Vortexindex angezeigt, wihrend sie durch den passiven Tracer Pvortex, initialisiert im
Januar, nicht kenntlich gemacht werden kénnen, da alle Luftmassen, die sich am 15.1.2010
im Wirbel befanden, den Wert 1 zugewiesen bekommen. Die folgende Abbildung 3.8 zeigt
den Vergleich zwischen Pvortex, in den beiden Initialisierungen, und dem Vortexindex,
veranschaulicht durch das NyO-Feld, am 15.1.2010. Die Abbildung verdeutlicht, dass die
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Abbildung 3.8: links: Polaufsicht des passiven Tracers Pvortex, initialisiert im Dezem-
ber, am 15.1.2010. mittig: Polaufsicht des passiven Tracers Pvortex, initialisiert im Janu-
ar, am 15.1.2010. rechts: Polaufsicht des Vortexindex, veranschaulicht durch das NoO-Feld
am 15.1.2010. In pink ist in allen Abbildungen die Wirbelgrenze nach Nash dargestellt, alle
Abbildungen zeigen 40°-90°N auf 430 K.

Inhomogenitéiten, die im Januar durch Pvortex, initialisiert im Dezember, angezeigt wer-
den, in der Initialisierung im Januar nicht beriicksichtigt werden. Durch den Vortexindex
werden sie jedoch gezeigt. Das bedeutet, im Polarwirbel kann es, auch wenn der Vor-
texindex und der passive Tracer Pvortex, initialisiert im Januar, iiberwiegend sehr gut
iibereinstimmen, zu Abweichungen kommen, wenn Bereiche betrachtet werden, die nicht
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vollstdndig durchmischt sind und die in der Folge einen niedrigeren Vortexindex, aber fiir
Pvortex einen Wert von 1 haben, wie in Abbildung 3.8 veranschaulicht wird.

Die Datenpunkte, die in Abbildung 3.7 zwischen den beiden Extrempunkten von Pvortex
liegen, kommen durch Messungen im Randbereich des Wirbels bzw. durch die Vermessung
eines Filamentes am 17.1. (siche Kapitel 4.1 und 4.2) zustande. In diesem Bereich kommt
es zu Mischung zwischen dem Wirbelrand bzw. dem Filament und der umgebenden Wir-
belluft.

Abbildung 3.9 zeigt den Vergleich zwischen Pvortex und dem Vortexindex in der zwei-
ten Phase der Kampagne. Wie schon in Abbildung 3.7 sind auch in dieser Abbildung die
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Abbildung 3.9: Direkter Vergleich des CLaMS Vortexindex und des passiven Tracers Pvor-
tex, initialisiert im Januar, fiir die Fliige 9-13 oberhalb von 400 K. Farblich gekennzeichnet
ist die Hohe Theta. Die Modelldaten sind reduziert auf die HAGAR-Messzeitpunkte. Die
schwarze Linie kennzeichnet den linearen Fit der Daten.

Modelldatenpunkte auf die HAGAR-Messzeitpunkte reduziert und es wird nur der Héhen-
bereich oberhalb von 400 K dargestellt. Je ldnger der Initialisierungszeitpunkt zuriickliegt,
desto mehr Mischungsprozesse werden beobachtet. Mischungsprozesse fithren dazu, dass
die Anteile reiner Wirbelluft bzw. reiner Luft aus der ,surf zone in den gemessenen Luft-
paketen geringer werden, d.h. dass mehr Werte (fiir beide Gréfen) zwischen den beiden
Extrempunkten liegen. Im Idealfall, in dem Vortexindex und Pvortex die selbe Aussage
treffen, wiirden die Daten eins zu eins {ibereinstimmen. Abbildung 3.9 zeigt, dass die bei-
den Grofen gut iibereinstimmen. Der Fit bestétigt, durch einen Korrelationskoeffizienten
von 0,89, dass in dieser Phase eine gute Korrelation zwischen den beiden Grofen vorhanden
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ist. Die grofsten Abweichungen zeigen Daten, die unterhalb von 420 K gemessen wurden.
In diesem Hohenbereich, nahe der Unterkante des Polarwirbels, kommt es, auf Grund der
unterschiedlichen Definitionen, zu Unterschieden zwischen den beiden Grofen.

Wie dieser Vergleich zeigt, liefern Pvortex und der Vortexindex im Mittel gut iiberein-
stimmende Ergebnisse. Die Absolutwerte der beiden Indizes konnen zwar nicht fiir jeden
einzelnen Datenpunkt direkt verglichen werden, da der Wert des Vortexindex im Fall von
Transport- und Mischungsprozessen davon abhéngt, aus welchen Regionen die Luftmas-
sen stammen, die miteinander vermischt wurden, wiéhrend dies fiir Pvortex keine Rolle
spielt. Dies fiihrt in Phase 2 zu Abweichungen von bis zu 20%. Die grofften Abweichungen
treten hier, bedingt durch die unterschiedlichen Definitionen, bei Daten, die fiir Pvortex
einen Wert von 0 haben, auf. Die Werte fiir den Vortexindex haben aufterhalb des Wirbels
eine grofere Bandbreite (-0,2-0,7), je nachdem ob die Daten in der direkten Umgebung
des Polarwirbels gemessen wurden oder in subtropischen Luftmassen. Pvortex dagegen
differenziert die verschiedenen Regionen aufserhalb des Polarwirbels nicht. Wie Abbildung
3.9 zeigt, ist es aber moglich, durch den Vortexindex fiir die zweite Phase der Kampa-
gne den Anteil Wirbelluft an einem vermessenen Luftpaket abzuschéitzen. Der Vortexindex
kann aber immer, unabhéngig von den bestimmten Absolutwerten, vergleichbar mit passi-
ven Tracern im Modell, zur Kennzeichnung der Luftmassenherkunft fiir in-situ Messungen
verwendet werden. Der Vortexindex erméglicht auch im Modell, im Gegensatz zu den si-
mulierten passiven Tracern, Transportanalysen, die unabhéngig von eventuellen Fehlern in
der Simulation von Transportprozessen sind.

3.4 Transport in der arktischen Polarregion

In dieser Analyse soll hauptsédchlich der meridionale Transport von Luftmassen iiber die
Wirbelgrenze hinweg fiir die beiden Phasen der Kampagne untersucht werden. Von Interes-
se sind bei einer solchen Analyse irreversible Transportprozesse, da diese die Polarwirbelluft
beeinflussen kénnen. Die Verwendung der dquivalenten Breite (siehe Anhang D.3) als Ko-
ordinate in einer Transportanalyse bietet gegeniiber der Verwendung der geographischen
Breite den Vorteil, dass alle reversiblen Wellentransporte nicht berticksichtigt werden und
nur die irreversiblen Transporte dargestellt werden konnen. Daher wird im folgenden die
Transportanalyse basierend auf der dquivalenten Breite durchgefiihrt.

Die stabile Transportbarriere am Wirbelrand bildete sich erst in einer Hohe von etwa 400 K
- 420K aus. Die Hohenprofile von NoO in Abbildung 3.3 zeigen ab dieser Hohe deutliche
Unterschiede zwischen den Mischungsverhéltnissen im Polarwirbel und in der ,surf zone".
Unterhalb dieser Hohe stimmen die Mischungsverhéltnisse in den verschiedenen Bereichen
iiberein. Auch die Spurengasmessungen des Fernerkundungsinstrumentes CRISTA-NF', das
wahrend des gesamten Fluges Profile verschiedener Spurengase unterhalb der Flughohe
misst, zeigen in einer Hohe von 15 km (entspricht 410 K) einen sehr starken vertikalen Gra-
dienten, der die Unterkante des Wirbels kennzeichnet |[Kalicinsky, 2012]. Unterhalb des
Wirbels kommt es verstirkt zu meridionalen Transporten [vgl. z.B. Manney et al.; Werner
et al., 2010], die in den folgenden Analysen zu erkennen sind, auf die jedoch nicht néher
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eingegangen wird.

Fiir die Analyse von Transport- und Mischungsprozessen ist die Kenntnis der Herkunft
der Luft notwendig. Der Vortexindex, der die charakteristische Herkunft aufgrund der
chemischen Zusammensetzung anzeigt und die passiven Tracer in CLaMS, die die Her-
kunft anhand der dynamischen Position zum Initialisierungszeitpunkt anzeigen, bieten
diese Kenntnis und kénnen daher als Werkzeuge zur Identifizierung des Transports ein-
gesetzt werden. Betrachtet man die geographische Verteilung des Vortexindex und der
passiven Tracer in einem bestimmten Zeitraum, kann festgestellt werden, ob die Luftmas-
sen, die in einem bestimmten Bereich beobachtet werden, dort ihren Ursprung haben oder
aus anderen Regionen dorthin transportiert wurden.

3.4.1 Beobachteter Transport

Die Abbildung 3.10 zeigt die geographische Verteilung des Vortexindex bezogen auf die
Wirbelgrenze, bestimmt nach Nash et al (1996), im Januar. Ohne Transport von Luft-
massen iiber die Wirbelgrenze hinweg wiirden im Wirbel nur Daten mit einem sehr hohen
Vortexindex > 0,8 gemessen, auferhalb nur Daten mit einem niedrigeren Vortexindex. Es
befinden sich aber, wie Abbildung 3.10 zeigt, eine am 17.1. vermessene Luftmasse mit Vor-
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Abbildung 3.10: Geographische Verteilung des Vortexindex zur Diagnose von Transport
iiber die Wirbelgrenze hinweg fiir die Fliige 1-8. Gekennzeichnet sind drei Datenbereiche, die
einen Transport von Luftmassen in den Wirbel anzeigen.
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texindex 0,5 (1 in Abbildung 3.10) und verschiedene Luftmassen mit einem Vortexindex
von 0,7 (2 und 3 in Abbildung 3.10) innerhalb der Wirbelgrenze, d.h. es wurde Luft von
aufen in den Wirbel transportiert.

Der Vortexindex gibt allerdings keine Auskunft dariiber, ob es sich um wirbelnahe Luft
aus hohen Breiten mit einem Vortexindex von 0,7 handelt, die in den Wirbel transportiert
wurde oder um Luft aus mittleren bis niedrigen Breiten mit einem niedrigeren Vortexin-
dex, die bereits mit Wirbelluft vermischt wurde. Die Daten von Luftmassen mit einem
Vortexindex ~ 0,8, die im Wirbel gemessen wurden, verteilen sich iiber den gesamten bei
dieser Phase abgedeckten Hohenbereich und wurden bei verschiedenen Fliigen gemessen.
Die Abbildung zeigt weiter, dass es auferhalb des Polarwirbels einen Bereich von ca. 3-5°
Breite gibt, in dem Luftmassen gemessen wurden denen ein Vortexindex von 0,6 - 0,7 zuge-
ordnet wird. Das bedeutet, dass dort Luftmassen vermessen wurden, deren Charakteristik
nicht der von Luft aus der ,surf zone“ (im Mittel Vortexindex 0,3) entspricht.

Unterhalb von 410 K, an der Polarwirbelunterkante, finden sich verstéarkt Luftmassen mit
einem hohen Vortexindex auferhalb des Polarwirbels. Das bedeutet, dass in diesem Ho-
henbereich, in dem die Transportbarriere deutlich schwéicher ausgepragt ist, ein Ausfluss
von Polarwirbelluft beobachtet werden konnte.

Das gleiche Verfahren wird auch auf die Daten der Fliige 9 - 13 angewendet. In Abbildung
3.11 ist die Verteilung des Vortexindex im Bezug auf die Wirbelgrenze nach Nash darge-
stellt. Im Mérz wurden, zwei jeweils auf eine Hohe begrenzte, Transportereignisse iiber die
Wirbelgrenze hinweg beobachtet. Zunéchst konnten bei einer potenziellen Temperatur von
470 K Luftmassen mit einem Vortexindex von 0,3 bis 0,7 innerhalb des Polarwirbels ver-
messen werden (1 in Abbildung 3.11). Bei einer potenziellen Temperatur von 490 K wurden
Luftmassen mit einem Vortexindex von 0,4-0,6 auferhalb des Wirbels, ca. 15° von der Wir-
belgrenze entfernt beobachtet (Ereignis 3 in Abbildung 3.11). Ein dritter Transportprozess
(2 in Abbildung 3.11), der bei 60°N zu beobachten war, wird in dieser Darstellung durch
Daten mit einem Vortexindex <0, der Luft aus mittleren Breiten (ca. 40°N) kennzeich-
net, visualisiert. In der zweiten Phase von RECONCILE konnten also drei verschiedene
Transportereignisse beobachtet werden, der Transport von Luft in den Wirbel hinein, der
Transport von Wirbelluft in die ,surf zone* und Transport von Luft aus niedrigen Breiten
in die Polarregion hinein. Eine detailliertere Betrachtung erfolgt in Kapitel 4.2.

Auch in diesem Zeitraum ist ein ca. 6° breiter Bereich um die Wirbelkante herum beob-
achtet worden, in dem nicht reine Luft aus der ,surf zone* gemessen wurde.

In dieser Phase finden sich unterhalb von 410 K Luftmassen mit dem gesamten Spektrum an
Werten fiir den Vortexindex, sowohl innerhalb, als auch auferhalb der Polarwirbelgrenze.
Das bedeutet, dass in diesem Héhenbereich die Transportbarriere an der Polarwirbelgrenze
soweit abgeschwécht ist, dass es zu verstarktem meridionalem Transport kommt.
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Abbildung 3.11: Geographische Verteilung des Vortexindex zur Diagnose von Transport
iiber die Wirbelgrenze hinweg fiir die Fliige 9 - 13 mit Kennzeichnung der drei beobachteten
Transportereignisse. Die Farbskala berticksichtigt hier auch negative Werte fiir den Vortexin-
dex zur Identifikation der subtropischen Luftmassen.

Um die Ubergangsregion zwischen Polarwirbel und mittleren Breiten, die sich in den Ab-
bildungen 3.10 und 3.11 andeutet, detaillierter betrachten zu kénnen, ist in Abbildung 3.12
der Vortexindex in Abhéngigkeit von der dquivalenten Breite, bezogen auf die Wirbelgren-
ze nach Nash et al. (1996), dargestellt. Im Polarwirbel werden den Luftmassen im Mittel
Werte zwischen 0,8 und 1,0 zugewiesen (die Werte zwischen 0,6 und 0,7 innerhalb des Wir-
bels sind auf Transport zuriickzufithren s.o.), in der ,surf zone* erhalten die Luftmassen im
Mittel einen Vortexindex von 0,3. Die Verteilung des Vortexindex zeigt nun, dass die Werte
des Vortexindex in einem 3-5° breiten Ubergangsbereich um die Wirbelgrenze herum von
0,8 auf 0,3 abfallen. Das bedeutet, dass die, nach der Theorie gut durchmischte ,surf zone*
[McIntyre und Palmer, 1984|, gekennzeichnet durch einen Vortexindex von 0,3, hier nicht
direkt an den, ebenfalls gut durchmischten, Wirbel grenzt, sondern durch eine weniger gut
durchmischte Ubergangsregion, die Transportbarriere, von diesem getrennt ist. Im Gegen-
satz zur Studie von Haynes und Shuckburgh (2000), die in einer Modellstudie auch eine,
an die ,surf zone” angrenzende Region, geringer Mischung identifiziert haben, handelt es
sich in den Beobachtungen nur um einen Ubergangsbereich an der Wirbelgrenze. In dieser
Modellstudie ist der Wirbel selber auch durch geringe Mischung gekennzeichnet, was durch
die Vortexindexwerte, die innerhalb des Polarwirbels keinen Gradienten aufweisen in dieser
Analyse nicht bestéatigt wird.
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aquivalente Breite relativ zur Wirbelgrenze nach Nash

Abbildung 3.12: Abhéngigkeit des Vortexindex von der dquivalenten Breite bezogen auf die
Wirbelgrenze nach Nash et al. (1996). Farblich gekennzeichnet ist die Hohe Theta. Dargestellt
ist nur der Hohenbereich oberhalb von 420 K.

3.4.2 Simulierter Transport in CLaMS$S

Im folgenden soll der beobachtete Transport mit dem durch CLaMS simulierten Trans-
port verglichen werden. In Abbildung 3.13 ist die gleiche Analyse fiir den passiven Tra-
cer Pvortex, initialisiert im Januar, dargestellt. Die Zahl der Modelldatenpunkte wurde
fiir diesen Vergleich auf die Zahl der HAGAR-Messpunkte reduziert. Der passive Tracer
Pvortex, initialisiert im Januar, zeigt ebenfalls Transport von Luftmassen, in den Wirbel,
gekennzeichnet durch Datenpunkte mit einem Wert von < 0,8 fiir Pvortex. Wahrend durch
den Vortexindex drei deutliche Transportereignisse angezeigt werden, lasst sich durch den
passiven Tracer Pvortex nur ein Ereignis identifizieren. Die mit 1 gekennzeichneten Um-
randungen in den Abbildungen 3.10 und 3.13 zeigen, dass dieses Transportereignis durch
beide Indizes angezeigt wird (Details siehe Kapitel 4). Die weiteren Transporte, die durch
den Vortexindex angezeigt werden (2 und 3), werden durch Pvortex, initialisiert im Ja-
nuar, nicht angezeigt. Der passive Tracer indiziert einen weiteren Transport, beobachtet
wahrend Flug 1 am 17.1., zwischen 420 K und 430 K, der durch den Vortexindex nicht
angezeigt wird. Da auf die Region nahe der Polarwirbelunterkante in dieser Studie nicht
eingegangen wird, wird dieser Transportprozess im folgenden nicht weiter untersucht.

Die Region unvollstdndiger Durchmischung an der Polarwirbelgrenze, die durch den Vor-
texindex identifiziert werden konnte, kann durch Pvortex nicht angezeigt werden, da dieser
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Abbildung 3.13: Geographische Verteilung des passiven Tracers Pvortex, initialisiert im
Januar, zur Diagnose von Transport iiber die Wirbelgrenze hinweg, fiir die Fliige 1-8. Die
CLaMS Datenpunkte sind auf die Messpunkte von HAGAR reduziert; gekennzeichnet sind
die Daten, die einen Transport von Luft in den Wirbel anzeigen.

fiir Luft aukerhalb des Wirbels keine Skalierung vornimmt.

Pvortex ermoglicht im Vergleich zum Vortexindex zusétzlich die Aussage, dass die Luft-
massen, die in den Wirbel transportiert wurden, teilweise mit Wirbelluft vermischt wurden,
da die meisten Datenpunkte einen Wert fiir Pvortex grofser 0 haben.

Wie in Kapitel 3.3 dargelegt, werden Inhomogenitaten im Polarwirbel, auf Grund der Neui-
nitialisierung der passiven Tracer am 15.1.2010, durch diese nicht beriicksichtigt. Wurden
Luftmassen vor diesem Zeitpunkt in den Wirbel transportiert, die sich zum Zeitpunkt der
Messung noch nicht vollstédndig mit der umgebenden Wirbelluft vermischt haben, kénnen
diese Transporte durch den Vortexindex angezeigt werden. Die Transporte, die nur durch
den Vortexindex, nicht aber durch den passiven Tracer angezeigt werden, in Abbildung
3.10 mit 2 und 3 gekennzeichnet, fanden also vermutlich vor dem 15.1.2010 statt. Um die-
se Vermutung zu belegen, wird die analoge Darstellung fiir den passiven Tracer Pvortex,
initialisiert im Dezember, betrachtet. Die entsprechenden Datenpunkte, in Abbildung 3.14
ebenfalls mit 2 und 3 gekennzeichnet, haben einen sehr niedrigen Wert von 0-0,1 fiir den
passiven Tracer Pvortex, initialisiert im Dezember, wiahrend die anderen Luftmassen im
Wirbel iiberwiegend Werte zwischen 0,2 und 0,5 haben. Das bedeutet, dass die entspre-
chenden Luftmassen in den Wirbel transportiert wurden und sich dort laut Modell nur
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Abbildung 3.14: Geographische Verteilung des passiven Tracers Pvortex, initialisiert im
Dezember, zur Diagnose von Transport iiber die Wirbelgrenze hinweg, fiir die Fliige 1-8. Die
Anzahl der CLaMS Datenpunkte ist auf die Zahl der Messpunkte von HAGAR reduziert.
Die Kreise kennzeichnen die Daten, die nach der Transportanalyse durch den Vortexindex die
Transportereignisse 2 und 3 représentieren.

wenig mit der urspriinglichen Polarwirbelluft vermischt haben. Da Pvortex, initialisiert im
Januar, diesen Transportprozess nicht anzeigt, muss die Luft vor dem 15. Januar in den
Wirbel gelangt sein. Transportprozesse, die vermutlich auf den Split und die Rekombinati-
on des Polarwirbels im Dezember zuriickzufiihren sind, kénnen also nur vom Vortexindex
und Pvortex, initialisiert im Dezember, identifiziert werden. Eine detailliertere Betrachtung
dieser Transporte erfolgt in Kapitel 4.1.

Auch fiir die zweite Phase der Kampagne wird der Vergleich zwischen dem aus in-situ Da-
ten abgeleiteten Vortexindex und dem passiven Tracer Pvortex im CLaMS-Modell durch-
gefiihrt. Abbildung 3.15 zeigt die geographische Verteilung des passiven Tracers Pvortex,
initialisiert im Januar, fiir die Fliige 9 - 13; die Modelldaten sind auch hier auf die HAGAR-
Messzeitpunkte reduziert. Der Transport von Luft bei einer potenziellen Temperatur von
470K in den Wirbel hinein (1) ist auch durch den passiven Tracer Pvortex eindeutig
zu identifizieren. Durch den Anteil von 40-60% Pvortex an den auf 470 K in den Wirbel
transportierten Luftpaketen kann auch hier von einer Vermischung der hineintransportier-
ten Luft mit Wirbelluft ausgegangen werden. Im Vergleich zum beobachteten Transport
scheint im Modell ein stérkerer Transport von Luft in den Wirbel hinein simuliert zu wer-
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Abbildung 3.15: Geographische Verteilung des passiven Tracers Pvortex, initialisiert im
Januar, zur Diagnose von Transport iiber die Wirbelgrenze hinweg, fiir die Fliige 9 - 13. Die
CLaMS Datenpunkte sind auf die Messpunkte von HAGAR reduziert. Gekennzeichnet sind
die zwei beobachteten Transportereignisse.

den. Der am 27.2. durch den Vortexindex identifizierte Transport von Luftmassen aus dem
Wirbel heraus (Ereignis 3) kann durch Pvortex ebenfalls identifiziert werden. Die Werte
von 0,2-0,5 fiir Pvortex zeigen, dass die Wirbelluft bereits vermischt wurde. Sehr viel deut-
licher erscheint in Abbildung 3.15 jedoch eine am 5.3. beobachtete Struktur unterhalb von
Ereignis 3, die durch den Vortexindex nicht identifiziert werden konnte.

Die Luft, die aus mittleren bzw. niedrigen Breiten in die Polarregion transportiert wur-
de (2), vom Vortexindex durch sehr niedrige Werte gekennzeichnet, kann durch Pvortex,
der Luftmassen auferhalb des Polarwirbels nicht weiter unterscheidet, nicht diagnostiziert
werden. Aus diesem Grund kann auch die Region unvollsténdiger Durchmischung an der
Wirbelkante, die durch den Vortexindex angezeigt wurde, durch Pvortex nicht diagnosti-
ziert werden. Die Daten, die in Abbildung 3.11 Luft aus niedrigen Breiten kennzeichnen,
zeigen in Abbildung 3.15 allerdings auch nur einen sehr geringen Anteil Pvortex. Eine de-
tailliertere Analyse dieser einzelnen Transportereignisse erfolgt in Kapitel 4.

Die vorangegangenen Transportanalysen zeigen, dass die einzelnen Transportereignisse in
den Simulationen des CLaMS Modells recht gut wiedergegeben werden. Der Vergleich zwi-
schen dem Vortexindex, berechnet aus den in-situ Daten und dem CLaMS Vortexindex
erlaubt noch eine explizitere Aussage dariiber, wie gut der gesamte simulierte Transport
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mit den Messungen iibereinstimmt. Betrachtet man Spurengasverteilungen zur Analyse
des Transportes im Modell kann im Fall einer Abweichung zwischen Modell und Messung
meist nicht klar unterschieden werden, ob diese Unterschiede auf die Initialisierung zuriick-
zufiihren sind oder aber auf den Spurengastransport. Die Verwendung des Vortexindex zur
Validierung von Transport im Modell bietet den Vorteil weitestgehend unabhéngig von der
Modellinitialisierung und dem Vertikaltransport im Modell zu sein. Der Vertikaltransport
wird bei der Berechnung des Vortexindex durch Unterteilung der gesamten Messzeit in drei
Phase herausgerechnet. Somit ist der Vortexindex, im Gegensatz zu Spurengasmischungs-
verhéltnissen, nicht sensitiv auf vertikale Transportprozesse.

Abbildung 3.16 zeigt die geographische Verteilung der Differenz zwischen dem CLaMS Vor-
texindex und dem HAGAR Vortexindex, getrennt nach den beiden Phasen der Kampagne.
Differenzen zwischen den beiden Indizes kénnen direkt auf den im Modell simulierten Trans-
port zuriickgefithrt werden. Die Abbildungen 3.16 und 3.4 zeigen, dass fiir beide Phasen
die Differenz zwischen den Indizes innerhalb des Wirbels sehr klein ist. In der ersten Phase
kommt es aufserhalb des Wirbels, wie Abbildung 3.16 zeigt, zu Unterschieden zwischen
dem CLaMS Vortexindex und dem HAGAR Vortexindex. Die aufterhalb des Wirbels ge-
messenen Daten bekommen fiir den HAGAR Vortexindex grofere Werte zugewiesen als
fiir den CLaMS Vortexindex. Diese Unterschiede kommen hier jedoch nicht durch unter-
schiedlichen Transport im Januar zustande, sondern durch eine unterschiedliche Lage des
Referenzprofils in mittleren Breiten. Die Lage des Referenzprofils wird durch Messungen
im Mérz bestimmt. Ein Unterschied im Transport im Mérz zeigt sich in diesem Fall in der
Analyse fiir Januar.

In der zweiten Phase der Kampagne finden sich auferhalb des Polarwirbels einzelne Struk-
turen, in denen die Differenz zwischen den beiden Indizes negativ ist und einzelne Struk-
turen, in denen die Differenz positiv ist. Hier ist kein Trend zu einer Uber- oder Unter-
schédtzung des Transportes im Modell zu erkennen. Auffallig ist jedoch, dass jene Struktur,
die durch Pvortex als Extrusion aus dem Wirbel identifiziert wurde (in Abbildung 3.16
durch einen Pfeil gekennzeichnet), durch den Vortexindex jedoch nicht, in dieser Darstel-
lung einen Wert von 0,4 erhélt. Das bedeutet, dass der CLaMS Vortexindex dieser Struktur
ebenfalls Wirbelcharakter zuordnet. Daraus lasst sich schlieften, dass in CLaMS eine Struk-
tur entlang des Flugpfades simuliert wurde, die so nicht beobachtet wurde.

Die analoge Analyse zur Untersuchung der Ubergangsregion an der Polarwirbelkante mit
dem CLaMS Vortexindex, wie sie in Abbildung 3.12 fiir die Messungen durchgefiihrt wur-
de, zeigt ein vergleichbares Bild. Die beobachtete Ubergangsregion zwischen Polarwirbel
und mittleren Breiten wird vom Modell also auch gut wiedergegeben.

Insgesamt lasst sich aus dieser Analyse schliefsen, dass der Transport im Modell recht gut
simuliert wird.
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Abbildung 3.16: Geographische Verteilung der Differenz zwischen dem HAGAR Vortexindex
und dem CLaMS Vortexindex fiir die erste Phase oben und fiir die zweite Phase unten zur
Validierung des meridionalen Transportes.
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3.5 Mischungsprozesse wahrend RECONCILE

Im folgenden soll untersucht werden, inwieweit die transportierten Luftmassen mit um-
gebenden Luftmassen vermischt wurden. Die Mischungsanalyse fiir RECONCILE wird
nach der in Kapitel 1.2.2 vorgestellten Theorie, anhand der Korrelationskurve aus den
F11-Mischungsverhéltnissen und den NoO-Mischungsverhéaltnissen durchgefiihrt. In diesem
Abschnitt wird zunéchst ein Uberblick iiber die Entwicklung der beobachteten F11-N,O
Korrelation gegeben. Diese Entwicklung wird dann mit der Entwicklung der Korrelation
in den Simulationen des CLaMS Modells verglichen. Eine detaillierte Analyse einzelner
Ereignisse erfolgt in Kapitel 4.

3.5.1 Entwicklung der beobachteten F11-N,O Korrelation

Abbildung 3.17 zeigt die gemessene Korrelation zwischen F11 und N,O fiir die erste Phase
von RECONCILE. Wie in Kapitel 1.2.3 dargelegt, unterscheiden sich die Korrelationen
je nach Herkunftsregion der Luftmassen, die wiederum durch den Vortexindex kenntlich
gemacht werden. Daher werden die verschiedenen sichtbaren Strukturen in der Korrelation
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Abbildung 3.17: F11-N2O Korrelation fiir die Fliige 1-8. Die Polarwirbeldaten (Vortexin-
dex >0,8) und die Daten aus der ,surf zone“ (Vortexindex <0,7) wurden jeweils angefittet,
die gestrichelte Linie beschreibt den Fit der charakteristischen Polarwirbelkorrelation fiir die
Fliige 1-8 (Vortexindex > 0,8), die durchgezogene Linie den Fit der Korrelation in der ,surf
zone® (Vortexindex 0,2-0,7 fiir alle 13 Fliige).
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durch den Vortexindex sehr gut aufgetrennt, wie Abbildung 3.17 zeigt.

Die Daten, insbesondere die Daten mit einem Vortexindex zwischen 0,8 und 1, bilden fiir
diesen Zeitraum eine sehr kompakte Korrelation. Diese Daten (Vortexindex >0,8) wur-
den mit einem Polynom dritten Grades angefittet. Der Fit beschreibt wihrend der Fliige
1 - 8 die F11-NyO-Korrelation in Luftmassen mit Polarwirbelcharakteristik und wird im
folgenden als charakteristische Polarwirbelkorrelation bezeichnet. Lediglich einige Daten
mit einem Vortexindex zwischen 0,2 und 0,7 weichen auch unter Beriicksichtigung ihrer
Fehler von dieser kompakten Polarwirbelkorrelation ab. Diese Datenpunkte ergeben sich
aus Messungen aus dem Randbereich des Wirbels sowie hohen Breiten aufserhalb des Wir-
bels und deuten die Korrelation auferhalb des Polarwirbels in diesem Zeitraum an. Auch
diese Daten wurden mit einer Polynomfunktion angefittet. Der Vergleich der Fits zeigt die
von der Theorie beschriebene Trennung zwischen der Korrelationen im Polarwirbel und der
Korrelation in der ,surf zone®. Die aufterhalb des Wirbels gemessenen Daten weisen, wie ins-
besondere auch der Vergleich zwischen der ersten Phase in Abbildung 3.17 und der zweiten
Phase in Abbildung 3.18 zeigt, eine grofe Bandbreite auf. Die, im folgenden als Korrelation
in der ,surf zone* bezeichnete, Korrelation aufserhalb des Polarwirbels beschreibt, bedingt
durch die rdumlich begrenzten Messungen und das Filterkriterium (Vortexindex 0,2 - 0,7),
durch welches Messungen, die in der, in Abschnitt 3.4 beschriebenen, unvollstédndig durch-
mischten Ubergangsregion zwischen Polarwirbel und der gut durchmischten ,surf zone in
mittleren Breiten durchgefiihrt wurden, beriicksichtigt wurden, eine mittlere Korrelation
in der ,surf zone“ nur mit begrenzter Genauigkeit.

Anzeichen fiir Mischungslinien zwischen diesen Korrelationen gibt es nicht. Das bedeutet,
dass mit dieser Analyse keine Mischung zwischen der Luft, die, wie in 3.4 beschrieben, im
Januar in den Wirbel transportiert wurde und Wirbelluft festgestellt werden kann.

Abbildung 3.18 zeigt die gemessene Korrelation fiir die zweite Phase von RECONCILE
im Mérz. Auch fiir diese Phase ist eine kompakte Polarwirbelkorrelation vorhanden, in
der Abbildung gekennzeichnet durch Datenpunkte mit einem hohen Vortexindex. Wie fiir
die erste Phase von RECONCILE sind die Polarwirbeldaten mit einem Vortexindex >0,8
durch eine Polynomfunktion angefittet worden. Dieser Fit, in Abbildung 3.18 als durchge-
zogene Linie eingezeichnet, beschreibt die charakteristische Polarwirbelkorrelation wahrend
der Fliige 9 - 13. Der in Abbildung 3.18 als gestrichelte Linie eingezeichnete Fit, der die
Korrelation in der ,surf zone“ beschreibt, ist der gleiche, der auch in der ersten Phase
die Korrelation in der ,surf zone beschreibt. Durch das Absinken der Polarwirbelluft im
Verlauf des Februar wurden in der zweiten Phase auf gleicher Flughthe niedrigere Mi-
schungsverhéltnisse gemessen als in der ersten Phase.

Die Fliige in diesem Zeitraum fanden teilweise auch aufierhalb des Polarwirbels statt. Die
dort gemessenen Daten mit einem teilweise sehr niedrigen Vortexindex liegen unterhalb der
charakteristischen Polarwirbelkorrelation und der Korrelation in der ,surf zone* und sind
auch unter Berticksichtigung des Messfehlers nicht mit diesen zu vereinen. Diese Daten mit
einem sehr niedrigen Vortexindex bilden eine Linie, deren Anfangspunkt auf der Korrela-
tion in der ,surf zone“ liegt und die in die Richtung verlauft, in der nach der Theorie die
tropische Korrelation liegt.
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Abbildung 3.18: F11-NoO Korrelation fiir die Fliige 9 - 13. Als gestrichelte Linie einge-
zeichnet der Fit, der die Korrelation in der ,surf zone* beschreibt (Vortexindex 0,2-0,7 fiir
alle 13 Fliige), als durchgezogene Linie eingezeichnet ist der Fit (Vortexindex > 0,8), der die
charakteristische Polarwirbelkorrelation wahrend der Fliige 9 - 13 beschreibt.

Aufterdem befinden sich oberhalb der charakteristischen Polarwirbelkorrelation einige Da-
ten mit einem Vortexindex von 0,7, die ebenfalls signifikant von der Korrelation abweichen.

Um nochmals einen besseren Uberblick iiber die Lage der einzelnen gemessenen Korrelatio-
nen zu erhalten, zeigt Abbildung 3.19 die Fits der Korrelationen in der ,surf zone (griin)
und dem Polarwirbel (Phase 1: pink; Phase 2: blau), ermittelt aus den HAGAR-Daten und
zusétzlich den Fit einer tropischen Korrelation (rot), aus den Daten des Satelliteninstru-
mentes ACE-FTS (eine detaillierte Beschreibung des Experimentes findet sich in Bernath
et al., 2005; Details zur tropischen Korrelation siehe Kapitel 4.2.3). Aus dieser Abbildung
geht zunéchst einmal hervor, dass die Fits der charakteristischen Polarwirbelkorrelationen
in den beiden Phasen nahezu identisch sind. Das bedeutet, dass die Korrelation zwischen
F11 und N,O in Luftmassen, die ihrer chemischen Charakteristik nach dem Polarwirbel zu-
zuordnen sind, durch den Split und die Rekombination im Februar unverindert geblieben
ist. Es ist also zu keiner grofseren Einmischung in den Wirbel gekommen. In schwarz sind
die beiden Linien eingezeichnet, die durch Daten gebildet werden, die auch im Rahmen
ihrer Fehler nicht mit diesen Korrelationen in Einklang zu bringen sind. Diese Abbildung
legt nahe, dass es sich bei diesen Linien um zwei Mischungslinien handelt, eine zwischen der
charakteristischen Polarwirbelkorrelation und der Korrelation in der ,surf zone* und eine
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Abbildung 3.19: Fit der charakteristischen Polarwirbelkorrelation der Flige 1 - 8 (pink),
Fit der charakteristischen Polarwirbelkorrelation der Fliige 9 - 13 (blau), Fit der Korrelation
in der ,surf zone* (griin), jeweils aus HAGAR-Daten, Fit der tropischen Korrelation (rot)
aus ACE-FTS Daten mit den vermuteten Mischungslinien zwischen der charakteristischen
Polarwirbelkorrelation und der ,surf zone“Korrelation sowie der ,surf zone“Korrelation und
der tropischen Korrelation (schwarz).

zwischen der Korrelation in der ,surf zone” und der tropischen Korrelation. Im Unterschied
zur ersten Phase der Kampagne scheinen in der zweiten Phase also Mischungsvorgiange be-
obachtet worden zu sein. Eine detaillierte Untersuchung dieser Mischungsprozesse erfolgt
in Kapitel 4.2.

3.5.2 Vergleich mit der simulierten F11-N,O Korrelation

In diesem Abschnitt soll die beobachtete F11-N5,O Korrelation mit der durch das CLaMS
Modell simulierten Korrelation verglichen werden. Abbildung 3.20 zeigt die simulierte Kor-
relation fiir die erste Phase der Kampagne. Farbig dargestellt ist in den folgenden Abbil-
dungen der passive Tracer Pvortex.

Die F11-N,O Korrelation im CLaMS Modell fiir diesen Zeitraum zeigt ein vergleichbares
Bild zu der beobachteten Korrelation. Um einen direkten Vergleich zwischen der gemessen
Korrelation und der Korrelation im Modell zu ermoglichen, wurden auch hier wieder die
Daten des Modells auf die HAGAR-Messzeitpunkte reduziert.

Innerhalb des Polarwirbels zeigt sich auch im Modell eine kompakte Korrelation. Die Polar-
wirbeldaten, Daten mit Pvortex >0.8, sind auch hier mit einer Polynomfunktion angefittet
worden, die die charakteristische Polarwirbelkorrelation im Modell beschreibt. Die Andeu-
tung einer separaten Korrelation aufterhalb des Polarwirbels ist aus den Daten im Modell
dagegen nicht zu erkennen. Die Daten in dieser Korrelation mit einem P1-Wert >0,7 (mitt-
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Abbildung 3.20: F11-NoO Korrelation in CLaMS. Die CLaMS Datenpunkte sind auf den
Flugpfad der Flige 1 - 8 interpoliert und auf die HAGAR Messzeitpunkte reduziert. Die
durchgezogene Linie beschreibt den Fit der Daten mit P1 >0,7, und damit die Korrelati-
on in der ,surf zone, die gestrichelte Linie den Fit der Daten mit Pvortex >0,8, also die
charakteristische Polarwirbelkorrelation.

lere Breiten) wurden mit einem Polynom dritten Grades angefittet, welches die Korrelation
in der ,surf zone” im Modell beschreibt. Die Fits fiir die jeweiligen Korrelationen im Modell
wurden mit den auf die HAGAR-Messpunkte reduzierten Datensatz durchgefiihrt. Da wih-
rend der Fliige 1-8 nur sehr wenige Daten mit Pvortex > 0,7 vermessen wurden, wurden
zur Durchfiihrung dieses Fits die entsprechenden Daten beider Phasen verwendet. Dieser
Fit reprasentiert die Korrelation in der ,surf zone“ fiir beide Phasen. Der Vergleich der
beiden Fits zeigt, dass sich die beiden Korrelationen im Modell im Gegensatz zu den be-
obachteten Korrelationen in Abbildung 3.17 kaum unterscheiden. Fiir diesen Unterschied
zwischen Messung und Modell gibt drei Erklarungsmoglichkeiten: 1. Die initialisierten Spu-
rengasfelder sind nicht korrekt und zeigen die gleiche Korrelation in der ,surf zone* und
im Polarwirbel. 2. Die Prozesse, die zur Ausbildung einer separaten, charakteristischen Po-
larwirbelkorrelation fiihren, sind im Modell nicht korrekt reprasentiert. 3. Im Modell wird
in der Nahe der Wirbelgrenze so stark und schnell gemischt, dass die Korrelation aus der
,surf zone* in der Nahe der Wirbelgrenze mit der charakteristischen Polarwirbelkorrelation
zusammenfallt.

In Abbildung 3.21 ist die F11-NyO-Korrelation im CLaMS-Modell fiir die zweite Phase von
RECONCILE dargestellt. In diesem Zeitraum zeigen sich ebenfalls Unterschiede zwischen
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Abbildung 3.21: F11-N5O Korrelation in CLaMS fiir die Fliige 9-13. Die CLaMS Daten-
punkte sind reduziert auf die HAGAR Messzeitpunkte. Die gestrichelte Linie beschreibt die
charakteristische Polarwirbelkorrelation im Modell fiir Phase 2 (Pvortex > 0,8; oberhalb von
170 ppb N2O durch Daten Pvortex > 0,8 aus Phase 1 ergéinzt), die durch gezogene Linie die
Korrelation in der ,surf zone* (P1 > 0,7), und die gepunktete Linie einen Fit der Daten mit
einem Anteil aus niedrigen Breiten von mehr als 20%.

der beobachteten (Abbildung 3.18) und der simulierten Korrelation.

In Abbildung 3.21 ist weiterhin eine kompakte Polarwirbelkorrelation im Modell zu erken-
nen. Die Polarwirbeldaten im Modell, gekennzeichnet durch Pvortex >0,8, wurden auch
hier wieder mit einem Polynom dritten Grades angefittet. Um durch den Fit den Verlauf
der gesamten Korrelation darstellen zu konnen, wurden fiir den Fit oberhalb von 170 ppb
N>O Daten mit Pvortex> 0,8 aus Phase 1 ergédnzt. Der Fit ist in Abbildung 3.21 als ge-
strichelte Linie dargestellt. Die erwdhnte Mischungslinie zwischen der charakteristischen
Polarwirbelkorrelation und der Korrelation in der ,surf zone* scheint in den Modellda-
ten ebenso vorhanden zu sein wie in den gemessenen Daten. Auffallend sind Datenpunkte
mit Pvortex-Werten zwischen 0,4 und 0,6, die in Abbildung 3.21 oberhalb der charakte-
ristischen Polarwirbelkorrelation liegen. In der gemessenen Korrelation sind dort weniger
Datenpunkte, die auch weniger stark von der Korrelation abweichen. Eine genauere Analy-
se zeigt, dass diese Datenpunkte Luftmassen auflerhalb des Polarwirbels reprasentieren, die
durch einen Anteil tropischer Luftmassen gekennzeichnet sind. In der gemessenen Korrela-
tion scheinen diese Daten, wie oben dargelegt, eine Mischungslinie zwischen der Korrelation
in der ,surf zone” und der tropischen Korrelation zu bilden. Es ist ersichtlich, dass diese
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3.5. Mischungsprozesse wahrend RECONCILE

Daten in der Modellkorrelation keine Mischungslinie zwischen der tropischen Korrelation
und der Korrelation in der ,surf zone* darstellen. Es ist moglich, dass der Flugpfad im
Modell die vermessenen Strukturen nicht durchquert, oder aber die Mischung ist im Mo-
dell schon soweit fortgeschritten, dass die Mischungslinie zwischen den Korrelationen nicht
mehr vorhanden ist. Eine detailliertere Betrachtung erfolgt in Kapitel 4.2.3.

Um festzustellen inwieweit die Luftmassen, die sich nach der dynamischen Definition im
Wirbel befanden, sich durch Einmischung veréndert haben, wird im folgenden die Korre-
lation zwischen F11 und N,O von Luftmassen betrachtet, die innerhalb der Wirbelgrenze
nach Nash et al. (1996) gemessen wurden. In den folgenden beiden Abbildungen sind da-
her alle Daten die nordlich von ,,A equivalente latitude® 0° liegen dargestellt. Abbildung
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Abbildung 3.22: Polarwirbelkorrelation (,A Equivalent latitude >0) zwischen F11 und
N»O fiir die Phase 1 von RECONCILE in grau und die Phase 2 koloriert nach dem Vortexin-
dex. Als durchgezogene Linie ist pink die charakteristische Polarwirbelkorrelation im Januar
dargestellt, in schwarz die charakteristische Polarwirbelkorrelation im Méarz.

3.22 zeigt zunéchst die gemessene Korrelation. Die durchgezogenen Linien reprisentieren
die charakteristischen Polarwirbelkorrelationen in diesen Phasen. Die Fits dieser Korrela-
tionen stimmen so gut iiberein, dass sie in weiten Teilen nicht zu unterscheiden sind. Die
Polarwirbelkorrelation ist im Zeitraum zwischen dem 17.1.2010 und dem 10.3.2010 also
unverandert geblieben. Das bedeutet, in diesem Zeitraum ist es zu keiner Einmischung
gekommen, die zu einer signifikanten Verdiinnung der Polarwirbelluft gefiihrt hat.
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In der Abbildung 3.23 ist der Vergleich zwischen den Polarwirbelkorrelationen der bei-
den Phasen von RECONCILE im CLaMS-Modell dargestellt. Als Linie in pink ist die
charakteristische Polarwirbelkorrelation der ersten Phase dargestellt. Die schware Linie re-
prasentiert den Fit der Daten der zweiten Phase mit Pvortex > 0,8. In Abbildung 3.23
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Abbildung 3.23: Charakteristische Polarwirbelkorrelation in CLaMS (gefiltert ,,A Equiva-
lent latitude* >0) zwischen F11 und N2O fiir die Phase 1 von RECONICLE in grau und die
Phase 2 koloriert nach Pvortex. Als Linie in pink ist die charakteristische Polarwirbelkorre-
lation im Modell fiir die Phase 1 dargestellt. Die schwarze Linie zeigt den Fit der Daten mit
Pvortex>0,8 aus der zweiten Phase.

zeigt sich, dass keine Daten mit Pvortex > 0,8 ein grofseres NoO-Mischungsverhiltnis als
170 ppb (entspricht im Mérz einer potenziellen Temperatur von ca. 445 K) aufweisen. Das
bedeutet unterhalb dieser Hohe wurde nach dem Modell keine unverdiinnte Wirbelluft be-
obachtet. Zur Durchfiithrung des Fits, der die charakteristische Polarwirbelkorrelation im
Modell beschreibt wurde dieser Datensatz daher wie oben beschrieben ergénzt. Die Daten,
die unvermischte Luft beschreiben und ihr Fit bilden, wie aus Abbildung 3.23 hervorgeht,
die direkte Verldngerung des Fits aus der ersten Phase. Alle Daten, die vermischte Luftmas-
sen beschreiben (Pvortex zwischen 0,2 und 0,6), liegen oberhalb dieser charakteristischen
Polarwirbelkorrelationen und nach dem Modell sind dies in dieser Phase alle Daten ober-
halb von 170 ppb N5O. In der gemessenen Korrelation liegen sehr viel mehr Daten mit
einem hohen Vortexindex, d.h. Daten die unvermischte Luftmassen repréasentieren, insbe-
sondere oberhalb von 170 ppb N5O, entlang der charakteristischen Polarwirbelkorrelation.
Aus diesem Vergleich ldsst sich schlussfolgern, dass im Modell die Polarwirbelluft unter-
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halb von 445 K stéarker verdiinnt wurde, als es nach den Beobachtungen zu schlieffen in der
Realitét der Fall war. Aus den Werten von Pvortex ldsst sich ein Verdiinnungsgrad dieser
Luftmassen zwischen 40% und 80% abschitzen. Die Ursache fiir diese stirkere Verdiinnung
im Modell kann in einer zu schnellen Mischung im Modell liegen. Wie in Kapitel 4 aus-
fithrlicher disktuiert wird, wurden einige dieser Luftmassen allerdings im Randbereich des
Wirbels und in einem in den Wirbel eingeschlossenen Filament beobachtet.

3.6 Fazit

Zur Analyse von Transport- und Mischungsprozessen anhand von Beobachtungsdaten wur-
de eine Grofse eingefiihrt, die, basierend auf den NyO-Messungen, die charakteristische
Herkunft der Luftmassen anhand ihrer chemischen Zusammensetzung, kennzeichnet. Die
Validierung, Interpretation und Anwendung dieses Vortexindex lieferte folgende Ergebnis-
se:

e Die Annahme, auf der die Definition des Vortexindex beruht, ndmlich dass die nied-
rigsten gemessenen NoO- Mischungsverhéltnisse (Polarwirbelreferenzprofil) die gut
durchmischte charakteristische Hintergrundluft des Polarwirbels reprasentieren, sind
in diesem Winter nicht fiir den urspriinglichen, im Dezember gebildeten, Polarwirbel
erfiillt, sondern nur fiir den, nach dem Split und der Rekombination im Dezember,
neu zusammengesetzten Polarwirbel. Der Vortexindex dient damit als ein quantita-
tives Werkzeug, bestimmt aus Beobachtungen, fiir die Kennzeichnung der Herkunft
der Luftmassen und die Transporthistorie bezogen auf diesen neu zusammengesetzten
Polarwirbel.

e Durch den Vergleich mit dem passiven Tracer Pvortex im CLaMS Modell zeigt sich,
dass der Vortexindex ab mehreren Wochen nach Initialisierung dieses Tracers als
Proxy fiir diesen dienen kann. Der Vortexindex kann somit als der Anteil an Polar-
wirbelluft interpretiert werden.

e Der Vortexindex kann weiter verwendet werden, um Transport iiber die Polarwir-
belgrenze hinweg zu identifizieren. Die Transportanalyse mit Hilfe des Vortexindex
zeigt, dass sowohl im Januar als auch im Mérz verschiedene Transportprozesse, ins-
besondere Intrusionen in den Wirbel, beobachtet werden konnten. Diese werden in
Kapitel 4 detaillierter untersucht.

e Durch den Vortexindex konnte weiter gezeigt werden, dass die gut durchmischte ,surf
zone™ nicht direkt an die Wirbelgrenze heranreicht, sondern dass zwischen Polarwirbel
und der ,surf zone* eine wenig durchmischte ca. 3-5° breite Ubergangsregion, die
Transportbarriere, besteht.

e Die Transportanalyse zeigt weiter, dass eine stabile Transportbarriere erst ab et-
wa 410 K besteht. Darunter konnte durch den Vortexindex ein erhohter horizontaler
Austausch der Luftmassen visualisiert werden.
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e Die, analog fiir die Simulationen des CLaMS Modells durchgefiihrte, Transportana-
lyse anhand des passiven Tracer Pvortex zeigt bei einzelnen Transportereignissen

{iber die Polarwirbelgrenze eine gute Ubereinstimmung zwischen Beobachtung und
Modell.

e Der Vergleich eines fiir die Modelldaten berechneten Vortexindex mit dem aus Be-
obachtungen bestimmten, erlaubt eine Validierung des meridionalen Transportes im
Modell, die, anders als ein direkter Vergleich von Spurengasmischungsverhéltnissen,
sowohl von der Initialisierung des Modells als auch vom vertikalen Transport im
Modell, unabhéngig ist. Generell ist die Ubereinstimmung zwischen Modell und Be-
obachtungen sehr gut. Auferhalb des Polarwirbels kommt es im Marz jedoch zu
Abweichungen (bis max. 0,6) in einzelnen Strukturen.

e Bei Betrachtung der Korrelation zwischen F11 und N,O zeigt sich, dass der Vortex-
index die verschiedenen Strukturen in der Korrelation sehr gut unterscheidet.

e Die Korrelationsanalyse lasst weiter vermuten, dass neben Transportprozessen auch
Mischungsprozesse wihrend RECONCILE beobachtet wurden. Eine detaillierte Ana-
lyse dieser Prozesse erfolgt in Kapitel 4.

e Die durch CLaMS simulierte F11-N,O Korrelation zeigt die, in der gemessenen Kor-
relation auftretenden, Strukturen (die Aufspaltung zwischen der charakteristischen
Polarwirbelkorrelation und der Korrelation in der ,surf zone“; Mischungslinie zwi-
schen der Korrelation in der ,surf zone“ und der tropischen Korrelation) nicht. Ur-
sache dafiir konnen Fehler in der Initialisierung oder eine unkorrekte Repréasentation
verschiedener Prozesse im frithwinterlichen Polarwirbel oder aber zu starke Mischung
im Modell sein.

e Betrachtet man die Entwicklung der Korrelation fiir im Polarwirbel gemessene Da-
ten zeigt sich, dass die beobachtete Korrelation zwischen Januar und Méarz kompakt
erhalten geblieben ist. Die Daten mit hohen Vortexindexwerten liegen weiterhin kom-
pakt entlang der charakteristischen Polarwirbelkorrelation. In der simulierten Korre-
lation hingegen zeigt sich dass im Modell nur noch sehr wenige Daten entlang dieser
charakteristischen Polarwirbelkorrelation liegen. Im Modell gab es demnach unter-
halb von 445 K im Polarwirbel keine unvermischten Luftmassen mehr, was nach den
Beobachtungen zu schliefen so nicht der Realitédt entspricht. Aus den Werten von
Pvortex ldsst sich ein Verdiinnungsgrad dieser Luftmassen im Modell zwischen 40%
und 80% bestimmen.

Insgesamt zeigt sich, dass der Vortexindex ein sehr gutes Werkzeug zur Analyse von Trans-
port und Mischungsprozessen anhand von Spurengasmessungen ist. Gegeniiber den in Mo-
dellen simulierten passiven Tracern bietet der Vortexindex den Vorteil solche Analysen
unabhéngig von Fehlern in den Transportschemata und Mischungsparametrisierungen der
Modelle durchfithren zu kénnen.
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Kapitel 4

Fallstudien

Die in Kapitel 3 kurz vorgestellten, im Winter 2009/2010 beobachteten Transport- und
Mischungsvorgange sollen in diesem Kapitel mit den vorgestellten Methoden zur Untersu-
chung von Transport und Mischung detaillierter untersucht und mit Hilfe von Simulationen
durch das CLaMS Modell in den dynamischen Kontext dieses Winters eingeordnet werden.

4.1 Transport und Mischung im Januar

Wie in Kapitel 3.4 erwahnt, konnten im Januar 2010 verschiedene Transportprozesse in
den Wirbel hinein beobachtet werden. Zum einen konnten durch den Vortexindex und
Pvortex, initialisiert im Dezember, Luftmassen im Wirbel identifiziert werden, die vor dem
15.1. eingetragen wurden (Ereignisse 2 und 3 in Abbildungen 3.10 und 3.14), zum anderen
konnten durch den Vortexindex und Pvortex, initialisiert im Januar, ein weiterer Transport
(Ereignis 1 in Abbildungen 3.10 und 3.13) in den Wirbel im Verlauf des Januars beobach-
tet werden. Diese Indizes geben aber alle keine Auskunft dariiber, woher genau die Luft
stammt, die in den Wirbel transportiert wurde. Zur Klarung dieser Frage werden fiir alle
Transportereignisse die passiven Tracer PO (niedrige Breiten), P1 (mittlere Breiten) und
P2 (hohe Breiten/ dufere Wirbelgrenze) des CLaMS-Modells herangezogen.
Die Abbildungen 4.1 und 4.2 zeigen die geographische Verteilung der passiven Tracer P1
und P2 initialisiert im Dezember. Aus diesen Abbildungen geht hervor, dass am 24.1. (Er-
eignis 3) und 28.1. (Ereignis 2) Luft mit einer Signatur aus mittleren und hohen Breiten
im Wirbel gemessen wurde. Der Beitrag der verschiedenen passiven Tracer zeigt, dass sich
die in den Wirbel transportierte Luft dort mit der Wirbelluft vermischt hat, denn auch der
Vortex-Tracer Pvortex zeigt zwar geringe aber von 0 verschiedene Werte, wie in Abbildung
3.14 gezeigt wird. Der passive Tracer PO, der tropische Luftmassen kennzeichnet, hat fiir
die Daten im Polarwirbel den Wert 0; ein Transport tropischer Luftmassen in den Wirbel
kann somit ausgeschlossen werden. Der iiberwiegende Teil dieser Luftmassen stammt mit
30% - 70% Anteil aus der unmittelbaren Umgebung des Wirbels.

Die Abbildung 4.3 zeigt Ausschnitte aus den P2-Feldern des 24.1. (a) und des 28.1. (b).
Innerhalb des Wirbels stammen die meisten Luftmassen an diesen beiden Tagen zu ca. 50%
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Abbildung 4.1: Geographische Verteilung des passiven Tracers P1 (mittlere Breiten), in-
itialisiert am 1.12.2009, zur Identifikation der Herkunft der im Dezember eingetragenen Luft.
Jeder Modelldatenpunkt in dieser Abbildung entspricht einem HAGAR-Messpunkt.
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Abbildung 4.2: Geographische Verteilung des passiven Tracers P2 (hohe Breiten), initiali-
siert am 1.12.2009, zur Identifikation der Herkunft der im Dezember der eingetragenen Luft.
Jeder Modelldatenpunkt in dieser Abbildung entspricht einem HAGAR-Messpunkt
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Abbildung 4.3: Ausschnitt aus dem P2 Feld in CLaMS initialisiert im Dezember fiir den
24.1. auf 430K (a) und 28.1. auf 450K (b). In pink ist jeweils die Wirbelgrenze nach Nash
eingezeichnet, in weifs der Flugpfad der Geophysica am jeweiligen Tag.

aus der unmittelbaren Umgebung des Wirbels. Es finden sich aber an beiden Tagen einige
Strukturen mit bis zu 70% Luft aus hohen Breiten innerhalb des Wirbels. Der, in weif ein-
gezeichnete, Flugpfad der Geophysica am jeweiligen Tag zeigt, dass innerhalb des Wirbels
Luftmassen durchflogen wurden, die nach dem Modell zu ca. 70% aus hohen Breiten, aufer-
halb des Wirbels, stammen. Der Vergleich mit der Transportanalyse in Abbildung 4.2 zeigt,
dass die Luftmassen, denen am 24.1. ein Pvortex-Wert von 0,6-0,7 zugewiesen wurde bei
der grofsten, an diesem Tag erreichten, dquivalenten Breite relativ zur Wirbelgrenze gemes-
sen wurden. Diese Messungen lassen sich dem, in Abbildung 4.3(a) markierten, Filament
zuordnen. Die am 28.1. gemessenen Datenpunkte, denen in Abbildung 4.2 Pvortex-Werte
zwischen 0,6 und 0,7 zugewiesen werden, lassen sich ebenfalls einem Filament von Luft aus
hohen Breiten im Wirbel zuordnen (Markierung in Abbildung 4.3(b)), das an diesem Tag
durchflogen wurde.

Zur besseren Ubersicht sind die P1- und P2 Felder der beiden Tage in Abbildung 4.4 als
Polaufsicht fiir die Nordhemisphére nordlich von 40°N dargestellt. Wie die Abbildung 4.4
noch einmal fiir den gesamten Wirbel verdeutlicht, stammen die Luftmassen, die sich im
Januar im Wirbel befinden, bezogen auf den Ursprungswirbel im Dezember zu 50% aus ho-
hen Breiten, wahrend die Luftmassen, die sich in der unmittelbaren Umgebung des Wirbels
befinden zu einem grofsen Teil aus mittleren Breiten stammen. Durch den Wirbelsplit und
die Rekombination im Dezember sind die Luftmassen im Wirbel also stark durch Luft aus
hohen Breiten beeinflusst und die Polarwirbelluft hat im Vergleich zum Ursprungswirbel im
Dezember eine neue Charakteristik erhalten. Das Anzeigen von Transport durch den Vor-
texindex, der sich auf die neue Charakteristik der Wirbelluft bezieht, am 24.1. und 28.1.,
kommt durch eine noch nicht vollstandige Durchmischung der eingetragenen Luftmassen
zustande, die horizontale Gradienten in den NoO-Mischungsverhéltnissen im Polarwirbel
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Abbildung 4.4: P2 Feld in CLaMS initialisiert im Dezember fiir den 24.1. auf 430 K (links
oben) und den 28.1. auf 450 K (rechts oben) und P1 Feld in CLaMS initialisiert im Dezember
fiir den 24.1. auf 430K (links unten) und den 28.1. auf 450 K (rechts unten). In pink ist jeweils
die Wirbelgrenze nach Nash eingezeichnet.
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zur Folge hat. Diese unvollstdndige Durchmischung wird durch die filamentéaren Strukturen
in den Abbildungen 4.3 und 4.4 bestétigt. Wie in Kapitel 3.3 dargelegt, beziehen sich die
Referenzprofile, anhand derer der Vortexindex definiert wurde, auf homogen durchmischte
Luftmassen. Luftmassen, die noch nicht vollstéandig durchmischt sind, weisen héhere N,O-
Mischungsverhéltnisse auf, bekommen so einen niedrigeren Vortexindex zugewiesen und
werden somit noch als in den Wirbel transportierte Luftmassen identifiziert. Ein genauer
Zeitpunkt fiir den Eintrag der vermessenen Luftmassen in den Wirbel léasst sich nicht fest-
stellen.

Wie oben dargelegt ist die Luft aus hohen Breiten nicht nur in den Wirbel transpor-
tiert worden, laut Modell ist es auch zu einer Vermischung mit Polarwirbelluft gekommen.
Wie in Kapitel 3.5 dargelegt gibt es in der Korrelation fiir diesen Zeitraum allerdings keine
Anzeichen fiir Mischungslinien.

Betrachtet man nur die Korrelation innerhalb des Polarwirbels in Abbildung 4.5, sieht
man, dass einige Daten, die innerhalb des Polarwirbels gemessen wurden, auf der Korre-
lation der ,surf zone* liegen. Die entsprechenden Daten wurden am 24.1. in einer Hohe
von etwa 420 K und am 28.1. in einer Hohe von 450 K gemessen und entsprechen damit,
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Abbildung 4.5: Gemessene F11-NoO-Korrelation innerhalb des Polarwirbels (gefiltert nach
der Wirbelgrenze nach Nash et al. (1996)) wahrend der Fliige 1 - 8. Die Farben kennzeichnen
die Hohe Theta. Die Polarwirbeldaten wurden mit ,,A Equivalent latitude” aus dem Datensatz
herausgefiltert.
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4.1. Transport und Mischung im Januar

wie die Transportanalyse oben zeigt, Luftmassen (Vortexindex: 0,6-0,7; P2 initialisiert am
1.12.2009: 0,7), die vor dem 15.1. in den Wirbel gelangten. Wie in Kapitel 3.5.1 dargelegt
beschreibt der Fit, der als ,surf zone“-Korrelation bezeichnet wird, die mittlere Korrelation
in der ,surf zone nur mit begrenzter Genauigkeit. Die, von 0 verschiedenen Werte, des pas-
siven Tracers Pvortex, initialisiert am 1.12.2009, legen nahe, dass die hier als Korrelation
in der ,surf zone* definierte Korrelation zu einem geringen Anteil (<20%) von Wirbelluft
beeinflusst ist. Diese Daten kennzeichnen also eine aus Polarwirbelluft und Luft aus der
wsurf zone” gemischte Luftmasse.

Die geographischen Verteilungen der passiven Tracer P1 und P2 initialisiert am 15. Ja-
nuar in den Abbildungen 4.6 und 4.7 zeigen, dass die Luft, die seit Mitte Januar in den
Wirbel eingetragen wurde (Ereignis 1 in den Abbildungen 3.10 und 3.13), aus hohen Brei-
ten stammt. Ein Eintrag von Luft aus mittleren oder niedrigen Breiten in den Wirbel,
gekennzeichnet durch Beitrdge von PO und P1 an den entsprechenden Daten, wird hier
nicht beobachtet.
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Abbildung 4.6: Geographische Verteilung des passiven Tracers P1 (mittlere Breiten), in-
itialisiert am 15.1.2010, zur Identifikation der Herkunft der seit Mitte Januar in den Wirbel
eingetragenen Luft. Jeder Modelldatenpunkt in dieser Abbildung entspricht einem HAGAR-
Messpunkt.
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Abbildung 4.7: Geographische Verteilung des passiven Tracers P2 (hohe Breiten), initia-
lisiert am 15.1.2010, zur Identifikation der Herkunft der seit Mitte Januar in den Wirbel
eingetragenen Luft. Jeder Modelldatenpunkt in dieser Abbildung entspricht einem HAGAR-
Messpunkt

Die Luftmassen, die am 17.1. innerhalb des Wirbels vermessen wurden (Ereignis 1), ent-
halten, wie die passiven Tracer zeigen, einen Anteil von 60 - 100% Luft aus hohen Breiten,
der restliche Anteil ist, wie Pvortex in Abbildung 3.13 zeigt, Polarwirbelluft. Die Luft aus
hohen Breiten ist geméfs dem Modell also nicht nur in den Wirbel transportiert worden,
sondern hat sich dort auch mit der umgebenden Polarwirbelluft vermischt.

Um diesen Transportprozess in den dynamischen Kontext des Wirbels einzuordnen ist in
Abbildung 4.8 das P2-Feld initialisiert im Januar fiir den 17.1. dargestellt. In weif ist der
Flugpfad der Geophysica am 17.1. eingezeichnet, in pink die Wirbelgrenze nach Nash. Die
Abbildung zeigt, dass wiahrend des ersten Fluges am 17.1. ein in den Wirbel eingeschlos-
senes Filament von Luft aus hohen Breiten durchflogen wurde. Aus der Entwicklung des
P2-Feldes initialisiert im Januar zwischen dem 15.1. und 17.1., dargestellt in Abbildung
4.9, ist ersichtlich, dass sich am 16.1. ein Filament vom Wirbelrand nach innen hin bildet,
welches am 17.1. vermessen wurde.

Die Daten, die innerhalb dieses Filamentes gemessen wurden liegen in der beobachteten
F11-N,O-Korrelation zwischen den Fits der charakteristischen Polarwirbelkorrelation und
der Korrelation in der ,surf zone“. Es handelt sich also auch in diesem Fall um Luftmassen,
in denen Polarwirbelluft und Luft aus mittleren Breiten vermischt wurde, wie es auch die
Werte der passiven Tracer und des Vortexindex schon angedeutet haben.

75



4.1. Transport und Mischung im Januar
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Abbildung 4.8: P2-Feld in CLaMS entlang des Flugpfades fiir Flug 1 auf 430 K. In weifs
eingezeichnet ist der Flugpfad, in pink die Wirbelgrenze nach Nash.

0.00 20.00 40.00 60.00 80.00 100.00 [%)]

Abbildung 4.9: Entwicklung des passiven Tracers P2 (hohe Breiten) initialisiert am
15.1.2010 zwischen dem 15.1. und 17.1.2010 auf einer Hohe von 430 K. Die pinkfarbene Linie
kennzeichnet die Wirbelgrenze nach Nash.
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4.2 Transport und Mischung im Marz

4.2.1 Transport und Mischung im Polarwirbel

Wie in Kapitel 3.4 dargelegt sind im Marz verschiedene Transportereignisse zu beobachten.
In diesem Abschnitt wird zunéchst der Transport von Luft in den Wirbel hinein detaillier-
ter untersucht (Transportereignis 1 im Mérz).

Die im folgenden verwendeten passiven Tracer des CLaMS-Modells sind immer die am
15.1.2010 initialisierten passiven Tracer.

Die Abbildung 4.10 zeigt den Ausschnitt aus der geographischen Verteilung des Vortex-
index innerhalb des Polarwirbels. Bei einer potenziellen Temperatur von 470 K wurden,
neben Daten mit einem Vortexindex >0,8 auch Daten mit einem Vortexindex zwischen 0,4
und 0,7 innerhalb des Polarwirbels gemessen (Ereignis 1 in Abbildung 3.11). Diese Daten,
die einen Transport von Luft von auferhalb des Polarwirbels in den Polarwirbel hinein
anzeigen, wurden wahrend Flug 13 gemessen.
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Abbildung 4.10: Ausschnitt aus der geographischen Verteilung des Vortexindex innerhalb
des Polarwirbels fiir die Fliige 9 - 13.

Zur Einbettung dieses Transportprozesses in den dynamischen Kontext des Polarwirbels
wird die Entwicklung des Polarwirbels anhand des NoO-Feldes im CLaMS-Modell zwischen
dem 28.2. und 10.3.2010 betrachtet. Abbildung 4.11 zeigt zundchst einen Ausschnitt aus
dem NyO-Feld in CLaMS am 10.3.2010 entlang des Flugpfades bei einer potenziellen Tem-
peratur von 470 K. Flug 13 startete von Kiruna aus zunéchst in Richtung Norden. Nach
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einem Richtungswechsel verlief der Flug in Richtung Siidwesten. Die Flughdhe in Richtung
Norden und Siidwesten betrug etwa 18,5 km, entsprechend einer potentiellen Temperatur
von 470 K. Unmittelbar vor dem Umkehrpunkt bei 70,14°N und 0,41°O erfolgte ein Auf-
stieg auf 20 km, entsprechend 490 K.

Der in Abbildung 4.11 auf 470 K projizierte Flugpfad zeigt, dass geméaft dem Modell ein
in den Wirbel eingeschlossenes Filament erhohter NoO-Mischungsverhéltnisse, durchquert
wurde.

[ppbv]
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204.

169.
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Abbildung 4.11: Ausschnitt (50°-80°N;10°W-30°0) aus dem N2O-Feld in CLaMS am
10.3.2010 auf einer potenziellen Temperatur von 470 K mit dem projiziertem Flugpfad in
weifs und der Wirbelgrenze nach Nash in pink.

In Abbildung 4.12 ist die Entwicklung des Polarwirbels in CLaMS auf einer potenziellen
Temperatur von 470 K fiir den Zeitraum zwischen dem 28.2. und 10.3.2010 an Hand der
Polaufsicht des NoO-Feldes (50°-90°N) gezeigt. Verfolgt man das am 10.3. vermessene Fi-
lament zuriick, sieht man, dass es sich dabei um Luft handelt, die bei der Rekombination
zwischen den beiden Wirbelfragmenten eingeschlossen wurde.

Zur detaillierten Analyse dieses Filamentes in den Messungen und den Simulationen sind
in Abbildung 4.13(a) der Vortexindex und der CLaMS Vortexindex als Funktion der geo-
graphischen Breite fiir den Flugabschnitt in Richtung Westen, auf 470 K, dargestellt. Ab-
bildung 4.13(b) zeigt die analoge Abbildung fiir die passiven Tracer Pvortex, P1 und P2.
Zunéchst einmal zeigt die Abbildung, dass die geographische Lage des Filamentes in Mes-
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Abbildung 4.12: Entwicklung des Polarwirbels zwischen dem 28.2. und 10.3.2010 auf 470 K
an Hand des NoO-Feldes in CLaMS. Die weiflen Pfeile kennzeichnen das vermessene Filament.

79



4.2. 'Transport und Mischung im Marz

(a) i : : : : : : /'\Q/.\.ﬂ
10 1" [Flight Dates /- i o
1 |—w HAGAR
] |—» CLaMs
7:: i
"y ]
= ] a
=
£ ]
£ 06
= ] b
04 Y'{'
_|IIIIIIII|IIIIIIII|IIIIIIII|IIIIIIII|IIIIIIII|IIIIIIII|IIIIIIII|IIIIIIII|I
53 g 10 12 14 16 18 20
geographische Lange (*0)
(b) 10 : : : : : .
1 [Flight Dates
- | Pvortex
4 |—» P2
1= M1
08 d
L ] n
: 0.6:/ “fa
= . f ?
- ]
= 7
= ]
@ ]
] 4
S 04
] ¢
0z
] ]
00: M -------- -IIII-II|II=IIII-II-|I

5 38 10 12 14 16 18 20
geographische Lange (*0)

Abbildung 4.13: (a):Vortexindex und CLaMS Vortexindex als Funktion der geographischen
Lénge fiir den Flugabschnitt in Richtung Westen. (b): Passive Tracer Pvortex, P1 und P2
als Funktion der geographischen Lange fiir den Flugabschnitt in Richtung Westen. Die mit
Buchstaben gekennzeichneten Datenpunkte sind der jeweiligen Mischungslinie oberhalb der
F11-N5O Korrelation zuzuordnen.
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sung und Beobachtung sehr gut {ibereinstimmt. In Abbildung 4.11 liegt die Stelle, an der
das Filament durchquert wurde, bei ca. 71,5°N und 13°-16°0O und erscheint damit an einer
leicht verschobenen geographischen Position verglichen zur beobachteten Position in Abbil-
dung 4.13. Die Abbildungen 4.11 und 4.12 zeigen die Situation jeweils um 12 Uhr (UTC).
Der Flug am 10.3. fand zwischen 7 Uhr und 11 Uhr (UTC) statt und die Durchquerung des
Filamentes war gegen 8:30 Uhr. Diese zeitliche Differenz erklart die leichte Verschiebung
des Filamentes in den Darstellungen 4.11 und 4.12 im Vergleich zu Abbildung 4.13

Der Wert des Vortexindex in Abbildung 4.13(a), féllt beim Eintritt in das Filament von
Osten her von 0,9 auf 0,3 und indiziert damit einen sehr scharfen Ubergang zwischen Wir-
bel und Filament. Werte von 0,3 wurden in Abschnitt 3.4.1 als Mittel fir die ,surf zone*
angenommen, so dass hier geschlussfolgert werden kann, dass die im Zentrum des Filamen-
tes vermessene Luft eine Signatur aus der ,surf zone* hat und weitestgehend unvermischt
erhalten geblieben ist. Beim Austritt aus dem Filament in westlicher Richtung indiziert
der Vortexindex mit Werten von 0,68 und 0,75 eine Mischung zwischen Filament und um-
gebender Wirbelluft.

Der CLaMS Vortexindex verhélt sich sehr dhnlich, es fallt jedoch auf, dass die gesamte
Struktur breiter ist als in den Beobachtungen. In den Beobachtungen erstreckte sich das
Filament von 10°0O bis 13°0, wihrend es in den Simulationsergebnissen bis 14°0 reicht. Der
Ubergang zwischen Polarwirbel und Filament am 6stlichen Rand erscheint beim CLaMS
Vortexindex ebenfalls weniger scharf. Die Werte fallen dort nicht direkt von 0,9 auf 0,4,
sondern es gibt einen Bereich in dem den Luftmassen Werte von 0,7 und 0,54 zugewie-
sen werden. Das bedeutet, dass nach dem CLaMS Vortexindex auch am 0Ostlichen Rand
eine Mischung simuliert wurde. Am westlichen Rand des Filamentes zeigen Vortexindex
und CLaMS Vortexindex ein iibereinstimmendes Bild. Insgesamt indizieren die hcheren
CLaMS Vortexindex-Werte jedoch eine stiarker ausgepragte Vermischung des Filamentes,
als es in den Beobachtungen der Fall war. Es kann aus dieser Analyse jedoch nicht gezeigt
werden, ob im Modell tatsachlich zu schnell gemischt wird oder bedingt durch die hori-
zontale Auflosung der Simulationen und die Interpolation der Modellergebnisse auf den
Flugpfad nur der Eindruck einer zu schnellen Mischung im Modell erzeugt wird.

Aus Abbildung 4.13(b) ldsst sich, anhand der Beitrage der verschiedenen passiven Tracer,
erkennen wie die Luftmassen im Filament, nach dem Modell, zusammengesetzt sind. Ein
Beitrag tropischer Luftmassen, gekennzeichnet durch PO-Werte >0 (hier nicht gezeigt) ist
nicht zu verzeichnen. Der Hauptanteil der Luftmassen im Zentrum des Filamentes stammt
mit ca. 78% aus mittleren Breiten (P1). Einen weiteren Anteil an den Luftmassen im Zen-
trum hat mit ca. 20% Polarwirbelluft (Pvortex) und auch ein, mit 2%, geringer Anteil von
Luft vom &uferen Wirbelrand und aus hohen Breiten (P2) kann verzeichnet werden. Der
Beitrag von Luft vom &dufseren Wirbelrand und hohen Breiten ist im gesamten Filament
relativ konstant bei 2%-4%, wihrend sich die anderen Beitrage zum Rand hin verandern.
An den Réndern des Filamentes stammt die Luft, nach dem Modell jeweils zu 40%-60%
aus dem Polarwirbel und mittleren Breiten. Das Modell zeigt also erwartungsgemaéfs an
den Réndern des Filamentes eine starke Mischung mit der umgebenden Polarwirbelluft,
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die zum Zentrum des Filamentes hin abnimmt.

Wie in Kapitel 3.5 bereits angesprochen, bilden in der Korrelation zwischen F11 und N,O
der zweiten Phase von RECONCILE die Daten mit einem Vortexindex zwischen 0,4 und
0,7, gemessen wihrend Flug 13, oberhalb der charakteristischen Polarwirbelkorrelation ei-
ne oder mehrere Linien, die signifikant von der kompakten Korrelation abweichen (vgl.
Abbildung 3.18).

Im folgenden soll nun untersucht werden, ob es sich um Mischungslinien handelt und ob eine
dieser Linien dann mit dem oben angesprochenen Transport- und Mischungsereignis in Zu-
sammenhang gebracht werden kann. Handelt es sich dabei um Mischungslinien, miissen die
Daten dieser Linien, wie in Kapitel 1.2.2 dargelegt, jeweils bei der selben potentiellen Tem-
peratur gemessen worden sein. Wenn also das auf 470 K beobachtete Transportereignis, mit
irreversibler Mischung einherging, die zur Ausbildung einer Mischungslinie innerhalb der
F11-NyO-Korrelation gefiihrt hat, muss innerhalb des Polarwirbels, ca. 10° von der Wir-
belgrenze entfernt, eine Mischungslinie beobachtet worden sein. Die folgende Abbildung
4.14 zeigt einen Ausschnitt aus der F11-NyO-Korrelation fiir alle Daten, die innerhalb des
Polarwirbels, mehr als 5° vom Wirbelrand entfernt, gemessen wurden. Zur Orientierung
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Abbildung 4.14: Ausschnitt aus der F11-NoO-Korrelation. Als Datenpunkte dargestellt nur
die Daten, die im Polarwirbel, mehr als 5° von der Wirbelgrenze entfernt, gemessen wurden
(A equivalent latitude“ > 5°). Die charakteristische Polarwirbelkorrelation im Mérz wird
durch ihren Fit dargestellt, ebenso wie die charakteristische Korrelation in der ,surf zone®.
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sind die Fits der charakteristischen Korrelationen, die den Polarwirbel und die ,surf zone*
reprasentieren, eingezeichnet. Abbildung 4.14 zeigt, dass einige der Datenpunkte aus der
Signatur in Abbildung 3.18 tatséchlich eine Mischungslinie auf 470 K zwischen der cha-
rakteristischen Polarwirbelkorrelation und der Korrelation in der ,surf zone” bilden. Diese
Datenpunkte, in Abbildung 4.14 mit e und f gekennzeichnet wurden bei einer geographi-
schen Lange von 11°0 bzw. 10,5°0 gemessen und sind damit in der Transportanalyse
Datenpunkten zuzuordnen, die am westlichen Rand der Transportsignatur gemessen wur-
den (in Abbildung 4.13(a) ebenfalls durch e und f gekennzeichnet). Die im Zentrum des
Filamentes gemessenen Datenpunkte mit einem Vortexindex von 0,3 finden sich in Abbil-
dung 4.14 als Endpunkt auf der Korrelation in der ,surf zone“ wieder. Das bestéatigt die
oben dargelegte Vermutung, dass in den Beobachtungen die Luft im Zentrum des Filamen-
tes unvermischt erhalten war. Zusammen mit der Transportanalyse aus dem ersten Teil
dieses Kapitels lésst sich aus dieser Analyse schlussfolgern, dass in einer Hohe von 470 K
tatsichlich Luft aus hohen und mittleren Breiten in den Polarwirbel transportiert wurde
und sich dort mit der umgebenden Polarwirbelluft vermischt hat. Am westlichen Rand die-
ses Filamentes konnte irreversible Mischung beobachtet werden, die zur Ausbildung einer
Mischungslinie oberhalb der F11-NyO-Korrelation fithrte, wihrend die Luft im Zentrum
unvermischt erhalten war.

Die Transportanalyse anhand der Simulationsergebnisse zeigt, dass dort ebenfalls auf 470 K
ein Transport von Luft in den Polarwirbel zu verzeichnen war (vgl. Abbildung 3.15). Wei-
ter zeigt Abbildung 3.21, dass im Modell ebenfalls eine Signatur oberhalb der simulierten
F11-N5O-Korrelation zu beobachten ist. Die Werte fiir Pvortex von 0,4-0,6 in dieser Signa-
tur weisen ebenfalls auf eine Mischung zwischen Polarwirbelluft und Luft von auferhalb
hin. Im folgenden soll nun iiberpriift werden ob auch im Simulationsergebnis von CLaMS§S
dem Transportereignis eine Mischungslinie zugeordnet werden kann. Die Abbildung 4.15
zeigt die analoge Darstellung zu Abbildung 4.14 im Modell. Wie Abbildung 4.15 zeigt,
ist im Modell ebenfalls eine Mischungslinie innerhalb des Polarwirbels, mehr als 5° von
der Polarwirbelgrenze entfernt, zu beobachten. Die Analyse zeigt weiter, dass die Daten-
punkte a-f, die die Mischungslinie bilden, bei geographischen Breiten zwischen 10,5°0 und
13,4°0 liegen und somit Filament zuzuordnen sind (vgl. a-f in Abbildung 4.13(a)). Aus
den Abbildungen 4.15 und 4.13(a) geht aukerdem hervor, dass im Modell alle im Filament
gemessenen Datenpunkte auf der Mischungslinie liegen. Das bedeutet im Modell ist, im Ge-
gensatz zur Messung, auch im Zentrum keine unvermischte Luft mehr erhalten. Die oben,
auf Grund der Werte des CLaMS Vortexindex, aufgestellte Vermutung, dass im Modell das
Filament, insbesondere im Zentrum, bereits starker mit der umgebenden Polarwirbelluft
vermischt ist, als in der Beobachtung, wird hierdurch also bestétigt. Dieser Eindruck einer
zu starken Vermischung in der Analyse der Modellergebnisse kann auch eine Folge der ho-
rizontalen Auflésung des Modells sein. Wahrend die Messungen eine horizontale Auflésung
von ca. 20 km haben betrégt die horizontale Auflésung in den Simulationen 70 km. Klei-
ne Strukturen konnen somit nicht ausreichend gut aufgelost werden und erscheinen smoit
starker vermischt.

Der in Abbildung 4.15 durch einen Pfeil markierte Datenpunkt auf der Mischungslinie re-
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Abbildung 4.15: Ausschnitt aus der simulierten F11-NoO-Korrelation. Als Datenpunkte
dargestellt nur die Daten, die im Polarwirbel, mehr als 5° von der Wirbelgrenze entfernt,
liegen (,A equivalent latitude* > 5°). Die charakteristische Polarwirbelkorrelation im Mérz
wird durch ihren Fit dargestellt, ebenso wie die charakteristische Korrelation in ,surf zone®.
Die Zahl der Datenpunkte im Modell wurde auf die HAGAR Messzeitpunkte reduziert. Durch
die Buchstaben werden die Datenpunkte der Mischungslinie gekennzeichnet, die der Durch-
querung des Filamentes beim Flug in Richtung Westen zuzuordnen sind; mit einem Pfeil ist
der Datenpunkt markiert der aus einer erneuten Durchquerung des Filamentes im Sinkflug
resultiert.

sultiert aus einer erneuten Durchquerung des Filamentes im Sinkflug kurz von der Landung.
In den Beobachtungen ist im Abstieg kein Datenpunkt zu finden, der auf der Mischungsli-
nie liegt. Das Filament scheint also in der Realitét nicht nochmals durchfolgen worden zu
sein.

Insgesamt wird das beobachtete Filament durch die Simulationen sehr gut, d.h. an der
richtigen geographischen Position, wiedergegeben. Die grofere Breite, die hoheren Werte
des CLaMS Vortexindex und die Mischungslinie konnen indes auf eine bereits etwas fortge-
schrittenere, d.h. zu schnelle Mischung in CLaMS hindeuten oder aber durch die schlechtere
Modellauflésung zustande kommen.
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4.2.2 Mischung an der Wirbelgrenze

Abbildung 3.18 zeigt, dass deutlich mehr Datenpunkte mit einem Vortexindex 0,4-0,6, die
am 10.3. gemessen wurden, oberhalb der F11-N;O-Korrelation liegen, als durch Abbildung
4.14 der Mischung am Rand des eingeschlossenen Filaments zugeordnet werden konnten.
Um zu priifen wie diese Daten einzuordnen sind, ist in Abbildung 4.16 der relevante Aus-
schnitt aus der am 10.3. beobachteten Korrelation dargestellt.
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Abbildung 4.16: Ausschnitt aus der am 10.3. beobachteten F11-NoO-Korrelation. Darge-
stellt sind nur Daten, die in einem 10° breiten Bereich um die Wirbelgrenze herum gemessen
wurden (-5°<“A equivalent latitude“<5°). Die farbliche Kodierung gibt die dquivalente Breite
relativ zur Wirbelgrenze nach Nash an; die Grofse der Symbole gibt die potenzielle Temperatur
Theta an.

Aus dem gesamten Datenbereich wurden die Daten heraus gefiltert, die in einem 10° breiten
Bereich um die Wirbelgrenze herum gemessen wurden. Abbildung 4.16 zeigt, dass die ande-
ren Datenpunkte aus der in Kapitel 3 beschriebenen Signatur in diesem Bereich gemessen
wurden. Die farbliche Kodierung zeigt die dquivalente Breite relativ zur Wirbelgrenze nach
Nash et al. (1996); die unterschiedlichen Gréfen der Symbole geben die unterschiedlichen
potenziellen Temperaturen Theta an. Abbildung 4.16 zeigt, dass am 10.3. auf verschiede-
nen potenziellen Temperaturen, zwischen 470 K und 490 K, Datenpunkte entlang solcher
Mischungslinien beobachtet wurden. Abbildung 4.17 zeigt den Vortexindex und CLaMS
Vortexindex als Funktion der geographischen Breite in der Umgebung des Umkehrpunktes
des Flugpfades. Mit den Buchstaben o-z sind die Datenpunkte gekennzeichnet die sich den
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Abbildung 4.17: Vortexindex und CLaMS Vortexindex als Funktion der geographischen
Lange in der Ndhe des Umkehrpunktes des Flugpfades fiir Flug 13 am 10.3.2010. Die Buch-
staben kennzeichnen die Datenpunkte, die den Mischungssignaturen in den Abbildungen 4.16
und 4.18 zuzuordnen sind.

Mischungssignaturen in Abbildung 4.16 zuordnen lassen. Geographisch sind diese Daten-
punkte also einer Region zwischen 1,6°0O und 5,4°0 zuzuordnen, die vor und nach dem
Umkehrpunkt durchquert wurde. Ein konkreter Transportprozess ist diesen Datenpunkten
in der Transportanalyse nicht zuzuordnen. Diese Mischungssignaturen sind also auf eine
Vermischung zwischen Wirbelluft und Luft aus der ,surf zone* an der Wirbelgrenze zu-
riickzufiihren.

Um zu priifen wie gut diese kleinskaligen Mischungsprozesse an der Wirbelgrenze im
Modell simuliert werden kénnen, ist in Abbildung 4.18 die simulierte F11-N,O-Korrelation
einem Bereich von 10° Breite um die Wirbelgrenze herum fiir den 10.3. dargestellt. Abbil-
dung 4.18 zeigt, dass auch in der simulierten Korrelation deutliche Mischungssignaturen in
diesem 10° breiten Bereich an der Wirbelgrenze zu finden sind. Wie in den Beobachtungen
befinden sich diese Signaturen in einem Bereich zwischen 470 K und 490 K. Die entspre-
chenden Datenpunkte werden in den Abbildungen 4.17 und 4.18 durch die Buchstaben m-x
gekennzeichnet. Die simulierten Mischungssignaturen befinden sich iiberwiegend, wie durch
Abbildung 4.17 deutlich wird, geographisch an der selben Position wie die beobachteten.
Die Mischung an der Wirbelkante wird in diesem FEinzelfall also gut durch das Modell
wiedergegeben.
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Abbildung 4.18: Ausschnit aus der simulierten F11-NyO-Korrelation fiir den 10.3.2010. Dar-
gestellt sind nur Datenpunkte aus einem 10° breiten Bereich an der Wirbelgrenze (-5°<“A
equivalent latitude“<5°). Die farbliche Kodierung gibt die dquivalente Breite relativ zur Wir-
belgrenze nach Nash an; die Grofe der Symbole gibt die potenzielle Temperatur Theta an.

Um zu {iiberpriifen, ob eine solche Mischung zwischen Polarwirbelluft und Luft aus ho-
hen Breiten auch bei der Querung der Wirbelgrenze wéihrend anderer Fliige beobachtet
werden konnte, ist in Abbildung 4.19 die Korrelation fiir alle Fliige, in einem Bereich von
10° Breite um die Wirbelgrenze herum (Filterkriterium: -5°> | A equivalent latitude* >
5°), dargestellt. Abbildung 4.19 zeigt, dass viele Daten, die in der Néhe der Wirbelgrenze
gemessen wurden eine Mischungssignatur aufweisen. In der zweiten Phase der Kampagne
(Fliige 9-13) wurden, abgesehen vom 10.3., nur sehr wenige Messungen in dieser Region
um die Wirbelgrenze herum durchgefiihrt. Wahrend der Fliige am 27.2. und 5.3. wurde
die Wirbelgrenze nicht iiberquert. Am 2.3. wurde wahrend beider Fliige die Wirbelgren-
ze Uberquert, jedoch fallen in diesen Bereich nur einzelne Messungen, so dass sich in der
Korrelation nur einzelne Datenpunkte wiederfinden lassen. Wahrend Flug 11 (in Abbil-
dung 4.19 als 100302b bezeichnet) findet sich jedoch ein Datenpunkt der auch auf einer
Mischungslinie oberhalb der F11-N;O-Korrelation zu liegen scheint.

Waéhrend der Fliige 1-8 liegen die Daten aus dem Bereich der Transportbarriere zumeist
auf einer Korrelation, die zwischen der charakteristischen Polarwirbelkorrelation und der
Korrelation in der ,surf zone*, in Abbildung 4.19 durch die jeweiligen Fits représentiert,
verlauft. Die Mischungssignatur in dieser Phase unterscheidet sich damit von der im Maérz.
Dieser Unterschied kommt zum einen dadurch zustande, dass die Luftmassen im Polarwir-
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Abbildung 4.19: Ausschnitt aus der beobachteten F11-NoO-Korrelation fiir die Fliige 1-13.
Dargestellt sind nur Daten, die in einem 10° breiten Bereich um die Wirbelgrenze herum
gemessen wurden (-5°<“A equivalent latitude“<5°). Die farbliche Kodierung gibt die dquiva-
lente Breite relativ zur Wirbelgrenze nach Nash an.

bel im Januar noch nicht so weit abgesunken waren und zum anderen daher, dass im Januar
nur eine maximale potenzielle Temperatur von 450 K erreicht wurde. Im Januar wurden auf
450 K N,O-Mischungsverhéltnisse von etwa 150 ppb gemessen. Gleichzeitig waren im Janu-
ar der Wirbel und die hohen Breiten weniger durch den Einfluss planetarer Wellen, durch
die Luft aus mittleren und niedrigen Breiten in die Polarregion gebracht werden kann,
gestort, so dass im Januar auflerhalb des Wirbels édltere Luftmassen mit niedrigeren NoO-
Mischungsverhaltnissen gemessen wurden als im Méarz. Auferhalb des Polarwirbels wurden
im Januar auf 450 K Mischungsverhéltnisse von ca. 200 ppb gemessen. Eine Mischungslinie
auf 450 K mit diesen Anfangs- und Endpunkten auf den jeweiligen Korrelationen verlauft
unterhalb der charakteristischen Polarwirbelkorrelation. Aus diesem Grund befinden sich
im Januar Daten die eine Mischungssignatur zeigen zwischen der charakteristischen Polar-
wirbelkorrelation und der Korrelation in der ,surf zone".

Die Region mit Mischung zwischen Polarwirbelluft und Luft aus hohen Breiten wurde also
wahrend mehrerer Fliige beobachtet. Am 10.3. konnten auf Grund des Flugpfades und der
Lage der Wirbelgrenze besonders viele Messungen in dieser Region an der Wirbelgren-
ze durchgefiihrt werden, die eine detailliertere Untersuchung moglich gemacht haben. Die
Transportbarriere zwischen dem Polarwirbel und der ,surf zone (vgl. Abbildung 3.12), die
Kapitel 3.4 identifiziert wurde und in der keine schnelle Mischung mit mittleren Breiten
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mehr vorliegt, entspricht auch in etwa der Region, in der Luftmassen aus hohen Breiten
mit Polarwirbelluft vermischt werden. Nach dieser Analyse reicht reicht diese Mischregion
ca. 3° in den Wirbel hinein. Diese Mischung findet ohne identifizierbaren Transport, wie
grokere Filamente, also kleinskalig und vermutlich kontinuierlich statt.

4.2.3 Mischung aufierhalb des Wirbels

In diesem Abschnitt sollen die in Kapitel 3.4 erwahnten, Transportereignisse 2 und 3 au-
fserhalb des Wirbels ndher untersucht werden. Dargestellt sind daher in den folgenden
Abbildungen nur Daten die auferhalb des Polarwirbels und der Transportbarriere gemes-
sen wurden (Filterkriterium ,, A equivalent latitude < —5°). Die folgende Abbildung 4.20
zeigt einen Ausschnitt aus der geographischen Verteilung des Vortexindex, in der die Lage
dieser beiden Transportereignisse gekennzeichnet ist. Es wurden Daten mit einem Vortex-
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Abbildung 4.20: Ausschnitt aus der geographischen Verteilung des Vortexindex zur Identi-
fikation der subtropischen Luftmassen (Transportereignis 2) und der Wirbelextrusion (Trans-
portereignis 3). Die Farbskala zur Darstellung des Vortexindex beriicksichtigt hier negative
Werte, die die subtropischen Luftmassen reprasentieren.

index zwischen —0,2 und 0,2, der den Ursprung der vermessenen Luft auf Grund der Mi-
schungsverhéltnisse in mittleren und niedrigen Breiten ansiedelt, in hohen Breiten (60°N)
gemessen. Innerhalb des Wirbels wurden keine Luftmassen mit einem so niedrigen Vorte-
xindex beobachtet, so dass ein Transport von Luft aus niedrigen Breiten in den Wirbel
hinein in dieser Analyse ausgeschlossen werden kann.
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Wahrend des Fluges am 27.2. wurden Luftmassen mit einem Vortexindex von 0,4-0,6, au-
Kerhalb des Wirbels ca. 15° von der Wirbelgrenze entfernt beobachtet. Diese Werte zeigen,
dass dort eine Luftmasse vermessen wurde, die etwa zur Hélfte Polarwirbelcharakter auf-
weist.

Im CLaMS-Modell kann ein Transport von Luft aus niedrigen Breiten in die Polarregi-
on durch den passiven Tracer Pvortex alleine nicht diagnostiziert werden. Abbildung 4.21
zeigt, dass die meisten Datenpunkte, die in dieser Phase auferhalb des Wirbels gemessen
wurden, zumindest einen geringen Anteil Pvortex haben. Das bedeutet, dass geméfs dem
Modell die vermessenen Luftpakete einen Anteil Wirbelluft enthielten. Das bedeutet, dass
nach dem Modell seit dem 15.1.2010 in grokerem Umfang Luft aus dem Wirbel heraus
gelangt ist und sich mit umgebender Luft vermischt hat. Auch die Daten aus Abbildung
4.20 mit einem sehr niedrigen Vortexindex (Transportereignis 2) reprisentieren teilweise
Luft, die nach dem Modell maximal 10% Wirbelluft enthalt.
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Abbildung 4.21: Ausschnitt aus der geographischen Verteilung des passiven Tracers Pvortex
zur Identifikation von Transport und Mischung aufierhalb des Wirbels.

Betrachtet man die Verteilung der passiven Tracer PO in Abbildung 4.22 und P1 in Abbil-
dung 4.23, die Luft aus niedrigen bzw. mittleren Breiten représentieren, sieht man, dass
die Luftpakete, die in Abbildung 4.20 durch einen niedrigen Vortexindex gekennzeichnet
sind, einen Anteil von 20% - 80% tropischer Luft und einen Anteil von 20% - 60% Luft
aus mittleren Breiten haben. Weiter enthalten diese Luftpakete bis zu 20% Luft aus hohen
Breiten (siche Abbildung 4.24). In der vermessenen Luftmasse ist also Luft aus niedrigen
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Abbildung 4.22: Ausschnitt aus der geographischen Verteilung des passiven Tracers PO
(niedrige Breiten) zur Bestimmung des tropischen Anteils an den Luftmassen in den Trans-
portereignissen 2 und 3.
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Abbildung 4.23: Ausschnitt aus der geographischen Verteilung des passiven Tracers P1
(mittlere Breiten) zur Bestimmung des Anteils von Luft aus mittleren Breiten an den Luft-
massen in den Transportereignissen 2 und 3.
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Abbildung 4.24: Ausschnitt aus der geographischen Verteilung des passiven Tracers P2
(hohe Breiten/aufterer Wirbelrand) zur Bestimmung des Anteils von Luft aus hohen Breiten
an den Luftmassen in den Transportereignissen 2 und 3.

Breiten mit Luft aus mittleren und hohen Breiten sowie dem Polarwirbel vermischt wor-
den. Diese Luftmassen wurden wiahrend der Fliige 9, 11 und 12 in Hohen von 500 K und
dariiber vermessen.

Das am 27.2. beobachtete Transportereignis 3, weist im Modell ebenfalls zu 30-50% eine
Polarwirbelsignatur auf. Durch die anderen passiven Tracer zeigt sich, dass die Luftmasse
weniger als 10% tropische Luft (P0) und Luft aus hohen Breiten (P2) enthélt und 40-50%
Luft aus mittleren Breiten (P1).

Die Signatur, die am 5.3. nur im Modell zu finden ist und fiir Pvortex Werte zwischen
0,3 und 1 aufweist (in Abbildungen fiir CLaMS mit einen Pfeil gekennzeichnet), enthélt,
nach den passiven Tracern zu schliefen, weniger als 10% tropische Luft, zwischen 50% und
80% Luft aus mittleren Breiten und weniger als 5% Luft aus hohen Breiten. Abbildung
4.25 zeigt erneut einen Ausschnitt aus der F11-NyO-Korrelation fiir die zweite Phase von
RECONCILE, dieses Mal um die Daten aufserhalb des Polarwirbels zu analysieren.
Abbildung 4.25 zeigt, dass auferhalb des Wirbels zwei Signaturen beobachtet werden konn-
ten, die deutlich von den kompakten Korrelationen im Polarwirbel und der ,surf zone*
abweichen. Daten mit einem niedrigen Vortexindex (<0), gemessen wihrend der Fliige 9
und 12 bilden eine, in Kapitel 3.5 schon erwihnte, kompakte Korrelation (in Abbildung
4.25 durch eine gepunktete Linie dargestellt), die von der Korrelation in der ,surf zone*
ausgeht und in Richtung der tropischen Korrelation verlauft (vgl. Abbildung 3.19). Die
Daten, die diese Korrelation bilden, lassen sich den Luftmassen aus der Transportanalyse
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Abbildung 4.25: Ausschnitt aus der F11-NyO-Korrelation aukerhalb des Polarwirbels (Fil-
terkriterium: ,A equivalent latitude* <-5°) fiir die Fliige 9 - 13. Die gestrichelte schwarze
Linie représentiert den Fit der charakteristischen Polarwirbelkorrelation, die durchgezogene
Linie den Fit der Korrelation in der ,surf zone“. Durch die gepunkteten Linien werden die
beiden Mischungslinien zwischen der charakteristischen Polarwirbelkorrelation und der ,surf
zone“-Korrelation bzw. der ,surf zone“-Korrelation und der tropischen Korrelation dargestellt.

zuordnen, die aus niedrigen und mittleren Breiten in die Polarregion transportiert wurden
(Transportereignis 2). Die Messung dieser Daten erfolgte hauptséichlich wiahrend Flug 9
am 27.2. und Flug 12 am 5.3.. Mit Hilfe der passiven Tracer konnte gezeigt werden, dass es
sich um vermischte Luftmassen handeln muss, die dort vermessen wurden. Das bedeutet,
die kompakte Linie, die sich dort ausgebildet hat, stellt also Mischungslinien zwischen der
tropischen Korrelation und der Korrelation in der ,surf zone“ dar.

Abbildung 4.25 zeigt weiter, dass einige Datenpunkte mit einem Vortexindex von 0,5 eine
weitere am 27.2. vermessene Mischungssignatur oberhalb der charakteristischen Polarwir-
belkorrelation bilden. Diese Mischungssignatur beschreibt also eine Vermischung zwischen
Polarwirbelluft und Luft aus der ,surf zone“. Die Daten dieser Mischungssignatur lassen
sich Transportereignis 3 zuordnen. Das bedeutet, dass die Wirbelluft in dieser Extrusion
sich mit der umgebenden Luft aus der ,surf zone* vermischt hat. Diese Analyse besté-
tigt, was durch die passiven Tracer im Modell schon angedeutet wurde, ndmlich, dass die
Luftmasse iiberwiegend aus einer Mischung von Wirbelluft und Luft aus mittleren Breiten
besteht.
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Abbildung 4.26 zeigt die Korrelation koloriert nach der potenziellen Temperatur © um zu
priifen, ob die beobachteten Signaturen tatséchlich bei der selben potenziellen Temperatur
gemessen wurden. Aus Abbildung 4.26 wird deutlich, dass die Mischungslinie zwischen
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Abbildung 4.26: F11-NoO-Korrelation aufierhalb des Polarwirbels fiir die Fliige 9 - 13 ko-
loriert nach der potenziellen Temperatur © (Filterkriterium: ,,A equivalent latitude* <-5°).
Die durchgezogene Linie représentiert die Korrelation in der ,surf zone®; die gestrichelte Linie
reprasentiert die charakteristische Polarwirbelkorrelation. Die gepunkteten Linien stellen die
beiden beobachteten Mischungslinien dar.

der charakteristischen Polarwirbelkorrelation und der Korrelation in der ,surf zone‘ auf
einer potenziellen Temperatur von 490 K beobachtet wurde. Die Daten dieser Mischungs-
linie lassen sich damit und iiber die geographische Position der Messungen eindeutig der
Extrusion aus dem Wirbel (Transportereignis 3) zuordnen. Die Wirbelluft, die aus dem
Wirbel herausgelangt ist, hat sich also beim Transport mit der umgebenden Luft aus der
,surf zone* vermischt.

Der iiberwiegende Teil der Daten der zweiten Mischungslinie, wurde, wie die Abbildung
4.26 zeigt, in einer Hohe von 500 K gemessen. Diese Daten lassen sich den subtropischen
Signaturen aus der Transportanalyse (Transportereignis 2) zuordnen.

Wie in 1.2.2 dargelegt liegen die Endpunkte einer Mischungslinie auf den jeweiligen Aus-

gangskorrelationen. Fiir die weitere Analyse der Mischungslinie unterhalb der beobachteten
Korrelation wird daher eine Referenzkorrelation aus niedrigen Breiten (Tropen) bendtigt.
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Abbildung 4.27: F11-N,O Korrelation zwischen 20°S und 20°N &quivalenter Breite aus
ACE-FTS Daten von Januar-Mérz; in schwarz der Fit der tropischen Daten.

Fiir die Referenzkorrelation aus niedrigen Breiten werden die Daten des Satellitenexperi-
mentes ACE-FTS herangezogen. Abbildung 4.27 zeigt die F11-NyO-Korrelation aus ACE-
FTS-Daten in den Tropen, zwischen 20°S und 20°N &quivalenter Breite, in den Monaten
Januar-Mérz 2010. Da die Satellitendaten eine sehr breite Streuung aufweisen, wurde in
Intervallen von 10 ppb NoO der Median gebildet und diese Mediane mit einer Polynom-
funktion angefittet.

Abbildung 4.28 zeigt die F11-NoO-Korrelation zusammen mit der tropischen Referenzkor-
relation in grau und dem Fit der tropischen Daten. In Abbildung 4.28 wird erneut die
Ausbildung verschiedener Korrelationen im Polarwirbel und niedrigen Breiten deutlich.
In dem fiir diese Analyse interessanten Hohenbereich um 500 K, in dem die mutmafsliche
Mischung von Luft aus niedrigen und hohen Breiten stattgefunden hat, liegen die Korre-
lationen noch dicht beieinander. Die Satellitendaten weisen aufserdem eine grofe Streuung
auf. Daher ist hier nicht so eindeutig, wie bei der Mischungslinie innerhalb des Wirbels
(Kapitel 4.2.1) oder der oben beschriebenen Mischungslinie, zu bestimmen, ob der End-
punkt der ausgebildeten Linien tatsdchlich auf der tropischen Korrelation liegt. Es deutet
sich in Abbildung 4.28 aber an, dass die Linien aus Daten mit einem niedrigen Vortexin-
dex, gemessen auf 500 K, separiert von der Korrelation in der ,surf zone®, in Richtung der
tropischen Korrelation verlaufen.

Fiir eine detailliertere Ansicht zeigt Abbildung 4.29 den Ausschnitt zwischen 180 ppb und
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Abbildung 4.28: F11-NyO-Korrelation aus HAGAR-Daten (Flige 9-13) koloriert nach der
potenziellen Temperatur # zusammen mit der tropischen Referenzkorrelation aus den ACE-
FTS-Daten (Jan-Mérz 2010) in grau. Die blaue Linie stellt die charakteristische Polarwirbel-
korrelation dar, die griine die Korrelation in der ,surf zone“ und die rote Linie die tropische
Korrelation.

330 ppb NoO aus der Gesamtkorrelation, die in Abbildung 4.28 dargestellt ist. Zusétzlich
sind die Satellitendaten im Hohenbereich zwischen 450 K und 550 K, so wie die Korrela-
tion aus HAGAR-Daten, koloriert nach der potenziellen Temperatur © eingezeichnet. Die
Daten, die die beschriebene Verbindungslinien bilden, wurden auf 500 K gemessen. Der
Endpunkt dieser Linien auf der tropischen Korrelation liegt im Bereich von ACE-FTS-
Daten mit einer potenziellen Temperatur von 540 K.

Auffallig ist in den Abbildungen 4.28 und 4.29, dass die mittlere tropische Korrelation
im Bereich zwischen 320 ppb und 220 ppb N,O entlang der Korrelation in der ,surf zone*
bzw. oberhalb der Korrelation in der ,surf zone* verlduft. Nach der Theorie [z.B. Plumb,
2007] sollte sie deutlich unterhalb dieser Korrelation verlaufen. In dem Fit, der die mittlere
tropische Korrelation beschreibt, wurden die Unsicherheiten der NoO und F11 Messungen
durch ACE-FTS nicht beriicksichtigt. Die Hohenunsicherheit der ACE-FTS Messungen
betrdgt 0,25km [Minschwaner et al., 2013]. Die Unsicherheit der F11-Messungen betrigt
10% (Hohenbereich: 5-22 km) [Mahieu et al., 2008|. Die Unsicherheit der NoO-Messungen
im Hohenbereich 6-30 km 15% [Strong et al., 2008]. Im Rahmen dieser Unsicherheiten kann
die mittlere tropische Korrelation auch deutlich unterhalb der Korrelation in der ,surf zone
verlaufen. Der Endpunkt der Mischungslinie auf dieser tropischen Referenzkorrelation liegt
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Abbildung 4.29: Ausschnitt aus der F11-NoO-Korrelation fiir die Fliige 9 - 13 und der
tropischen Korrelation aus ACE-FTS Daten (gesamte Korrelation siehe Abbildung 4.28) mit
eingezeichneter Mischungslinie auf 500 K zwischen hohen Breiten und den Tropen. Zuséatzlich
sind die Satellitendaten im Hohenbereich bis 550 K ebenfalls nach der potenziellen Temperatur
0 koloriert.

dann auch bei einer potenziellen Temperatur von etwa 500 K. Unter Beriicksichtigung der
Unsicherheiten kann also geschlussfolgert werden, dass wihrend der Fliige 9 (27.2.) und 12
(5.3.) irreversible Vermischung zwischen Luft aus den Tropen mit Luft aus der ,surf zone*
beobachtet wurde.

Um zu zeigen wie diese Signaturen im CLaMS Modell simuliert werden, ist in der folgen-
den Abbildung 4.30 die simulierte F11-NyO-Korrelation aufserhalb des Polarwirbels darge-
stellt. In der oberen Abbildung ist die Korrelation koloriert nach Pvortex, in der unteren
Abbildung nach P0. In der Modellkorrelation scheint die Mischungslinie zwischen der Kor-
relation in der ,surf zone* und der tropischen Korrelation anders zu verlaufen als in der
beobachteten (vgl. Kapitel 3.5). Die entsprechenden Daten (P0> 0,2) liegen in der Mo-
dellkorrelation sehr viel dichter bei der charakteristischen Polarwirbelkorrelation (teilweise
sogar oberhalb) als es in der gemessenen Korrelation beobachtet wird. Die passiven Tra-
cer zeigen jedoch nur einen Anteil von maximal 10% Wirbelluft an den dort vermessenen
Luftmassen. Das bedeutet, dass im Modell der geringe Anteil von Wirbelluft dafiir sorgt,
dass die Mischungslinie zu hoheren F11-Mischungsverhaltnissen hin verschoben wird und
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Abbildung 4.30: Ausschnitt aus der simulierten F11-NoO-Korrelation aufterhalb des Po-
larwirbels (,,A equivalent latitude ,, <-5°) reduziert auf die HAGAR-Messzeitpunkte. Die
durchgezogenen Linien représentieren die Korrelation in der ,surf zone®, die gestrichelte die
charakteristische Polarwirbelkorrelation. Oben: Die Farben kennzeichnen Pvortex; die gepunk-
teten Linien zeigen die Mischungslinien zwischen der charakteristischen Polarwirbelkorrelation
und der Korrelation in der ,surf zone“. Unten: Die Farben kennzeichnen PO; die gepunktete
Linie zeigt die Mischungslinie zwischen den Korrelationen in der ,surf zone“ und den Tropen.
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somit oberhalb der charakteristischen Polarwirbelkorrelation verlauft. In den Messungen
wird ein solcher Einfluss von Polarwirbelluft nicht beobachtet. Fiir diesen Unterschied gibt
es zwei Erklarungsmoglichkeiten: Wie Abbildung 4.31 zeigt war die ,surf zone“ wahrend
dieser Zeit geprégt von filamentédren Strukturen tropischen Ursprungs und Strukturen die
Polarwirbelcharakteristik hatten. In dieser stark inhomogenen ,surf zone* kann es dazu
gekommen sein, dass im Modell eine Struktur mit Polarwirbelcharakteristik entlang des
Flugpfades lag, in den Beobachtungen jedoch nicht. Es kann aber auch sein, dass diese
tropischen Strukturen und die Wirbelstrukturen im Modell bereits starker miteinander
vermischt wurden, als es in der Beobachtung der Fall war.

Die am 27.2. beobachtete Mischung zwischen Polarwirbelluft und Luft aus der ,surf zone*
findet sich in den Simulationsergebnissen in vergleichbarer Weise wie in den Beobachtungs-
daten wieder. Das bedeutet, dass auch im Modell die Extrusion aus dem Wirbel heraus
mit Luft aus der ,surf zone* vermischt wurde.

In der simulierten Korrelation findet sich aber eine weitere Mischungssignatur. Diese, durch
Daten vom 5.3. gebildete Signatur, wird in den Messungen nicht beobachtet. Diese Daten
lassen sich dem oben erwahnten Transportprozess von Wirbelluft nach aufsen zuordnen,
der ebenfalls nur im Modell zu finden ist. In den Simulationsergebnissen lag entlang des
Flugpfades am 5.3. also eine zweite Extrusion aus dem Wirbel, die sich auch mit der um-
gebenden Luft in der ,surf zone* vermischt hat.

Zur Einordnung der Transport- und Mischungssignaturen in den dynamischen Kontext
des Wirbels sind in Abbildung 4.31 die NyO-Felder entlang der Flugrouten am 27.2.2010
und 5.3.2010 bei einer potenziellen Temperatur von 500 K dargestellt. Die Abbildungen (a)
und (b) zeigen, dass auf beiden Flugrouten im Modell Filamente mit, im Vergleich zur Um-
gebung, stark erhohten NyO-Mischungsverhéltnissen durchflogen wurden. Die Abbildun-
gen (c) und (d) zeigen einen groferen Ausschnitt aus dem NoO-Feld der jeweiligen Tage,
wodurch die geographische Lage dieser Filamente und des Polarwirbels deutlich wird. In
Abbildung 4.32, in der die Entwicklung des Polarwirbels anhand des N5 O-Feldes in CLaMS
bei einer potenziellen Temperatur von 500 K dargestellt ist, lassen sich diese Filamente bis
zu ihrer Entstehung in den Tropen zuriickverfolgen. Die Entwicklung ist im Zeitraum zwi-
schen dem 16.2. und 5.3.2010 dargestellt. Anhand erhohter NoO-Mischungsverhéltnisse, die
in Abbildung 4.32 von den Tropen ausgehend im zeitlichen Verlauf zunehmend nérdlicher
beobachtet werden koénnen, lasst sich sagen, dass ein ,Streamer* aus den Tropen heraus
nach Norden transportiert wurde, der sich in zwei filamentére Strukturen aufteilte. Der
,Streamer 10ste sich am 16./17. 2. aus den Tropen heraus und wurde in der folgenden
Zeit dann nach Norden transportiert. Zu diesem Zeitpunkt war der Wirbel in zwei Teile
gesplittet, ein Teil lag iiber Kanada der andere Teil iiber Sibirien. Durch die Rotation der
beiden Wirbelfragmente wurde ein Teil dieser tropischen Luftmasse zwischen den beiden
Wirbelteilen hindurch nach Europa transportiert (in Abbildung 4.32 mit 1 gekennzeich-
net). Wahrend des Transports vermischte sich dieses Filament tropischer Luft teilweise mit
umgebender Luft. Die Uberreste dieses, teilweise vermischten Filamentes lagen im Mess-
bereich des Fluges 9 am 27.2.2010.

Der andere Teil des ,Streamers* (in Abbildung 4.32 mit 2 gekennzeichnet) wurde mit der

99



4.2. 'Transport und Mischung im Marz

@ I 1<) [ppbv]
: ; 300. 300.
Z Z 240. 240.
i :
! : 180. 180.
Z {
1 ] 120. 120.
Z Z 60. 60.
B l 0. 0.
300.
300.
240.
240.
180.
180.
120.
120.
60. 0.
0. E v - ; L 0.

Abbildung 4.31: Ausschnitt zwischen 0°O und 40°O und 58°N und 80°N aus dem NoO-Feld
in CLaMS fiir die Flige am 27.2.2010 (a) und 3.5.2010 (b) auf einer potenziellen Temperatur
von 500 K. In weif ist jeweils eine Projektion des Flugpfades auf diese Hohe eingezeichnet.
Die Abbildungen (c) und (d) zeigen die Filamente in groferem Zusammenhang.
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Abbildung 4.32: Entwicklung des NoO-Feldes in CLaMS zwischen dem 16.1. und 5.3.2010
auf einer potenziellen Temperatur von 500 K.
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Rotation des Wirbelfragments iiber Kanada in Richtung Nordamerika transportiert. Durch
die Rotation des rekombinierten Wirbels gelangte dieses zweite Filament Anfang Mérz
schlieflich nach Europa. Am 5.3. lag dieses Filament, eingeschlossen zwischen einer Extru-
sion aus dem Wirbel und dem Wirbel selbst, im Messgebiet der RECONCILE-Kampagne.
Der passive Tracer PO in CLaMS zeigt, dass die beobachtete Mischung zwischen Luft aus
mittleren Breiten und der subtropischen Luft in den Randbereichen des Filamentes etwa
50% betrug.

Die am 27.2. beobachtete Extrusion aus dem Wirbel heraus wurde am Umkehrpunkt des
Flugpfades beobachtet. Abbildung 4.31(a) zeigt etwas siidlich des Umkehrpunktes eine
Region mit geringeren NyO-Mischungsverhéltnissen, als in der Umgebung, die eine Luft-
massen mit Polarwirbelcharakteristik andeuten. Diese Darstellungen zeigen die Situation
wie sie fiir 12 Uhr (UTC) simuliert wurde. Der Umkehrpunkt wurde gegen 13:30 Uhr (UTC)
erreicht. Zu diesem Zeitpunkt kann das Filament weiter nordlich gelegen haben, so dass
man schlussfolgern kann, dass die am 27.2., sowohl in Messung als auch Modell, beobachte-
te Vermischung im Randbereich dieses Filamentes stattgefunden hat. Aus Abbildung 4.32
lasst sich erkennen, dass es sich um ein Filament handelt, das sich am 21.2. vom Wirbel-
fragment iiber Sibirien geldst hat.

Die Abbildung 4.31(b) zeigt, dass in der Nahe des Umkehrpunktes von Flug 12 (5.3.)
ebenfalls ein Wirbelfilament zu finden ist. Dieses Filament lag nach dieser Darstellung
nicht entlang des Flugpfades. Der Flug am 5.3. fand zwischen 15 Uhr und 19 Uhr (UTC)
statt, die Abbildung stellt wiederum die Situation im Modell um 12 Uhr dar. Im Modell
hat sich dieses Wirbelfilament vermutlich in der Zwischenzeit so verlagert, dass es entlang
des Flugpfades lag. In den Messungen lag es aber weiterhin nicht entlang des Flugpfades.

4.3 Fazit

Mit Hilfe des Vortexindex und den in den Kapiteln 1 und 3 vorgestellten Analysemethoden
konnten wiahrend RECONCILE verschiedene Transport- und Mischungsprozesse beobach-
tet und detaillierter untersucht werden. Durch die vergleichenden Analysen mit Hilfe des
CLaMS Vortexindex und der passiven Tracer konnte iiberpriift werden, wie die beobachte-
ten Transport- und Mischungsprozesse durch das Modell simuliert werden. Zudem konnten
die Beobachtungen mit Hilfe der Simulationen in den dynamischen Kontext eingeordnet
werden. Die Analysen lieferten die folgenden Ergebnisse:

e Durch den Vortexindex konnten wihrend der ersten Phase der Kampagne (17.1.-
2.2.) drei Transportereignisse identifiziert werden, von denen zwei durch den passiven
Tracer Pvortex, initialisiert am 1.12.2009, und das dritte durch den passiven Tracer
Pvortex, initialisiert am 15.1.2010, ebenfalls identifiziert werden konnten.

e Die Transporte, die auch durch den von CLaMS berechneten Tracer Pvortex, initia-

lisiert am 1.12.2009, am 24.1. und 28.1. auf 445K bzw. 425 K identifiziert werden
konnten (Ereignisse 2 und 3), sind auf Intrusionen im Zuge des Wirbelsplits und
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der Rekombination im Dezember zuriickzufiihren, die sich zum Zeitpunkt der Mes-
sungen noch nicht homogen mit ihrer Umgebung im Wirbel vermischt haben. Die
entsprechenden Datenpunkte zeigen in der F11-NoO-Korrelation Luftmassen dement-
sprechend auch eine Signatur, die eher der ,surf zone”“ Korrelation als der charakte-
ristischen Polarwirbelkorrelation entspricht. Laut den passiven Tracern in CLaMS
handelt es sich um Luftmassen aus mittleren und hohen Breiten, die sich zu einem
geringen Teil bereits mit Wirbelluft vermischt haben.

e Das dritte Transportereignis auf 430 K, das durch Pvortex, initialisiert am 15.1.2010,
ebenfalls identifiziert wurde (Ereignis 1), ist auf ein Filament zuriickzufiithren, welches
sich am 16.1. vom inneren Wirbelrand 16ste und in den Wirbel hinein gelangte. Auch
dieses Transportereignis ist, laut den passiven Tracern von Mischung begleitet.

e Am 10. Marz ist eine Transportsignatur innerhalb des Wirbels auf 470 K, sowohl
durch den Vortexindex als auch Pvortex, initialisiert am 15.1.2010, zu identifizieren.
Der beobachtete Transportprozess lasst sich einem, in den Wirbel eingeschlossenen,
Filament zuordnen, welches wiahrend Flug 13 in Ost-West-Richtung durchquert wur-
de. Dieses Filament wurde wiahrend der Rekombination des Wirbels Anfang Marz,
also etwa 10 Tage zuvor, zwischen den beiden Wirbelfragmenten eingeschlossen. Ei-
ne oberhalb der F11-NyO-Korrelation beobachtete Mischungssignatur lasst sich den
Messungen in diesem Filament zuordnen. Die Analyse zeigt, dass die Mischungssi-
gnatur am westlichen Rand des Filamentes beobachtet wurde. Die Luft im Zentrum
des Filamentes hingegen scheint unvermischt erhalten zu sein.

e In den Simulationen erscheint das Filament geographisch an der selben Position wie
in den Beobachtungen, es ist jedoch longitudinal stiarker ausgedehnt. Die passiven
Tracer zeigen, dass in der entsprechenden Luftmasse Luft aus dem Polarwirbel mit
Luft aus hohen und mittleren Breiten vermischt wurde. Auch in der simulierten F11-
N,O-Korrelation kann eine Mischungssignatur diesem Filament zugeordnet werden.
Im Modell liegen jedoch Daten im Zentrum des Filamentes auf dieser Mischungssi-
gnatur. Auch die passiven Tracer zeigen Vermischung mit Polarwirbelluft. Die Vermi-
schung des Filamentes mit Polarwirbelluft ist in den Simulationen also bereits weiter
fortgeschritten als in den Beobachtungen. Diese fortgeschrittenere Vermischung des
Filamentes in den Simulationen kann durch die Auflésung der Simulationen zustande
kommen oder durch eine zu starke Mischung im Modell.

o Weitere, wihrend Flug 13 beobachtete Mischungssignaturen lassen sich geographisch
einer ca. 6° breiten Region um die Wirbelgrenze herum zuordnen, die in Kapitel 3 als
Transportbarriere identifiziert wurde. Diesen Mischungssignaturen kann jedoch kein
in CLaMS identifizierbarer Transportprozess zugeordnet werden. Es ist davon aus-
zugehen, dass hier kleinskalige Mischung iiber die Wirbelgrenze hinweg beobachtet
wurde. Solche Signaturen lassen sich auch wéhrend anderer Fliige iber die Wirbel-
grenze hinweg nachweisen. Das heifst, dass diese kleinskalige Mischung zwischen Luft
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aus der ,surf zone und dem Polarwirbel im Bereich der Transportbarriere vermutlich
ein kontinuierlich ablaufender Prozess ist.

Aus dem Vergleich der beobachteten mit den simulierten Mischungssignaturen an der
Wirbelgrenze fiir Flug 13 lasst sich schlieffen, dass diese kleinskalige Mischung iiber
die Transportbarriere hinweg durch das CLaMS Modell gut simuliert werden kann.

Als ein zweiter grofserer Transportprozess konnte am 27.2. und 5.3. auf 500 K Luft mit
einer subtropischen Signatur bei ca. 60°N beobachtetet werden. Die Herkunft dieser
Luftmassen konnte einem ,Streamer aus den Tropen zugeordnet werden. Wéahrend
des Transportes nach Norden teilte sich dieser ,Streamer in zwei filamentére Struk-
turen, die sich mit der umgebenden Luft in der ,surf zone* vermischten. Auch diesem
Transportprozess konnten Mischungslinien zugeordnet werden.

Dieser Transport subtropischer Luft in hohe Breiten ist durch die Transportanalyse
der Simulationen des CLaMS Modells zu finden. Laut den passiven Tracern ist diese
Luft zum Beobachtungszeitpunkt hauptséchlich eine Mischung aus tropischer Luft
und Luft aus mittleren Breiten. Die Luftmassen enthilt jedoch auch einen geringen
Anteil (<10%) Polarwirbelluft. Diesem Transportprozess konnte in der simulierten
Korrelation ebenfalls eine Mischungslinie zugeordnet werden, deren Lage sich jedoch
von der beobachteten unterscheidet. Diese Unterschiede konnen auf eine stérkere
Mischung im Modell oder auf eine unterschiedliche Lage filamentarer Strukturen in
der ,surf zone* im Modell zuriickgefiihrt werden.

Auferhalb des Wirbels konnte am 27.2. auf 490 K zu dem noch eine Struktur mit
Polarwirbelcharakteristik beobachtet werden. Diese Luft wurde am Rand eines Wir-
belfilamentes gemessen, das sich von einem der Wirbelfragmente geldst hat. Auch in
diesem Fall lasst sich dem Transportereignis eine Mischungssignatur in der F11-N,O-
Korrelation zuordnen. Diese Mischungssignatur zeigt, dass sich diese Extrusion mit
der sie umgebenden Luft aus der ,surf zone* vermischt.

Diese Extrusion ist auch in den Simulationen des CLaMS Modells zu finden. Die
passiven Tracer zeigen in diesem Fall, dass die Luft hauptséachlich aus dem Polarwir-
bel und mittleren Breiten stammt. Dies spiegelt sich ebenfalls in der beobachteten
Mischungssignatur in der simulierten Korrelation wieder. Diese Extrusion wird also
im Modell dhnlich wie beobachtet wiedergegeben.

Eine weitere Transport- und Mischungssignatur die durch das Modell am 5.3. auf
etwa 485 K simuliert wurde, wird durch die Messungen nicht beobachtet. Dieser Un-
terschied kommt entweder dadurch zustande, dass filamentdre Strukturen aus dem
Polarwirbel und den Tropen in der ,surf zone” im Modell bereits stédrker miteinander
und der umgebenden charakteristischen ,surf zone* Luft vermischt wurden, oder aber
einzelne Strukturen im Modell entlang des Flugpfades liegen, in den Beobachtungen
jedoch nicht.
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Ozon-Tracer-Korrelationen

Seit den ersten Studien zur Abschitzung des polaren Ozonverlustes aus einer Korrelati-
onsanalyse von O3 und N»O von Proffitt et al. (1990) und (1993) wurde diese Technik in
verschiedenen Studien sowohl im arktischen wie auch antarktischen Polarwirbel auf der
Grundlage verschiedener Spurengasmessungen eingesetzt (z.B. Richard et al., 2001; Ross
et al., 2004; Ulanovsky et al., 2004; Miiller et al., 1996, 2001, 2005, 2007; Salawitch et al.,
2002; Vogel et al., 2003; Robinson et al., 2005; Tilmes et al., 2003, 2004, 2006).

Im folgenden wird eine Abschétzung des Ozonverlustes im arktischen Winter 2009/10 an-
hand einer Korrelationsanalyse, basierend auf den in-situ Messungen von O3 und NyO
vorgenommen. In diesem Zusammenhang wird die Bedeutung der Referenzkorrelation und
der Einfluss von Transport und Mischung im Polarwirbel auf eine solche Abschétzung
aus einer Korrelationsanalyse diskutiert. Die Abschétzung aus den mit dem Fast-Response
Chemiluminescent Airborne Ozone Analyser (Abk.: FOZAN; Details siehe Ulanovsky et al.,
2001) und HAGAR gemessenen Daten wird dann mit den Ergebnissen aus Simulationen
des CLaMS-Modells verglichen.

5.1 Abschatzung des Ozonverlustes aus in-situ Messun-
gen

In einem gut isolierten und homogenen Polarwirbel bleibt die Korrelationskurve zwischen
zwei langlebigen Spezies kompakt erhalten. Korreliert man eine langlebige Substanz gegen
eine, die chemisch nicht inert ist, wird die Anderung der Korrelationskurve in einem gut
isolierten Polarwirbel durch den chemischen Abbau der einen Substanz bestimmt. Betrach-
tet man die Korrelation zwischen O3 und dem langlebigen N,O, kann man den chemisch
induzierten Ozonverlust im Polarwirbel abschétzen, wenn die folgenden beiden Annahmen
erfiillt sind [Miiller et al., 2005]:

1. Im frithen Polarwirbel ist eine kompakte Korrelation gebildet worden.

2. Alle Anderungen der Korrelation im Wirbel iiber den Winter hinweg werden in erster
Linie durch chemischen Oz-Verlust hervorgerufen.
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Miiller et al. (2005; 2007), sowie weitere dort zitierte Arbeiten, zeigen, dass diese Annahmen
im allgemeinen erfiillt sind. Das heifst, wenn eine glaubhafte frithe Referenzkorrelation vor-
handen ist und dynamische Effekte auf diese weitestgehend ausgeschlossen werden kénnen,
kann der Ozonverlust als Differenz zwischen der Frithwinter-Korrelation vor Einsetzen des
Os-Verlustes und der gemessenen O3-N,O-Korrelation nach Einsetzen des Ojz-Verlustes
bestimmt werden. Miiller et al. (2005) weisen weiter darauf hin, dass der Einfluss von
Mischung auf die Ozon-Tracerkorrelation in der Abschatzung des Ozonverlustes aus Kor-
relationen nicht vernachléssigbar ist.

5.1.1 Referenzkorrelationskurve

Um Informationen iiber den frithen Polarwirbel im November und Dezember 2009 zu er-
halten werden Messungen des Satelliteninstrumentes ACE-FTS herangezogen. Abbildung
5.1 zeigt die O3-NyO-Korrelation aus ACE-FTS Daten vom 1.11.2009 - 1.12.2009. Die Ab-
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Abbildung 5.1: O3-N,O Korrelation aus ACE-FTS Daten vom 1.11.2009 - 1.12.2009 ko-
loriert nach &quivalenter Breite mit angefitteter Korrelation im Polarwirbel. Als Linie ein-
gezeichnet ein Polynomfit aller Daten >75° &quivalenter Breite. Die Fehlerbalken am Fit
kennzeichnen die Unsicherheit der Ozonmessungen durch ACE-FTS.

bildung zeigt, dass sich im November in hohen #dquivalenten Breiten (>75°N) bereits eine
kompakte Korrelation ausgebildet hat. Um eine glatte Korrelationskurve zu erhalten sind
die Daten nordlich dquivalenter Breite > 75°N gefiltert und angefittet worden. Die Genau-
igkeit der Ozon-Messungen durch ACE-FTS wird im Hohenbereich zwischen 15km und
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Abbildung 5.2: 03-N2O Korrelation aus ACE-FTS Daten vom 25.12.2009 - 10.1.2010 im
Bereich zwischen 65°N und 90°N &quivalenter Breite koloriert nach dquivalenter Breite mit
angefitteter Korrelation im Polarwirbel im Januar. Der Fit beschreibt Daten nérdlich von

72°N &dquivalenter Breite. Die Fehlerbalken am Fit kennzeichnen die Unsicherheit der Ozon-
messungen durch ACE-FTS.

40km mit 10% angegeben [Walker et al., 2005|. Diese Unsicherheit der Ozonmessungen
durch ACE-FTS wird in Abbildung 5.1 durch die Fehlerbalken am Fit dargestellt.

Wie im Kapitel 3.1 dargelegt, hat sich der Polarwirbel im Dezember in zwei Teile geteilt,
die Ende Dezember rekombinierten. Bedingt durch diese dynamische Aktivitat ist Luft aus
mittleren Breiten in den Wirbel gelangt (vgl. Kapitel 3.3 und 3.4). Abbildung 5.2 zeigt, dass
sich nach der Rekombination im Januar wieder eine kompakte Korrelation im Polarwirbel
ausgebildet hat. ACE-FTS ist ein Okkultationsinstrument und benétigt zur Messung Son-
nenlicht, daher sind Ende Dezember /Anfang Januar nur sehr wenige Datenpunkte fiir hohe
Breiten vorhanden. Die Daten, die nérdlich einer dquivalenten Breite von 72°N (d.h. in der
Regel im Polarwirbel) liegen, sind angefittet worden, um eine glatte Korrelationskurve fiir
diesen Zeitraum zu erhalten. Die Unsicherheit der ACE-FTS-Messungen wird wieder durch
Fehlerbalken am Fit dargestellt.

Abbildung 5.3 gibt einen Eindruck, wie sich die Korrelation im Polarwirbel durch Einmi-
schung von Luft aus mittleren Breiten verdandern kann. Mischung erfolgt in der Stratospha-
re im allgemeinen auf isentropen Fléchen. In Abbildung 5.3 sind diese isentropen Flidchen
durch die Pfeile angedeutet. Fiir die O3-NyO-Korrelation im Polarwirbel bedeutet eine
Einmischung aus mittleren Breiten also, dass die Korrelation zu hoheren NoO-Werten hin
verschoben wird, wie auch Tilmes et al. (2003) fiir den Winter 1996/97 zeigen. Abbildung
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Abbildung 5.3: O3-N5O Korrelation aus ACE-FTS Daten vom 1.1.2010 - 31.1.2010 zwischen
30°N und 90°N &quivalenter Breite koloriert nach &dquivalenter Breite. Die durchgezogene
graue Linie représentiert die Korrelationen im Polarwirbel von November und die gestrichel-
te graue Linie die Korrelation in mittleren Breiten. Die durchgezogene Linie reprasentiert
die Korrelation im Polarwirbel im Januar. Die Pfeile kennzeichnen Isolinien der potenziellen
Temperatur entlang derer zwischen mittleren Breiten und dem Polarwirbel gemischt werden
kann.

5.3 zeigt die Korrelation im Polarwirbel von November als graue Linie, die Korrelation in
mittleren Breiten (Fit 30°N-50°N dquivalente Breite) als gestrichelte graue Linie und die im
Januar durch Einmischung verschobene Korrelation als schwarze Linie. Eine Nichtbertick-
sichtigung von Einmischungen in den Wirbel bei der Wahl einer Referenzkorrelation fiihrt
zu einer Unterschitzung des Ozonverlustes [Miiller et al., 2005]. Die Korrelationskurve im
Polarwirbel von November kann daher in diesem Winter keine geeignete Referenzkurve
fiir die Abschétzung des chemischen Ozonverlustes sein. Damit die Korrelationskurve von
Anfang Januar als Referenzkorrelation fiir die Analyse verwendet werden kann, darf der
Ozonverlust zu diesem Zeitpunkt allerdings noch nicht begonnen haben.

Dornbrack et al. (2012) (Abbildung 5.4) zeigen, dass die Temperaturen in der Strato-
sphére erst Ende Dezember unter die Schwellwerttemperaturen fielen, die notwendig zur
Bildung von PSC sind. Das bedeutet, erst ab Ende Dezember war eine Aktivierung der Re-
servoirspezies auf der Oberfldche von PSCs oder kaltem Sulfat-Aerosol moglich. Aufierdem
war im Dezember nicht ausreichend Sonnenlicht vorhanden um die gespeicherten Chlor-
spezies zu photolysieren, in aktives Chlor umzusetzen und die katalytischen Abbauzyklen
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Abbildung 5.4: Minimumtemperatur T 3;7n zwischen 65°N und 90°N auf der 50hPa Druck-
fliche. Die schwarze Linie kennzeichnet den Mittelwert der Jahre 1989 - 2009, die rote die
Entwicklung der Minimumtemperatur von August 2009 - Mai 2010; Ty ap: Schwellwerttem-
peratur zur PSC-Bildung (reproduziert aus [Dérnbrack et al., 2012]).

zu starten. Das bedeutet, dass der Polarwirbel Anfang Januar chemisch unverédndert war
und daher in seiner chemischen Zusammensetzung die Ausgangslage fiir den im Januar
einsetzenden Ozonverlust bildete. Der Polarwirbel vor Beginn des Ozonverlustes wird fiir
den Winter 2009/2010 also nur von der Korrelation Ende Dezember/ Anfang Januar kor-
rekt beschrieben; diese wird im folgenden als Referenzkorrelation zur Abschétzung des
chemischen Ozonverlustes verwendet.

5.1.2 Effekt von Transport und Mischung im Analysezeitraum

Im vorherigen Abschnitt wurde bereits gezeigt welchen Einfluss Mischung im Wirbel auf die
03-NoO-Korrelation hat. Transport und Mischung wihrend des andauernden Ozonverlustes
wiirde die Korrelation, die durch den Ozonabbau zu niedrigeren Ozonwerten verschoben
wird, ebenfalls zu hoheren NoO-Werten hin verschieben. Damit wiirde ein Teil der ent-
standenen Differenz zwischen der Referenzkorrelation und der beobachteten Korrelation
kompensiert und der tatsédchliche Ozonverlust unterschétzt. Die Abschiatzung darf also nur
fiir Luftmassen durchgefithrt werden, die unbeeinflusst von Mischungsprozessen sind.

Wie in den Kapiteln 3 und 4 beschrieben, sind im Analysezeitraum (Januar-Mérz) ver-
schiedentlich Luftmassen in den Wirbel transportiert worden. Der Vortexindex bietet die
Moglichkeit die unbeeinflussten Luftmassen von den durch Mischung beeinflussten zu tren-
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nen, wie im folgenden nochmals verdeutlicht wird. Die Abbildung 5.5 zeigt nochmals den
Vergleich zwischen dem CLaMS Vortexindex und dem HAGAR Vortexindex fiir die zweite
Phase von RECONCILE, wie er schon in Kapitel 3 gezeigt wurde. Die Farben kennzeich-
nen dieses Mal die Werte von Pvortex. Die Daten, fiir die der Vortexindex sowohl in der
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Abbildung 5.5: Vergleich zwischen CLaMS Vortexindex und HAGAR Vortexindex oberhalb
von 400 K. Die Farben kennzeichnen die Werte des passiven Tracers Pvortex.

Messung als auch im Modell Werte von 0,85 - 1 annimmt, bekommen auch fiir den passiven
Tracer Pvortex Werte zwischen 0,8 und 1 zugewiesen. Das bedeutet, dass im Mérz, bezogen
auf den Polarwirbel Anfang Januar noch unvermischte Polarwirbelluft beobachtet wurde,
die durch den Vortexindex herausgefiltert werden kann.

In der folgenden Abbildung 5.6 ist die Korrelation zwischen dem sogenannten passiven
Ozon und N,O im CLaMS Modell nach Phasen getrennt gezeigt. Das passive Ozon ist ein
passiver Tracer im Modell, der zu Beginn einer Simulation (1.12.2009) wie das Spuren-
gas Ozon initialisiert wird und in der Folge alle dynamischen Prozesse durchlauft, jedoch
keinen chemischen Prozessen unterliegt [Groofs et al., 2008]. Das bedeutet, dass durch die
Korrelation zwischen dem passiven O3 und N,O gezeigt werden kann wie sich die Korre-
lation, im Modell, ohne den Einfluss von Chemie entwickelt. In Abbildung 5.6 sind nur
Daten die nordlich von 5° dquivalenter Breite innerhalb des Wirbel beobachtet wurden
dargestellt. Die offenen Kreise symbolisieren dabei jeweils alle Daten in diesem Bereich,
die als ausgefiillte Kreise dargestellten Daten wurden zusétzlich mit Vortexindex > 0,85
herausgefiltert. Die Abbildung zeigt, dass durch den Vortexindex tatséchlich alle Luftmas-
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Abbildung 5.6: Korrelation im Polarwirbel zwischen passivem Ozon und N2O (gefiltert ,,A
equivalent latitude*>5°) fiir erste Phase als offene rote Kreise, fiir die zweite Phase als blaue
offene Kreise dargestellt. Die Korrelation im Polarwirbel zusétzlich gefiltert durch CLaMS
Vortexindex>0,85 ist durch die ausgefiillten Symbole in den jeweiligen Farben gekennzeichnet.

sen, die durch Mischung beeinflusst sind, und dadurch zu héheren NoO-Werten verschoben
sind, heraus gefiltert werden kénnen. Die Daten, die unbeeinflusste Luftmassen beschreiben
bilden dabei eine sehr kompakte Korrelation, die sich zwischen Januar und Méarz im Modell
ein wenig zu verdndern scheint. Diese Anderung bedeutet, dass es im Modell zwischen Ja-
nuar und Mérz dynamische Einfliisse auf den Wirbel gegeben hat, die zu einer Verdiinnung
der Polarwirbelluft gefiihrt haben. Eine vergleichbare Beobachtung wurde auch schon fiir
die F11-N,O-Korrelation im Modell gemacht (vgl. Kapitel 3.5), die in diesem Zeitraum
ebenfalls eine solche Verdiinnung zeigte. Da sich die F11-N,O-Korrelation in den Beob-
achtungen aber nicht verdndert hat und es in den vorgestellten Studien mehrere Indizien
fiir zu starke Mischung in Modell gegeben hat, wird dieser Unterschied auf die Mischung
im Modell zuriickgefiihrt. Es wird im folgenden daher davon ausgegangen, dass die Da-
ten, die unbeeinflusste Luftmassen beschreiben, herausgefiltert mittels Vortexindex, in den
Beobachtungen im Mérz weiterhin eine kompakte, unveranderte Korrelation bilden.

5.2 Ozonverlust im arktischen Winter 2009/10

Die Abbildung 5.7 zeigt die gesamte O3-NyO-Korrelation wihrend der RECONCILE-
Kampagne koloriert nach dem Vortexindex, mit eingezeichnet ist die Referenzkorrelation
von Anfang Januar. Die Referenzkorrelation beschreibt die in-situ gemessene Korrelation
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Abbildung 5.7: O3-N2O Korrelation aus den Daten der RECONCILE-Kampagne von FO-
ZAN und HAGAR koloriert nach Vortexindex mit der Referenzkorrelation von Anfang Januar.
Die Fehlerbalken am Fit geben die Messunsicherheit der Ozonmessungen durch ACE-FTS an.

in der oberen Troposphéare und unteren Stratosphére bis zu einem Mischungsverhéltnis von
200 ppb N3O sehr gut. Ab einer potenziellen Temperatur von etwa 420 K (420 K entspricht
im Mérz einem N,O-Mischungsverhéltnis von 200 ppb), ab der die Transportbarriere sta-
bil vorhanden ist, beginnt die gemessene Korrelation (Vortexindex 0,85-1) bedingt durch
chemischen Ozonabbau von der chemisch unbeeinflussten Korrelation von Anfang Januar
abzuweichen. Die Daten mit einem sehr niedrigen Vortexindex bis 0,2 zeigen den Verlauf
der O3-NyO-Korrelation in mittleren Breiten.

Mit Hilfe des Vortexindex werden aus der gesamten Oz-NoO-Korrelation die charakteris-
tischen Polarwirbeldaten herausgefiltert, die nicht durch Einmischung beeinflusst sind. In
Abbildung 5.8 ist die Korrelation im Polarwirbel zwischen O3 und N5O, gebildet aus Daten
mit einem Vortexindex grofser 0,85, zusammen mit der Januar-Referenzkorrelation darge-
stellt. Der relative Fehler der Ozonmessungen durch FOZAN betriagt weniger als 10% des
Messwertes [Ulanovsky et al., 2001]. Als Obergrenze fiir eine Fehlerabschitzung wird daher
ein relativer Fehler von 10% angenommen. Die Differenz zwischen der Referenzkorrelation
und der wihrend RECONCILE gemessenen Korrelation, gibt den chemischen Ozonverlust
bis zum Zeitpunkt der Messung an. Der so bestimmte chemische Ozonverlust ist in den
Abbildungen 5.9 und 5.10 nach den beiden Phasen der Kampagne getrennt jeweils als Ho-
henprofil gegen die potenzielle Temperatur dargestellt. Auch in diesen Abbildung werden
nur Daten mit Vortexindex >0,85 dargestellt. Unterhalb von 420 K bekommt der Vorte-
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Abbildung 5.8: 03-N30 Korrelation gefiltert mit Vortexindex >0,85 mit Referenzkorrelati-
on. Die Farben und Symbole kennzeichnen die einzelnen Flugtage.
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Abbildung 5.9: Ozonverlust wiahrend der ersten Phase von RECONCILE dargestellt als Ho-
henprofil gegen die potenzielle Temperatur, die Farben kennzeichnen die einzelnen Flugdaten.
Dargestellt sind nur Daten mit Vortexindex >0,85.
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Abbildung 5.10: Ozonverlust wiahrend der zweiten Phase von RECONCILE dargestellt als
Hohenprofil gegen die potenzielle Temperatur, die Farben kennzeichnen die einzelnen Flug-
daten. Dargestellt sind nur Daten mit Vortexindex >0,85.

xindex zunehmend eine gréflere Unsicherheit, da die Referenzprofile zur Berechnung des
Index dort nur durch sehr wenige Datenpunkte bestimmt sind. Das bedeutet, dass in die-
sem Bereich die dynamischen Effekte nicht zuverléssig herausgefiltert werden kénnen und
die Abschétzung dort mit groferen Unsicherheiten einhergeht. Daher wird im folgenden
der Ozonverlust nur oberhalb von 410 K betrachtet.

Waihrend der ersten Phase konnte auf allen Hohen ein Ozonverlust beobachtet werden.
Ein wirklich signifikanter Verlust konnte jedoch erst wahrend des Fluges am 2.2. oberhalb
von 420 K festgestellt werden. Das bedeutet, dass im betrachteten Hohenbereich ein signi-
fikanter Ozonverlust Anfang Februar einsetzte. Der maximale Wert des Ozonverlustes der
wahrend dieses Fluges bestimmt werden konnte betragt etwa 0,64+0,3 ppm auf 440 K. Wih-
rend der zweiten Phase ist auf allen Hohen oberhalb 400 K ein signifikanter Ozonverlust zu

verzeichnen. Der maximale Ozonverlust mit einem Wert von 1,440,5 ppm wurde wahrend
Flug 13 (10.3.) auf 490 K beobachtet.
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Abbildung 5.11 zeigt die gemessene Korrelation zusammen mit der Frithwinter-Korrelation
von November 2009 als Referenz. Die Berechnung des Ozonverlustes aus dieser Analyse
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Abbildung 5.11: O3-N»O Korrelation gefiltert mit Vortexindex >0,85 mit der Korrelation im
Polarwirbel von November als Referenz. Die Farben und Symbole kennzeichnen die einzelnen
Flugtage.

ist in den Abbildungen 5.12 und 5.13 als Hohenprofil gegen die potenzielle Temperatur
dargestellt. Abbildung 5.12 zeigt, dass bei dieser Abschéatzung auch Anfang Februar kaum
ein signifikanter Ozonverlust zu verzeichnen ist. Als maximaler Wert wiahrend der ersten
Phase lasst sich wiahrend Flug 8 am 2.2. ein Wert von 0,4+0,3 ermitteln. Die Daten, die
den grofiten Ozonverlust in dieser Phase kennzeichnen, der jedoch nicht signifikant ist,
wurden allesamt wihrend des Fluges am 2.2. gemessen. Im Maérz ergibt sich aus dieser
Abschétzung ein maximaler Ozonverlust von 0,8 40,4 ppm in einer Hohe von 450 - 470 K.
Die Abweichung in der Hohe, in der der maximale Wert des Ozonverlustes gemessen wurde,
und die Abweichung bei den bestimmten Maximalwerten sind auf die Anderung der Og-
NoO-Korrelation durch die Einmischung von Luft aus mittleren Breiten in den Wirbel
im Dezember zuriickzufiihren. Eine Nichtbeachtung dieser Einmischung wiirde fiir diesem
Winter also zu einer Unterschitzung des Ozonverlustes um etwa 35% fiihren. Miiller et al.
(2005) und Lemmen et al. (2006) ermittelten anhand von Satellitendaten und Modelldaten
eine Unterschétzung des Ozonverlustes durch Korrelationsanalyse bei Vernachlassigung von
Mischungseffekten in dhnlicher Grofsenordnung.
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Abbildung 5.12: Ozonverlust fiir die erste Phase von RECONCILE abgeschétzt mit der
Korrelation im Polarwirbel von November als Referenzkorrelation dargestellt als Hohenprofil
gegen die potenzielle Temperatur; die Farben kennzeichnen die unterschiedlichen Flugdaten.
Dargestellt sind nur Daten mit Vortexindex >0,85.
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Abbildung 5.13: Ozonverlust fiir die zweite Phase von RECONCILE abgeschétzt mit der
Korrelation im Polarwirbel von November als Referenzkorrelation dargestellt als Hohenprofil
gegen die potenzielle Temperatur; die Farben kennzeichnen die unterschiedlichen Flugdaten.
Dargestellt sind nur Daten mit Vortexindex >0,85.
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5.3 Ozonverlust in CLaMS$S

Die vorgestellte Korrelationsanalyse zur Abschétzung des Ozonverlustes wird im folgenden
auf die Simulationsergebnisse des CLaMS-Modells angewendet. Anstelle einer Frithwinter-
Referenzkorrelation wird in CLaMS das passive Ozon verwendet. Der Einfluss von Ein-
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Abbildung 5.14: Referenzkorrelation in CLaMS (passives Oz vs. N2O) koloriert nach Pvor-
tex. Als durchgezogene Linie ist die Referenzkorrelation aus ACE-FTS-Daten von Januar

eingezeichnet; als gestrichelte Linie ist die Korrelation im Polarwirbel von November einge-
zeichnet.

mischung sowohl im Dezember, als auch wihrend der RECONCILE-Kampagne, auf die
03-N5O-Frithwinterkorrelation ist im passiven Ozon also berticksichtigt. Im Modell wird
die Abschétzung also nicht mit einer fixen Referenz durchgefiihrt, sondern mit einer Refe-
renz fiir jeden Zeitpunkt, die genauso durch Transport beeinflusst wurde wie O3. Abbildung
5.14 zeigt die Korrelation zwischen passivem Oz und NyO im Modell, verglichen mit der
Referenzkorrelation von Januar 2010, sowie der Korrelation im Polarwirbel von November
2009 aus ACE-FTS Daten.

Die Daten mit hohem Pvortex, die unverdiinnte Polarwirbelluft beschreiben, werden durch
die Januarreferenzkorrelation aus ACE-FTS Daten sehr gut beschrieben. Die Korrelation
von November ist zu niedrigeren NoO-Werten hin verschoben und beschreibt die Polarwir-
beldaten des passiven Ozons nicht. Referenz im Modell und die fiir die Analyse der in-situ
Daten verwendete Referenzkorrelation von Januar stimmen also sehr gut iiberein.
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Abbildung 5.15: O3-N2O Korrelation im Polarwirbel (Pvortex >0,85) mit der Referenzkor-
relation passives O3-NoO (grau). Die O3-NoO-Korrelation ist nach den Flugdaten koloriert.

Der Ozonverlust im Modell bestimmt sich zu jedem Zeitpunkt als die Differenz zwischen
passivem Ozon und Ozon. In Abbildung 5.15 ist die O3-N,O Korrelation und die Refe-
renzkorrelation passives O3-NoO entlang der Fliige dargestellt. Beide Korrelationen zeigen
nur die Polarwirbeldaten mit Pvortex >0,85. Die Abbildungen 5.16 und 5.17 zeigen den
Ozonverlust in CLaMS aufgetragen als Hohenprofil gegen die potenzielle Temperatur. Im
Modell wird der maximale Ozonverlust im Mé&rz mit 1,1 ppm bei einer potenziellen Tempe-
ratur von 490 K simuliert. Ein signifikanter Ozonverlust ist ab Januar oberhalb von 410 K
zu verzeichnen.

Verglichen mit der Abschéitzung aus den in-situ Daten stimmen der Startzeitpunkt, die
Hohe, in der ein signifikanter Verlust zu verzeichnen ist, und die Hohe, in der in dieser
Analyse das Maximum des Ozonverlustes beobachtet wird, sehr gut iiberein. Lediglich die
Grofle des Ozonverlustes selbst ist nach dieser Analyse in CLaMS mit 0,3 ppm ca. 20%
geringer als in der Abschéitzung aus den in-situ Daten. Im Rahmen der Unsicherheit der
Abschétzung aus den Beobachtungen stimmen die bestimmten Werte fiir den Ozonverlust
iiberein.

Vergleicht man den fiir die RECONICLE-Kampagne ermittelten Oz-Verlust in Beobach-
tung und Modell direkt miteinander (Abbildung 5.18), sicht man, dass die Werte des Ozon-
verlustes im Modell fiir alle Fliige geringer sind. Dargestellt sind in Abbildung 5.18 wie-
derum nur Daten mit einem Vortexindex >0,85. Zur Orientierung ist die 1:1 Linie als
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Abbildung 5.16: Ozonverlust in CLaMS aufgetragen als Hohenprofil fiir die Fliige 1-8; die
Farben kennzeichnen die einzelnen Flugdaten.

gestrichelte Linie eingezeichnet. Diese Linie liegt zwar im Rahmen der Fehler, die die Ab-
schatzung aus den Beobachtungen hat, jedoch liegen alle Datenpunkte deutlich zu niedrige-
ren Ozonverlusten in CLaMS hin verschoben. Wird im Modell der Ozonverlust tatséchlich
unterschatzt, sollten sich die beobachtete und simulierte Korrelation bevor Ozonverlust ein-
setzt nicht voneinander unterscheiden. Erst wenn der Ozonverlust signifikant wird kommt
es dann zu anderen Ozonwerten im Polarwirbel. Abbildung 5.19 zeigt, dass sich die be-
obachtete und simulierte Korrelation im Januar kaum voneinander unterscheiden (max.
0,2ppm). Im Mérz dagegen (Abbildung 5.20) werden durch CLaMS héhere O3-Werte si-
muliert als durch FOZAN beobachtet werden (Differenz ca. 0,5ppm). Kalicinsky (2012)
zeigt, dass die Mischungsverhéltnisse im Polarwirbel in CLaMS auch signifikant hoher sind
als die mit CRISTA-NF gemessenen O3z-Mischungsverhéltnisse. Die Abweichung der Mi-
schungsverhaltnisse im Modell zu den bei RECONCILE mit verschiedenen Instrumenten
gemessenen ist vermutlich Folge einer Unterschétzung der Chloraktivierung im Modell,
die zu einer Unterschiitzung des Ozonverlustes fiihrt [Kalicinsky, 2012]. Ahnliche Beob-
achtungen wurden auch von Wohltmmann et al. (2012) fiir das lagrange Chemie- und
Transportmodell ATLAS gemacht, welches den Ozonverlust im Vergleich zu Messungen
ebenfalls unterschétzt.
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Abbildung 5.17: Ozonverlust in CLaMS aufgetragen als Hohenprofilfiir die Fliige 9-13; die
Farben kennzeichnen die einzelnen Flugdaten.
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Abbildung 5.18: Vergleich zwischen dem Os-Verlust bestimmt aus FOZAN und HAGAR
und dem simulierten. Dargestellt sind alle Daten mit Vortexindex >0,85. Als durchgezogene
Linie eingezeichnet der lineare Fit der Daten; die gestrichelte Linie stellt die 1:1 Korrelation
dar.
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Abbildung 5.19: Vergleich zwischen der O3-NoO-Korrelation fiir die Flig 1-8 (gefiltert Vor-
texindex >0,85) gemessen mit HAGAR und FOZAN (rot) und der O3-NoO-Korrelation in
CLaMS (blau)
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Abbildung 5.20: Vergleich zwischen der O3-NoO-Korrelation fiir die Fliige 9-13 (gefiltert
Vortexindex >0,85) gemessen mit HAGAR und FOZAN (rot) und der O3-NyO-Korrelation
in CLaMS (blau)
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5.4 Fazit

Aus der Entwicklung der O3-NoO-Korrelation konnte der chemische Ozonverlust im Kam-
pagnenzeitraum abgeschétzt werden, nachdem alle notwendigen Bedingungen iiberpriift
wurden. Die Ergebnisse aus dieser Abschétzung wurden dann mit dem durch CLaMS si-
mulierten Ozonverlust verglichen:

Im frithen Polarwirbel im November hatte sich bereits eine kompakte Korrelation aus-
gebildet, die jedoch durch starke Einmischungen im Zuge des ,stratospheric warming®
im Dezember verandert wurde. Es konnte jedoch gezeigt werden, dass sich im Januar
nach der Rekombination und vor Beginn des Ozonverlustes wieder eine kompakte
Korrelation ausgebildet hat, die die korrekte Referenz fiir die Analyse bildet.

Anhand der Korrelation zwischen passivem Ozon und N,O konnte gezeigt werden,
dass mit Hilfe des Vortexindex von Einmischung wahrend der Kampagne beeinflusste
Luftmassen herausgefiltert werden konnten. Damit kann auch die zweite Bedingung
zur Durchfiithrung dieser Analyse, ndmlich die, dass alle Anderungen der Korrelation
nur auf den chemischen Ozonverlust zuriickzufiihren sind, erfiillt werden.

Signifikanter Ozonverlust konnte in der ersten Phase der Kampagne erst bei Flug 8
am 2.2. auf ca. 420 K beobachtet werden. Das bedeutet, dass signifikanter Ozonverlust
im vermessenen Hohenbereich erst Anfang Februar einsetzte.

In der zweiten Phase der Kampagne konnte oberhalb von 400 K auf allen Hohen ein
signifikanter Ozonverlust beobachtet werden. Der Maximalwert des Ozonverlustes
wurde mit 1,440,5 ppm wihrend Flug 13 am 10.3. auf 490 K bestimmt.

Die Verwendung der Korrelation im Polarwirbel von November als Referenz fiihrt zu
einer Unterschitzung des Ozonverlustes um etwa 35%.

Die Abschétzung des Ozonverlustes im CLaMS Modell liefert einen maximalen Wert
von 1,1 ppm auf 490 K. Der Vergleich des gesamten Ozonverlustes zwischen Modell
und Beobachtungen zeigt, dass im Modell iiberall niedrigere Werte (ca. 20%) be-
stimmt werden, die jedoch im Rahmen der Fehler der Abschétzung aus den Beobach-
tungen mit dieser iibereinstimmen. Ein Indiz fiir eine Unterschétzung des Ozonver-
lustes durch CLaMS ergibt sich aus der unterschiedlichen Entwicklung der O3-N5O-
Korrelationen in Modell und Beobachtung. Wéahrend die Korrelationen im Januar
dicht beieinander liegen, unterscheiden sie sich im Marz deutlicher voneinander. Eine
ahnliche Unterschétzung des Ozonverlustes im Modell gegeniiber Messungen zeigen
Wohltmann et al. (2013) fiir das lagrange Chemie- und Transport Modell ATLAS.
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Synthese und Schlussfolgerungen

Die in dieser Arbeit verwendeten Messungen langlebiger Spurengase wurden mit dem
HAGAR-Instrument an Bord der Geophysica im Rahmen der RECONCILE-Kampagne
ausgehend von Kiruna, Schweden, zwischen dem 17.1.2010 und 10.3.2010 vorgenommen
(s. Kapitel 2). Studien in der Vergangenheit haben gezeigt, dass hochaufgeloste, prizise
Messungen langlebiger Spurengase sehr gut zur Untersuchung kleinskaliger Strukturen im
Bereich des Polarwirbels und zur Analyse von Mischungsprozessen iiber die Wirbelgren-
ze hinweg geeignet sind [z.B. Greenblatt et al., 2002; Ray et al., 2002; Jost et al., 2002;
Ivanova et al., 2008; Plumb et al., 2000; Plumb, 2007; Referenzen darin|. In dieser Studie
wurden diese Messungen zur Untersuchung von Transport- und Mischungsprozessen in der
arktischen Polarregion, insbesondere iiber die Polarwirbelgrenze hinweg, und zur Abschét-
zung des Ozonverlustes im Polarwirbel verwendet. Der arktische Winter 2009/2010 ist aus
dynamischer Sicht sehr interessant, da es in seinem Verlauf zweimal (Mitte Dezember und
Mitte Februar) zu einer Wirbelteilung mit anschliefender Rekombination der Wirbelfrag-
mente, die jeweils durch Einschluss von Luft aus der ,surf zone“ in den Wirbel begleitet
wurde, kam.

Greenblatt et al. (2002) leiteten aus den Messungen von N,O eine Grofe AN,O ab, welche
sie dann zur Definition der Polarwirbelgrenze verwenden. Jost et al. (2002) verwendeten
dieses AN5O zusétzlich im Rahmen einer Korrelationsanalyse langlebiger Spurengase zur
Detektion kleinskaliger Mischungsprozesse im Polarwirbel. Ivanova et al. (2008) verwen-
den das AN>O im antarktischen Polarwirbel als quasi-lagrange Meridionalkoordinate zur
Untersuchung der chemischen Struktur im Bereich der Wirbelgrenze. In Kapitel 3 der vor-
liegenden Studie wurde aus dem AN,O ein Index berechnet, der eine héhenunabhéingige
Auskunft {iber die charakteristische Herkunftsregion der vermessenen Luftmassen liefert
und zugleich als Proxy fiir den Anteil von Polarwirbelluft an der untersuchten Luftmas-
se dient. Auf Grund seiner Definition anhand von gemessenen, charakteristischen NyO-
Vertikalprofilen gibt der Vortexindex die charakteristische Herkunft einer Luftmasse bezo-
gen auf den Polarwirbel anhand ihrer chemischen Zusammensetzung an (vgl. Kapitel 3.2).
Die Identifikation von meridionalem Transport durch den Vortexindex erfolgt durch Be-
trachtung der meridionalen Verteilung des Vortexindex relativ zur Wirbelgrenze definiert
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nach Nash et al. (1996). Wahrend sich Spurengasmischungsverhéltnisse und somit auch der
Vortexindex nach meridionalem Transport nur sehr langsam durch Mischung an die Um-
gebungsluft anpassen passt sich die PV, anhand derer Nash et al. (1996) die Wirbelgrenze
definieren, vergleichsweise schnell an die neue dynamische Situation an. Die Wirbelgrenze
nach Nash et al. (1996) kennzeichnet also die momentane dynamische Wirbelgrenze, wéh-
rend durch den Vortexindex die charakteristische Herkunft der Luftmassen gekennzeichnet
wird, sofern diese noch nicht durch vollstdndige Vermischung unkenntlich geworden ist.
Der Vortexindex ist insofern vor allem ein Indikator fiir Transporte, die noch nicht lange
(in der Regel einige Tage bis wenigeWochen) zuriickliegen.

Wenn zusétzliche Informationen iiber die tatséchliche Herkunft der Luft (z.B. aus Simula-
tionen) vorliegen, geben die Werte des Vortexindex auch einen Hinweis auf eine eventuelle
Vermischung der beobachteten Luftmasse. Die eigentliche Mischungsanalyse wird in dieser
Arbeit indes mit Hilfe einer Korrelationsanalyse durchgefiihrt. Das Verfahren wurde z.B.
bei Ray et al. (2002), Jost et al. (2002) oder Plumb (2007) vorgestellt.

Mit Hilfe dieser beiden Analysemethoden konnten verschiedene Transport- und Mischungs-
prozesse in der arktischen Polarregion im Winter 2009/2010 analysiert werden. Die meridio-
nale Verteilung des Vortexindex relativ zur Wirbelgrenze zeigt, wie erwartet, dass oberhalb
von 410 K die ,surf zone* und der Polarwirbel durch eine Transportbarriere voneinander ge-
trennt sind. Unterhalb von 410 K wurden verstiarkte Meridionaltransporte und im Januar
auch ein Ausfluss von Luftmassen aus dem Wirbel heraus beobachtet. Ahnliche Beob-
achtungen wie diese wurden im gleichen Héhenbereich in anderen Wintern gemacht [z.B.
Manney et al., 1994; Werner et al., 2010].

Die Trennung zwischen Polarwirbel und ,surf zone“ zeigt sich ebenfalls in der gemessenen
F11-N,O-Korrelation, so wie bei z.B. Ray et al. (2002) und Plumb (2007) beschrieben.
Die Daten, die nach dem Vortexindex eine Wirbelsignatur haben, bilden eine kompakte
Korrelation, die sich von der, durch Daten mit ,surf zone* Signatur gebildeten, Korrelation
auferhalb des Polarwirbels signifikant unterscheidet. Plumb et al. (2002) zeigen anhand
einer Modellstudie, dass die Ausbildung einer separaten charakteristischen Polarwirbel-
korrelation durch eine schwache kontinuierliche Mischung iiber die Wirbelgrenze mdoglich
ist. Die meridionale Verteilung des Vortexindex konnte legt nahe, dass die in einem ca.
3-5° breiten Bereich an der Wirbelgrenze, aufterhalb des Wirbels, gemessenen Luftmassen
aus einer Mischung zwischen Polarwirbelluft und Luft aus der ,surf zone” bestehen. Die
Region schneller Mischung in der ,surf zone* wird offenbar, wie in der Modellstudie von
Haynes und Shuckburgh (2000) beschrieben, an der Transportbarriere zum Polarwirbel
hin von einer Region langsamer Mischung abgelst. Die Abwesenheit systematischer Gra-
dienten des Vortexindex innerhalb des Wirbels deutet indes darauf hin, dass anders als in
der Modellstudie diese Region langsamer Mischung nur einen Ubergangsbereich darstellt,
also eine typische Transportbarriere. Messungen in diesem Bereich, erweitert bis ca. 3-5° in
den Wirbel hinein, zeigen vielfach auch Mischungssignaturen in der F11-N,O-Korrelation
(vgl. Abschnitt 4.2.2). Da diesen Mischungssignaturen jedoch keine groferen Transporte
zugeordnet werden konnten, handelt es sich wohl um kleinskalige Mischung zwischen Po-
larwirbelluft und Luft aus der ,surf zone” {iber die Transportbarriere hinweg. Eine solche
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kleinskalige Mischung konnte wéihrend verschiedener Fliige zwischen Januar und Méarz be-
obachtet werden. Es handelt sich daher vermutlich um einen kontinuierlichen Prozess.
Betrachtet man die Entwicklung der charakteristischen Polarwirbelkorrelation, zeigt sich
dass diese zwischen Januar und Méarz kompakt erhalten geblieben ist. In diesem Zeitraum
kam es also, trotz der Intrusionen von Luft aus der ,surf zone” in den rekombinierten Wir-
bel, zu keiner signifikanten Verdiinnung der Polarwirbelluft.

Die vergleichenden Analysen mit den Simulationen des CLaMS Modells zeigen, dass die
Transportbarriere mit ihren kleinskaligen Mischprozessen durch das Modell gut dargestellt
wird. Die simulierte Korrelation im Polarwirbel zeigt dagegen unterhalb von 445K eine
signifikante Verdiinnung der Polarwirbelluft, was auch durch die passiven Tracer im Mo-
dell bestatigt wird. Ein solcher Unterschied zwischen Modell und Beobachtung kann durch
eine schnellere Mischung im Modell als in der Realitat zustande kommen oder aber in der
schlechteren raumlichen Auflosung des Modells gegeniiber den Messungen begriindet sein.

Einzelne Transport- und Mischungsereignisse wurden in Kapitel 4 mit den vorgestellten
Analysemethoden detaillierter untersucht. Im Januar konnten durch den Vortexindex drei
Transporte von Luft in den Polarwirbel identifiziert werden. Die weitere Analyse zeigte,
dass diese Luftmassen teils im Zuge des Wirbelsplits und der Rekombination im Dezember
in den Wirbel gelangt sind. Dort haben sie sich in den 3-4 Wochen bis zur Beobachtung
nicht vollstandig mit der urspriinglichen Luft des Polarwirbels vermischt, so dass sie durch
den Vortexindex noch zu identifizieren waren.

Eines dieser Transportereignisse ist auf ein relativ kleines Filament zuriickzufiihren, dass
sich erst wenige Tage zuvor vom Wirbelrand nach innen hin abloste. Die Ablésung sol-
cher filamentéarer Strukturen in den Wirbel hinein ist verschiedentlich beobachtet worden,
tritt jedoch sehr viel seltener auf als die Ablésung von Wirbelfilamenten in die ,surf zone*
[Waugh und Polvani, 2009].

Im Marz konnte mit Hilfe des Vortexindex Luft mit ,surf zone“-Signatur innerhalb des Wir-
bels, ca. 10° von der Wirbelgrenze entfernt identifiziert werden. Diese Luftmasse konnte
einem Filament zugeordnet werden, welches im Zuge der Rekombination des Wirbels An-
fang Mirz zwischen den Wirbelfragmenten eingeschlossen wurde. Ahnlich wie bei Jost et al.
(2002) kann auch hier dem Filament eine Mischungssignatur in der F11-N,O-Korrelation
zugewiesen werden. Die Analyse dieser Mischungssignatur zeigt dabei, dass die Luft im
Zentrum des Filamentes noch unvermischt erhalten war. Mischung zwischen Polarwirbel-
luft und Luft aus der ,surf zone* konnte nur am westlichen Rand des Filamentes beobachtet
werden.

In den Simulationen des CLaMS Modells liegt das Filament geographisch an der selben
Position wie in den Beobachtungen, ist jedoch im Querschnitt (hier longitudinal) weiter
ausgedehnt. Auch in der Simulation ldsst sich diesem Filament eine Mischungssignatur in
der F11-N,O-Korrelation zuordnen. Im Gegensatz zu der Beobachtung liegen hier jedoch
alle Datenpunkte des Filamentes auf der Mischungslinie. Das bedeutet, dass das Filament
im Modell, auch im Zentrum bereits stirker vermischt ist als in der Beobachtung. Auch
dies ist wieder ein Anzeichen fiir eine zu schnelle Mischung seitens des Modells.
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Eine weitere auffillige Signatur in der Transportanalyse stellten subtropische Luftmassen
dar, die bei ca. 60°N gemessen wurden. Diese Luftmassen sind zwei filamentéren Struktu-
ren zuzuordnen die sich aus einem tropischen Streamer entwickelt haben. Dieser Streamer
16ste sich, &hnlich wie in Riese et al. (2002) beschrieben, aus den Tropen und wurde mit der
Rotation des Wirbels nach Norden transportiert. Den beobachteten filamentéaren Struktu-
ren lassen sich wiederum Mischungslinien zwischen den F11-N,O-Korrelationen in der ,surf
zone und den Tropen zuordnen. Das bedeutet, dass der Streamer und die daraus resultie-
renden filamentéren Strukturen auf ihrem Transport mit der umgebenden Luft in der surf
zone" vermischt wurden.

In der simulierten F11-N,O-Korrelation deuten die Mischungslinien auf eine Vermischung
dieser subtropischen Luftmassen auch mit Polarwirbelluft hin, die teilweise durch die si-
mulierten passiven Tracer bestatigt wird. Da eine solche Vermischung nicht beobachtet
werden konnte, kann dies als weiteres Indiz fiir eine weitreichende und damit zu schnelle
Mischung im Modell sein. Eine weitere Erklarung fiir diesen Unterschied kann wiederum
auch die schlechtere raumliche Auflésung des Modells sein, bei der durch Interpolationen
der Eindruck einer zu schnellen Mischung erweckt wird.

Der Vortexindex bietet neben der Transportanalyse und den zusétzlichen Informationen
bei der Korrelationsanalyse auch die Mdéglichkeit den isentropen Transport im Modell zu
validieren. Gegeniiber einer Validierung durch die Mischungsverhéltnisse von Spurengasen,
hat der Vortexindex den Vorteil, Aussagen weitgehend unabhéngig von der Modellinitia-
lisierung und dem Vertikaltransport im Modell treffen zu kénnen. Eine solche Validierung
wurde fiir den isentropen Transport im CLaMS Modell zwischen Januar und Méarz 2010
durchgefiihrt. Generell ist die Ubereinstimmung zwischen dem simulierten und beobachte-
ten Vortexindex im Rahmen von 0,2 im Mittel ohne erkennbare Abweichung. Aufserhalb
des Polarwirbels kommt es im Mérz jedoch zu groferen Abweichungen (bis max. 0,6) in
einzelnen Strukturen, die wohl auf leichte geographische Fehlplatzierungen von Filamenten
in der ,surf zone* im Modell zuriickzufiihren sind.

Nach dem erstmals von Proffitt et al. (1990; 1993) vorstellten Verfahren wurde in Ka-
pitel 5 eine Abschétzung des Ozonverlustes im Polarwirbel wihrend RECONCILE mit
Hilfe einer Analyse der Korrelation zwischen O3 und NyO durchgefiihrt. Die verwendeten
Os-Daten wurden wihrend der RECONCILE-Kampagne mit dem FOZAN-Instrument an
Bord der Geophysica gemessen. Eine solche Analyse kann sinnvoll durchgefiihrt werden,
wenn sich im Polarwirbel eine kompakte Korrelation ausgebildet hat und alle Anderungen
dieser Korrelation im Analysezeitraum auf den chemischen Ozonverlust und nicht auf dy-
namische Einfliisse zuriickzufiihren sind [Miiller et al., 2005]. In Kapitel 5 konnte zunéchst
gezeigt werden, dass diese Bedingungen im Winter 2009/2010 erfiillt waren, wenn man als
Referenzkorrelation die Korrelation im Polarwirbel von Anfang Januar zugrunde legt und
die in-situ gemessenen Daten mit Hilfe des Vortexindex so filtert, dass durch Mischung
beeinflusste Luft ausgeschlossen wird. Die Referenzkorrelation wurde aus ACE-FTS Daten
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bestimmt. Die Verwendung einer durch Mischung beeinflussten Referenzkorrelation wiirde
zu einer Unterschitzung des Ozonverlustes fithren [Miiller et al., 2005|. Das Herausfiltern
der reinen Polarwirbelluftmassen ist notwendig, da es bei Betrachtung von Luftmassen,
die im Messzeitraum durch Mischung beeinflusst wurden, ebenfalls zu einer Unterschat-
zung des Ozonverlustes kommen wiirde. Aus der Korrelationsanalyse konnte ein maximaler
Ozonverlust in einer Hohe von 490 K mit einem Wert von 1,4+0, 5 ppm bestimmt werden.
Ein signifikanter Ozonverlust setzte ab Ende Januar oberhalb von 420 K ein.

Miiller et al. (2005) und Tilmes et al. (2003) zeigen, dass eine Nichtberiicksichtigung von
Mischungsprozessen bei der Abschétzung des Ozonverlustes aus einer Korrelationsanalyse
langlebiger Spurengase zu einer Unterschatzung des chemischen Ozonverlustes fiihrt. Lem-
men et al. (2006) zeigen, dass eine solche Nichtberticksichtigung bei dieser Analysemethode
fiir Modelldaten zu einer Unterschiatzung von ca. 10% fiihrt. Die gleiche Abschatzung mit
der Korrelation im Polarwirbel von November, die durch die Einmischung im Zusammen-
hang mit dem Split und der Rekombination im Dezember (vgl. Kapitel 3.1) verddert wurde,
als Referenz zeigte, dass eine Nichtberiicksichtigung der Einmischung in diesem Winter zu
einer Unterschiatzung des Ozonverlustes um ca. 35% fithren wiirde.

Eine Abschétzung des Ozonverlustes aus der Differenz zwischen O3 und passivem Oj er-
folgte auch fiir die Daten des CLaMS - Modells. Im Modell wird der maximale Ozonverlust
im Vergleich zu den Messungen um 0,3 ppm unterschétzt. Diese Unterschiatzung des Ozon-
verlustes resultiert vermutlich aus einer Unterschatzung der Chloraktivierung im Modell,
sie liegt aber noch im Rahmen der Unsicherheiten dieser Abschétzung.

Die Bestimmung des Ozonverlustes in der Arktis liefert, bedingt durch die Dynamik,
fiir verschiedene Winter sehr unterschiedliche Ergebnisse. So ergab sich fiir den Winter
1999/2000, zwischen 430 K und 460 K ein Ozonverlust zwischen 1,0ppm und 1,5 ppm [Rex
et al., 2002]. Fiir den Winter 2004,/2005 wurde in einem vergleichbaren Hohenbereich ein
Ozonverlust von 60% beobachtet [von Hobe et al., 2006, im Winter 2010/2011 sogar ein
Verlust von 80% [Manney et al., 2011]. Der fiir den Winter 2009/2010 bestimmte Ozonver-
lust von 36% ist somit ein moderater Ozonverlust, der fiir die Arktis, je nach dynamischer
Situation, jedoch nicht ungewchnlich niedrig ist.

Diese Studie zeigt also, dass Dynamik in der Arktis zu signifikanten Transport- und Mo-
schungsprozessen iiber die Polarwirbelgrenze hinweg fiihren kann. Durch den mit diesen
Prozessen einhergehenden Zufluss von Oz in den Polarwirbel, bestimmt die Dynamik somit
auch entscheidend den von Winter zu Winter variierenden Os-Verlust in der Arktis.
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Anhang A

Kalibration

A.1 Laborkalibration

Die wéhrend des Fluges in regelméfigen Abstéanden gemessenen Kalibrationsgase (im fol-
genden als Arbeitsstandards bezeichnet) sind keine Absolutstandards. Uber eine Laborka-
libration mit Absolutstandards werden die Arbeitsstandards gegen die zertifizierten Ab-
solutstandards einkalibriert. In der folgenden Tabelle sind die von NOAA bestimmten
Mischungsverhéltnisse der Absolutstandards angegeben. Des weiteren wird mit den La-

Tabelle A.1: Mischungsverhéltnisse der Absolutstandards.

NOAA T NOAA I | NOAA III | NOAA 1V
N,O [ppb| | 350,24+0,08 | 237,00+0,20 | 162,28+0,11 | 86,47+0,16
SFs [ppt] | 12,07+£0,05 | 9,76+0,03 | 6,9940,02 | 3,0840,02
F12 [ppt] | 5319415 | 389,040,8 | 279,840,9 | 154,1+0,6
F11 [ppt] | 244,140,5 | 176,1+1,1 | 121,340,6 | 67,7+0,6
H1211 [ppt] | 4,26+£0,01 | 3,0940,01 | 2,09+0,01 | 1,0740,02
COs[ppm] | 442,52+0,02 | 409,2740,02 | 381,1840,02 | 378,56--0,02
CHy [ppb] | 1995,61,5 | 1354,243,0 | 935,743,0 | 526,443,0

borkalibrationen eine Detektorkennlinie aufgenommen, die die Nicht-Linearitat der ECD
beschreibt. Durch Vergleich der einzelnen Laborkalibrationen miteinander kann die Stabi-
litdt der Arbeitsstandards und der Messungen mit HAGAR gepriift werden.

Die Laborkalibrationen der fritheren Kampagnen wurden gegen einen Absolutstandard und
eine Verdiinnungsreihe durchgefiihrt, die Laborkalibrationen fiir RECONCILE wurden ge-
gen 4 Absolutstandards durchgefiihrt. Dies machte eine Anderung der bisherigen Makros
zu Auswertung der Kalibrationen notwendig.
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A.1.1 Makro fiir die Auswertung der Laborkalibrationen

Um zeitgleich mit dem GC auch das LI-COR kalibrieren zu kénnen, welches zur Kalibra-
tion zwei Standards braucht, wird die Kalibration fiir jede Flasche nach folgendem Muster
durch gefithrt: 22 11 22 4444 22 11 22 4444, wobei 2 fiir den Absolutstandard 1 (Cal), 1
fiir den Absolutstandard 2 (Span) und 4 fiir die zu kalibrierende Flasche steht.

Zunéchst wird fiir die Absolutstandards die ermittelte Detektorrespons gegen die Konzen-
tration aufgetragen. An diese Punkte wird eine quadratische Funktion der Form

y=ax(x—xs) +bx(x—xs)+c+1 (A1)

angefittet, wobei x die Konzentration der jeweiligen Flasche, y, die Konzentration des als
Referenzstandard verwendeten Absolutstandards (Cal) und a und b die Fitparameter sind.
Fiir den konstanten Fitparameter gilt: ¢ = 0. Die Durchfiihrung einer Koordinatentrans-
formation x = x/xs — x = x * ;s liefert folgende Gleichung:

y = a(exs — Xs)? +b(axs — xs) + 1
sy=alx(x—1)2+bxsx(xz—-1)+1
Sy=ad*(@—1)2+*(x—-1)+1 (A.2)

mit den neuen Fitparametern @’ = a * x2 und & = b * 5. Um nun die Konzentrationen
der zu kalibrierenden Flaschen, deren Detektorespons durch die Kalibration bekannt ist,
zu bestimmen wird die Nullstelle des Polynoms (A.2) unter sinnvollen Randbedingungen
berechnet:

O=d*(@x—1)2+bs*@x—1)+c+l—y

Ausmultiplizieren liefert:
O=d*xa?—2dz+d +bx—V+c+1—y

=adx2*+ (V' —2d)xx+d —b+ctl—y
=>0=axa’+bxa+¢ (A.3)
mita=da,b=0—2d wndé=c+d -V +1—y=d -V +1—y.

Die Losung des Polynoms A.3 mit den neuen Parametern a*, b* und c¢* ist x. Mit Hilfe
der bekannten Referenzstandardkonzentration ys kann daraus die gesuchte Konzentration
X berechnet werden.

Mit den auf diese Weise ermittelten Konzentrationen der Arbeitsstandards kénnen die Au-
Kenluftkonzentrationen berechnet werden.

Die benotigte Nicht-Linearitét des ECD wird durch den Fit (Gleichung (A.1)) beschrieben.
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A.1.2 Ergebnisse der Laborkalibration

Im Umfeld der RECOCILE-Kampagne sind drei Laborkalibrationen durchgefiithrt worden.
In der folgenden Tabelle A.2 sind die Ergebnisse dieser Kalibrationen fiir die Arbeitsstan-
dards Cal und Span aufgefiihrt.
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Im Rahmen der Laborkalibration wurden neben den Arbeitskalibrationsgasen Cal und
Span noch weitere alte Standards vermessen, um so die Stabilitdt der HAGAR-Messungen
bestimmen zu konnen und gesicherte Werte fiir den, fiir die Kampagne neu hergestell-
ten Span, angeben zu kénnen. Durch Vergleiche der Ergebnisse dieser Laborkalibrationen
mit den Ergebnissen der Laborkalibrationen im Rahmen friitherer Kampagnen, fiir die al-
ten Standardgase konnte festgestellt werden, dass das von NOAA fiir NoO angegebene
Mischungsverhéltnis des Absolutstandards NOAA T (s. Tabelle A.1) zu hoch sein muss.
Bei der Auswertung der Laborkalibrationen fiir NoO wurde daher, anstelle des NOAA 1
Wertes, der fir die AMMA-Kampagne ermittelte, Wert des Cal als oberer Fixpunkt fiir
den quadratischen Fit verwendet. Der Absolutstandard NOAA T wird fiir NoO wie ein
Arbeitsstandard behandelt und sei Mischungsverhéltnis bestimmt. Die Ergebnisse fiir den
N,O-Wert des NOAA I aus den drei Laborkalibrationen fiir RECONCILE und den zwei
Laborkalibrationen fiir ESSENCE sind in der folgenden Tabelle A.3 aufgelistet.

Tabelle A.3: N,O Konzentrationen fiir NOAA I

Kalibrationsdatum | Konzentration [ppb]
20100728 342,325 £ 0,310
20101007 342,319 £+ 1,018
20111004 340,006 £ 2,572
20111007 338,190 £ 0,950

Wie in Tabelle A.1 ersichtlich, liegen fiir die Absolutstandards keine Hyo-Mischungsverhéltnisse
vor. Die Bestimmung der Ho-Mischungsverhéltnisses des neu hergestellten Spans wurde da-
her mit den bei der AMMA -Kampagne verwendeten Arbeitsstandards durchgefiihrt.

Die Unterschiede in den Mischungsverhaltnissen bei SFg in den Kalibrationen vom 22.12.2009
und 28.7.2010 sind auf unterschiedlich stark konzentriertes Dopinggas (N,O) zuriickzu-
fiihren. Um den Einfluss des Dopinggases auf den SFg-Peak zu eliminieren wurde die
Kalibration am 7.10.2010 ohne Doping des ersten Chromatographiekanals durchgefiihrt,
weshalb fiir diese Kalibration keine Werte fiir CH, und H, vorliegen. Die Spurengas-
Mischungsverhéltnisse der Arbeitsstandards, die fiir die Prozessierung der Flugdaten ver-
wendet wurden sind in Tabelle A.4 aufgelistet. Die Werte beider Arbeitsstandards fiir F12,
F11, H1211* und der Span-Wert von N,O wurden durch Mittelwertbildung iiber die drei
Kalibrationen, der Span-Wert von Hy durch Mittelwertbildung iiber die zwei Laborkali-
brationen ermittelt. Als Cal-Werte fiir NoO und Hy wurde der fiir die AMMA-Kampagne
ermittelte Wert verwendet. Die verwendeten SFg-Mischungsverhéltnisse stammen aus der
Kalibration vom 7.10.2010 und fiir CH, aus der Kalibration vom 28.7.2010. Da die Do-
pinggaskonzentration auch einen Einfluss auf CH4 hat wurde die Kalibrationen verwendet
die mit der selben Dopinggaskonzentration durchgefiihrt wurde wie die Kampagne. Die
Nicht-Linearitatskurven werden fiir alle Substanzen aufer SFg aus der Kalibration vom
28.7.2010 genommen, fiir SF¢ wird die Kurve aus der Kalibration am 7.10.2010 verwendet.
Fiir CO5 wird fiir den Cal die Kalibration vom 28.7.2010 verwendet, ihr Wert stimmt mit
dem fiir dieses Gas bestimmten Wert fiir die AMMA-Kampagne und den Messungen mit
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Tabelle A.4: Konzentration der Arbeitsstandards fiir RECONCILE

Cal Span

CH, [ppb] | 1835,110 947,181

SF¢ [ppt] 5,825 3,712

H, [ppb] 519,62 272,171
N,O [ppb] 318,95 157,949

F12 |ppt] 538,384 260,145

F11 [ppt] 253,789 114,67
H1211* [ppt] | 5,302 3,712
COs [ppm] 392,29 | 272,73 (372,85)

einem anderen LI-COR iiberein. Fiir den Span wird der Mittelwert {iber die drei Labor-
kalibrationen gebildet. Die Einzelmessungen stimmen in Rahmen der Fehler iiberein und
die Messungen von Gasen vergleichbarer, bekannter Konzentration zeigen eine gute Mess-
genauigkeit. Fiir die zweite Phase der Kampagne wird der in Klammern angegebene aus
den Kampagnenkalibrationen ermittelte Wert verwendet (siche Abschnitt A.2.2). Das an-
gegebene Mischungsverhéltnis H1211* ist das Mischungsverhéltnis, dass dem Peak H1211
+ F114 im Chromatogramm zugewiesen wird (Details siehe Abschnitt A.1.3).

A.1.3 HI1211-Korrektur

Der H1211-Peak ist bei den verwendeten Chromatographieparametern iiberlagert durch
einen F114-Peak. Zur Bestimmung der H1211-Mischungsverhéltnisse muss der Beitrag von
F114 zu diesem Peak korrigiert werden. F114 hat eine atmosphérische Lebensdauer von
300 Jahren [WMO, 2010] und wird in der Troposphére und unteren Stratosphére nicht ab-
gebaut. Der Beitrag den F114 zu dem gemessenen Peak kann also als konstant angesehen
werden. Die Mischungsverhéltnisse von H1211 gehen im Polarwirbel hingegen auf 0 zuriick.
Um den Korrekturterm zu bestimmen wird wie folgt vorgegangen. Zunéchst werden mit
dem H1211 Mischungsverhéltnis der Absolutstandards, wie fiir alle anderen Spezies auch,
die Mischungsverhéltnisse in den Arbeitsstandards und der Fliige berechnet. Fiir die Flii-
ge, insbesondere im Mérz, bei denen Messungen im Polarwirbel durchgefithrt wurden, wird
dann ein Korrekturterm ermittelt, der von den Mischungsverhéltnissen subtrahiert, diese
im Polarwirbel auf 0 bringt. Dieser Korrekturterm beschreibt also den Anteil von F114
am gemessenen Peak. Da aber auch in den Standards H1211 und F114 vorkommen, wird
also auch bei den Standardmessungen der Peak H1211 + F114 betrachtet. Um das zu be-
riicksichtigen wird dann der ermittelte Korrekturterm anteilig je nach Verdiinnungsgrad
des Absolutstandards auf das H1211-Mischungsverhéltnis aufaddiert. Mit diesem H1211*
(= H1211 + F114) werden dann die H1211*-Mischungsverhéltnisse der Arbeitsstandards
(vgl. Tabelle A.4) und der Fliige berechnet. Fiir die Fliige wird dann der Korrekturterm
wieder subtrahiert um das H1211-Mischungsverhéltnis zu erhalten. Dieses Verfahren wird
iterativ so lange durchgefiihrt, bis ein Korrekturterm gefunden wurde, der die H1211 Mi-
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schungsverhéltnisse sinnvoll korrigiert. Die Korrektur wird mit Hilfe der H1211-N,O (oder
H1211-F12) Korrelation iiberpriift.

A.2 Kampagnenkalibrationen

Wie oben beschrieben, werden wahrend eines Fluges regelméfig Kalibrationsgase vermes-
sen. Die dazu mitgefithrten Kalibrationsgase sind Abfiillungen der Arbeitsstandards Cal
und Span und werden im folgenden als Flugstandards bezeichnet. Da beim Abfiillen der
Arbeitsstandards in die Flugflaschen Fehler auftreten kénnen und die Gase in den Flugfla-
schen driften konnen, werden iiber den Kampagnenzeitraum regelméfig Kalibrationen der
Flugstandards gegen die Arbeitsstandards durchgefiihrt, die ihrerseits gegen die Absolut-
standards kalibriert sind. Des weiteren kann so die Stabilitdt der Messungen im Kampa-
gnenzeitraum kontrolliert werden.

A.2.1 Ergebnisse der Kampagnenkalibrationen fiir den GC

In den folgenden Grafiken sind die Ergebnisse der Kampagnenkalibrationen des GC fiir die
beiden Flugstandards dargestellt. In jeder Kalibration wurden pro Standard 10 GC-Zyklen
betrachtet und iiber diese 10 Messsungen gemittelt.
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Abbildung A.1: Ergebnisse der Kampagnenkalibrationen fiir den Flugstandard Cal fiir NoO
(blau), CHy (rot) und F11 (orange). Die Datenpunkte zeigen den Mittelwert der 10 betrach-
teten GC-Zyklen, die Fehlerbalken geben die Standardabweichung an.
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Abbildung A.2: Ergebnisse der Kampagnenkalibrationen fiir den Flugstandard Cal fiir Ho
(orange), H1211 (blau), F12 (grau) und SF¢ (rot). Die Datenpunkte zeigen den Mittelwert
der 10 betrachteten GC-Zyklen, die Fehlerbalken geben die Standardabweichung an.
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Abbildung A.3: Ergebnisse der Kampagnenkalibrationen fiir den Flugstandard Span fiir
N2O (blau), CHy (rot) und F11 (orange). Die Datenpunkte zeigen den Mittelwert der 10
betrachteten GC-Zyklen, die Fehlerbalken geben die Standardabweichung an.
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Abbildung A.4: Ergebnisse der Kampagnenkalibrationen fiir den Flugstandard Span fiir Ho
(orange), H1211 (blau), F12 (grau) und SFg (rot).Die Datenpunkte zeigen den Mittelwert der
10 betrachteten GC-Zyklen, die Fehlerbalken geben die Standardabweichung an.

Jeder der hier gezeigten Datenpunkte ist der Mittelwert iiber 10 GC-Zyklen, die Fehlerbal-
ken geben die Standardabweichung dieser 10 Messungen an. Die auftretenden Schwankun-
gen liegen fiir beide Kalibrationsgase und alle Spezies im Rahmen der Fehlerbalken. Die
sehr grofen Fehlerbalken fiir CHy und Hy am Ende der ersten Phase und zu Beginn der
zweiten Phase sind bedingt durch sehr stark verdiinntes NoO-Dopinggas wéihrend dieser
Messungen.

Da fiir keine Spezies signifikante Trends iiber den Kampagnenzeitraum oder eine Ab-
hangigkeit vom Befiillen der Flugflaschen festgestellt wurde wurden fiir die Prozessierung
der Flugdaten die, aus den Laborkalibrationen fiir die Arbeitsstandards bestimmten, Mi-
schungsverhaltnisse herangezogen. Eine systematische Drift der Mischungsverhéltnisse {iber
den Kamapgnenzeitraum kann nicht festgestellt werden.
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A.2.2 Ergebnisse der Kampagnenkalibrationen fiir das LI-COR

In den Graphiken A.5 und A.6 sind die Ergebnisse der Kampagnenkalibrationen fiir die
Flugstandards Cal und Span dargestellt. Die dargestellten Punkte sind jeweils eine Mitte-
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Abbildung A.5: Ergebnisse der Kampagnenkalibrationen fiir den Flugstandard Cal fiir COs.
Die einzelnen Punkte stellen jeweils eine Mittelung iiber 15 min dar, die Fehlerbalken kenn-
zeichnen die Standardabweichung.

lung iiber 15 min (10 GC -Zyklen), die Fehlerbalken kennzeichnen die Standardabweichung.
Die Messungen des Flugcal zeigen keine Driften {iber den Kampagnenzeitraum hinweg. Sie
schwanken im Rahmen der Fehler um den nominellen Wert von 392,29 ppm. Die Schwan-
kungsbreite betragt 0,25 ppm.

Bei den Messungen des Flugspan ist erkennbar, dass die Anderung der Kalibrationsme-
thode weg von 2 Arbeitsspanmessungen zu Beginn und Ende der gesamten Messreihe hin
zu Arbeitsspanmessungen nach Messung jedes zu kalibrierenden Gases Auswirkungen auf
die Daten hat. Bei der Kalibration mit nur je einem Spanpunkt zu Beginn und Ende
der gesamten Kalibration konnen eventuell auftretende Driften iiber den Messzeitraum
nicht bertiicksichtigt werden, die Messungen haben daher eine gréfsere Ungenauigkeit. Da-
her werden die Kalibrationen der ersten Phase nicht beriicksichtigt und fiir die Auswertung
der Fliige der nominelle Wert von 372,73 ppm verwendet. Die Kampagnenkalibrationen in
dieser Phase zeigen aber auch keinen signifikanten Trend und ihr Mittelwert stimmt im
Rahmen seines Fehlers mit dem nominellen Wert iiberein. Die Kampagnenkalibrationen
der zweiten Phase stimmen in sich sehr gut iiberein weichen aber vom nominellen Wert
ab. Eine mogliche Erklarung fiir diese Abweichung ist ein Abfiillfehler beim Befiillen der
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Abbildung A.6: Ergebnisse der Kampagnenkalibrationen fiir den Flugstandard Span fiir
COa. Die einzelnen Punkte stellen jeweils eine Mittelung iiber 15 min dar, die Fehlerbalken
kennzeichnen die Standardabweichung.

Flugflasche. Auf Grund der guten Préizision dieser Messungen wird zur Auswertung der
Fliige der zweiten Phase der Mittelwert der Kampagnenkalibrationen 372,854-0,1 ppm der
zweiten Phase verwendet.

139



A.2. Kampagnenkalibrationen

140



Anhang B
COs-Fehler

Die Unsicherheit der COs-Messungen setzt sich hauptséchlich aus 3 Einzelfehlern zusam-
men: 1. Elektronisches Rauschen, 2. langsame Schwankungen des LI-COR (auf Zeitskalen
von Minuten, die durch die Kalibrationen im 15-Minutentakt nicht korrigiert werden kon-
nen) und 3. Fehler der Laborkalibrationen fiir Flugkalibrationsgase. Das elektronische Rau-
schen wird anhand des Signals wéahrend der regelméfigen Cal-Messungen bestimmt. Ein
Maf fiir die langsameren Schwankungen ergibt sich aus den Schwankungen einer rechneri-
schen GroRe P (mit Einheit hPa), die sich aus den Cal- und Span-Kalibrationen wéihrend
des Fluges bestimmen lésst (vgl. Riediger, 2000). Der Fehler der CO- Mischungsverhéltnis-
se der Flugkalibrationsgase wird anhand der Reproduzierbarkeit der regelméfigen Kalibra-
tionen dieser Gase wihrend der Kampagne gegen einen Arbeitsstandard bestimmt (siehe
A.2). Es wird dabei durch Fehlerfortpflanzung ein Fehler aus den Kalibrationen fiir Cal
und Span ermittelt. Die drei berechneten Fehlerterme werden mittels Gaufischer Fehler-
fortpflanzung zu einem Gesamtfehler aufaddiert. Die einzelnen Beitrige zum Gesamtfehler
und der Gesamtfehler sind in der folgenden Tabelle aufgefiihrt. Der Fehler der Flugfia-
schen wurde aus den Kampagnenkalibrationen ermittelt und ist die Standardabweichung
der Flugcal-Messungen in diesen Kalibrationen.
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Tabelle B.1: Unsicherheiten der COy Messungen und die sich daraus ergebende Gesamtun-
sicherheit fiir die einzelnen Fliige

Druckfehler | Rauschen | Rauschen | ges. Fehler | ges. Fehler | Fehler inkl. | Fehler inkl.
gefiltert gefiltert | Flugflaschen | Flugflaschen
gefiltert
[ppm| [ppm] [ppm| [ppm] [ppm] [ppm] [ppm|
1 0,29 0,10 0,07 0,30 0,30 0,32 0,31
2 0,25 0,07 0,06 0,26 0,26 0,28 0,28
3 0,14 0,13 0,08 0,19 0,16 0,22 0,19
4 0,16 0,13 0,08 0,20 0,18 0,23 0,21
6 0,06 0,16 0,05 0,17 0,08 0,19 0,13
7 0,05 0,09 0,07 0,10 0,08 0,14 0,13
8 0,07 0,05 0,05 0,09 0,09 0,14 0,13
9 0,09 0,05 0,04 0,10 0,10 0,14 0,14
10 0,06 0,05 0,05 0,08 0,08 0,13 0,13
11 0,04 0,05 0,05 0,07 0,07 0,12 0,12
12 0,05 0,09 0,06 0,11 0,08 0,15 0,13
13 0,06 0,13 0,06 0,14 0,09 0,17 0,13
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Anhang C

Chemical Lagrangian Model of the
Stratosphere (CLaMS)

Das ,Chemical Lagrangian Model of the Stratosphere” (CLaMS) wird vom Institut fiir
Chemie und Klimaforschung Bereich Stratosphére (IEK-7) des Forschungszentrums Jii-
lich, zunéchst als zweidimensionales Chemie-Transport-Modell [McKenna 2002a, McKen-
na 2002b| seit 2004 als dreidimensionales Chemie-Transport-Modell [Konopka et al., 2004]
betrieben. Das Modell basiert auf isentropen Fléchen. Der Spurengastransport in CLaMS
erfolgt nach einem lagrangeschen Transportschema und bietet damit die Moglichkeit zur
Auflosung kleinskaliger Strukturen, die von eulerschen Modellen auf Grund numerischer
Diffusion nicht wiedergegeben werden kénnen [McKenna et al., 2002a|. Ausgangspunkt
der Simulationen ist ein rdumlich quasi-gleichméfig verteiltes Ensemble von Luftpaketen
auf einem zeitabhéngigen irreguldren Gitter. Der Transport der Luftpakete im Modell er-
folgt in zwei Schritten, durch Advektion und durch Mischung. Beim advektiven Teil des
Transportes bewegen sich die Luftpakete entlang von Trajektorien, die unter Verwendung
von meteorologischen Windfeldern berechnet werden. In den in dieser Arbeit verwende-
ten Simulationen werden dazu ECMWEF-ERA-40 Reanalysedaten des European Center for
Medium-range Weatherforecast (ECWMF) verwendet. In der Erweiterung auf drei Di-
mensionen wird die Vertikalbewegung in CLaMS durch Strahlungstransport berechnet
[Konopka et al., 2004]. Nach jedem Zeitschritt wird die neue Verteilung der Luftpakete
berechnet. Nach einiger Zeit kann es zu Clusterbildung oder Dispersion der Luftpakete
kommen. Um das zu verhindern wird nach jedem Advektionsschritt der Abstand zwischen
den benachbarten Luftpakete berechnet und mit einer kritischen Minimal- und Maximaldi-
stanz verglichen. Ist der Abstand zweier Luftpakete zu einander kleiner als diese kritische
Minimaldistanz werden die beiden Luftpakete geloscht und ein neues mit den gemittel-
ten Eigenschaften der vorherigen gebildet. Das bedeutet die beiden Luftpakete wurden
miteinander vermischt. Wird der Abstand zweier benachbarter Luftpakte grofer als die
Maximaldistanz wird zwischen den beiden Luftpaketen ein neues Luftpaket gebildet, wel-
ches ebenfalls die gemittelten Eigenschaften der beiden Ausgangsluftpakete enthélt. Durch
diesen dynamischen Gitteralgorithmus wird das quasi-gleichméfige Gitter erhalten und
Mischungsprozesse zwischen den Luftpaketen werden simuliert. Die kritischen Distanzen
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sind hauptséchlich vom sog. Lyapunov-Exponenten abhéngig [vgl. McKenna 2002a; Konop-
ka, 2004]. Der Lyapunov-Koeffizient beschreibt eulersche Flussdnderungen, wie horizontale
Deformation oder horizontale Scherung. Ein kleiner Wert des Lyapunov-Koeffizienten be-
deutet starke Mischung im Modell und umgekehrt. In dieser Arbeit wurden Simulationen
mit einem Lyapunov-Koeffizienten von 1,5 Tag™! verwendet.

Die Verwendung der sog. hybriden potenziellen Temperatur ¢, die in der Stratosphére iden-
tisch mit der potenziellen Temperatur © ist und deren Isolinien in der Troposphére parallel
zu den Isobaren verlaufen, erlaubt die Erweiterung des Modells um die Tropopausenregion
und die Troposphére [Konopka et al., 2007].

Neben der Dynamik der Stratosphére wird in CLaMS mit Hilfe eines Chemiemoduls auch
die Chemie der Stratosphére simuliert [McKenna, 2002b|. Das aktuell verwendete Che-
miemodul ist eine Weiterentwicklung des bei McKenna et al. (2002b) beschriebenen und
enthélt 48 Spezies und 144 Reaktionen. Die Initialisierung der chemischen Spurengase
erfolgt iiber Hohenprofile gemessen von Satelliteninstrumenten wie ACE-FTS, MLS (Mi-
crowave Limb Sounder; Waters et al., 2006) und MIPAS-ENV (Michelson Interferometer
for Passive Atmospheric Sounding-Envisat; Fischer et al., 2008). Spurengase die von diesen
Instrumenten nicht gemessen werden, werden iiber Korrelationen mit z.B. N,O initialisiert.
Die Initialisierung fiir alle verwendeten Laufe erfolgte sowohl fiir die Chemie als auch die
Dynamik am 1.12.2009. Zusammen mit den chemischen Tracern werden, je nach dem modi-
fied potential vorticity (mPV) Wert an der Startposition, verschiedene passive dynamische
Tracer initialisiert, die wihrend der Simulation Advektion und Mischung durchlaufen aber
keinen chemischen Prozessen unterliegen [Giinther et al., 2008|.
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Anhang D

Grofien zur quantitativen Beschreibung
der Atmosphare

D.1 Potentielle Temperatur

Ausgangspunkt fiir die formale Herleitung (nach Wallace und Hobbs, 2006) der potentiellen
Temperatur ist der erste Hauptsatz der Thermodynamik:

ds = CpdT — adp (D.1)

wobei S die Entropie eines Luftpaketes mit dem Volumen und der Temperatur T ist, C,
die Warmekapazitiat des Luftpakets bei konstantem Druck und « das spezifische Volumen
von 1kg Gas bei einem Druck p und einer Temperatur T ist. Durch einsetzten der idealen
Gasgleichung in Gleichung D.1 erhélt man:

_ Gpdl dp

dsS =
R'T P

(D.2)

Fiir eine adiabatische Bewegung des Luftpaketes gilt: dS = 0. Durch Integration von Glei-
chung D.2 in den Grenzen py und p bzw. 6 und T wird aus D.2 die Poisson Gleichung:

T

~Rjg, = const (D.3)
p P

Als potentielle Temperatur wird nun die Grofe
R/Cp
0 ="Tx (’2) (D.4)
p

definiert, wobei pg in der Regel der Standarddruck ist. Auf isentropen Flédchen ist die po-
tentielle Temperatur also eine Erhaltungsgrofe. Anschaulich ist die potentielle Temperatur
O die Temperatur, die ein Luftpaket der Temperatur T und des Druckes p annehmen wiir-
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D.2. Potential vorticity PV

de, wenn es adiabatisch auf NN gebracht wiirde. Da die Stratosphére stabil geschichtet ist
nimmt © in der Stratosphire monoton mit zunehmender Hohe zu kann als Héhenkoordi-
nate verwendet werden.

D.2 Potential vorticity PV

Die Definition der potential vorticity PV erfolgt nach Ertel (1942). Unter der Annahme,
dass ein adiabatischer und reibungsfreier Fluss betrachtet wird lautet Kelvins Zirkulati-

onstheorem wie folgt:
d
S ((€+ 1349 =0 (D5)

mit dem Coriolisparameter f = 2Qsin(¢), wobei € die Winkelgeschwindigkeit der Erde ist,
und der relativen vorticity & = lima_,q ( $ ﬁcfl) JA = g—i. Da in diesem System die Masse

erhalten bleiben muss, gilt auf einer konstanten © - Fliache 04 = —g % %. Einsetzen liefert
d 00
— —gx — = D.
(€ ns (-0 5)) =0 (D.6)

€+ f)= (—g * %—Z)) =PV (D.7)

Der Ausdruck

ist dabei definiert als potentielle vorticity.

Die potentielle vorticity PV ist also eine Erhaltungsgrofe fiir adiabatische und reibungsfreie
Bewegungen. In der Stratosphére bleibt sie fiir etwa 10 Tage erhalten [Holton, 2004 Kapitel
4]. Auf Grund der PV-Erhaltung fiir Bewegungen entlang einer isentropen Fléche, enthélt
das PV-Feld auf einer konstanten ©- Flache wichtige Informationen {iber die Dynamik der
Atmosphére, beispielsweise wird {iber den Gradienten im PV-Feld die dufere Grenze des
Polarwirbels bestimmt.

Durch den Term %—6 ist die PV eine hohenabhéngige Grofe und dadurch fiir viele Anwen-
dungen eine komplizierte Grofse. Um die Hohenabhéngigkeit zu eliminieren wird die PV
skaliert und man erhélt die modified PV |Lait,1994, Miiller und Giinther, 2003]:

I, = (%) Cpv (D.8)

Oy ist eine Konstante um die potentielle Temperatur zu skalieren und hat in der Regel
einen Wert zwischen 400 K und 500 K. Der Parameter ¢ wird so gewahlt, dass der expo-
nentielle Anstieg von 00 /0p mit zunehmender Hohe kompensiert wird. Fiir eine isotherme
Atmosphére kompensiert € = 9/2 exakt den exponentiellen 00 /0p Anstieg von PV (Miiller
und Giinther, 2003].
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Anhang D. Grofken zur quantitativen Beschreibung der Atmosphére

D.3 Aquivalente Breite

PV-Isoplethen, werden sowohl durch dynamische Prozesse wie Rossby und planetare Wellen
als auch diabatische Prozesse, also Strahlungsheizung oder- kiihlung beeinflusst [Holton,
2004 Kapitel 4; McIntyre und Palmer, 1983; Nash, 1996|. Stellt man die PV-Isoplethen
in geographischen Breiten- und Langenkoordinaten dar, siecht man dass sie keine Kreise
um Nord- oder Siidpol bilden, sondern stark deformierte komplizierte Muster zeigen. Zur
besseren Darstellbarkeit regularisiert man die PV-Isoplethen indem man wie folgt eine
dquivalente Breite (engl. equivalent latitude) definiert [Butchart und Remsberg, 1986]:

1
Ve = ©e(O, Px,t) = 90° - (1 — / O(P — P*)dA) (D.9)
Aeq O=const

Die Integration zur Regularisierung erfolgt iiber ein Raumelement dA einer isentropen
Flache, ©(x) ist eine Stufenfunktion, die als ©(x)=1 fiir x > 0 und 0 fiir 20 definiert ist
und A, = 27 R? wobei R der Erdradius ist. ¢, ist also die relative Fliche der durch die
Isolinie P = P* eingeschlossenen isentropen Fliche, normalisiert durch A., und angegeben
in °N bzw. °S analog zur geographischen Breite. Die angegebene Gleichung D.9 gilt in
dieser Form fiir die Nordhemisphére, fiir die Stidhemisphére muss vor die 90° ein negatives
Vorzeichen und das Argument der Stufenfunktion muss durch P* - P ersetzt werden.

. erlaubt nun die Darstellung der asymmetrischen Isoplethen als zonal symmetrische Kon-
turen auf einer isentropen Flache unter Erhaltung der durch die Isoplethen eingeschlossenen
Flache. Damit ist ., wie ©, eine quasi-isentrope Erhaltungsgrofe und ¢ und © bilden eine
wohldefinierte Koordinatenbasis zur Analyse dynamischer Prozesse in der Stratosphére.

D.3.1 Nash Kriterium fiir die Polarwirbelgrenze

Eine klassische Definition der Polarwirbelgrenze erfolgt nach dem von Nash (1996) aufge-

stellten Kriterium iiber eine Analyse der PV. Die Wirbelgrenze ist hier definiert als der

Ort des maximalen Gradienten in der potential vorticity, bestimmt durch die Bedingung
0?PV

2
a(pe spe:@'g'e-

=0 (D.10)

Zuséatzlich muss in der Nahe dieses Ortes auch ein Maximum der lokalen Windgeschwin-
digkeit liegen. Die Orte der inneren ¢%"¢ und duferen ¢%*¢ Wirbelgrenze werden iiber
die Wendepunkte

PPV _O°PV

3 o 3
a@e @e:@gv.e. a‘,@e @E:@g.v.e.

=0 (D.11)

bestimmt.
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