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            초록
          
        

        
          In this study, we developed an approach to better account for uncertainties in estimated contributions from fine particulate matter (PM2.5) modeling. Our approach computes a Concentration Correction Factor (CCF) which is a ratio of observed concentrations to baseline model concentrations. We multiply modeled direct contribution estimates with CCF to obtain revised contributions. Overall, the modeling system showed reasonably good performance, correlation coefficient R of 0.82 and normalized mean bias of 2%, although the model underestimated some PM species concentrations. We also noticed that model biases vary seasonally. We compared contribution estimates of major source sectors before and after applying CCFs. We observed that different source sectors showed variable magnitudes of sensitivities to the CCF application. For example, the total primary PM2.5 contribution was increased 2.4 μg/m3 or 63% after the CCF application. Out of a 2.4 μg/m3 increment, line sources and area source made up 1.3 μg/m3 and 0.9 μg/m3 which is 92% of the total contribution changes. We postulated two major reasons for variations in estimated contributions after the CCF application: (1) monthly variability of unadjusted contributions due to emission source characteristics and (2) physico-chemical differences in environmental conditions that emitted precursors undergo. Since emissions-to-PM2.5 concentration conversion rate is an important piece of information to prioritize control strategy, we examined the effects of CCF application on the estimated conversion rates. We found that the application of CCFs can alter the rank of conversion efficiencies of source sectors. Finally, we discussed caveats of our current approach such as no consideration of ion neutralization which warrants further studies.
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      1. 서 론
      대기질 모사는 대기오염 현상의 이해, 원인 분석, 장래 예측, 오염원별 기여도 분석 등 다양한 분야에 걸쳐 이용되고 있다 (MOE, 2013; U.S. EPA, 2007). 따라서, 모사 결과의 활용에 앞서 대기오염물질의 모사가 실제 현상을 얼마나 잘 재현하는지, 즉 신뢰도 확보가 필요하다. 미 환경청의 경우 SIP (State Implementation Plan) 수립 시 모사 결과 이용에 앞서 모사 정확도/불확도를 여러 가지 관측자료를 이용하여 다각적으로 평가한다 (U.S. EPA, 2007). 이러한 과정을 통해 모사 불확도 검토 및 배출량 등 입력자료의 개선을 수행하여 모사농도의 정합도 개선을 추구하기도 한다. 그러나, 많은 개선 노력에도 불구하고 모사농도는 관측농도와 정확하게 일치하기 매우 어렵다.

      모사 - 관측 불일치의 주요 원인으로는 이용되는 대기질 모델의 구조적 (예: 화학 메커니즘) 불확도, 입력자료의 (예: 배출량, 기상) 불확도, 그리고 모사농도와 측정농도 간의 시공간적 불일치 등 몇 가지 이유가 거론되어 왔다 (Russell and Dennis, 2000). 그러므로, 모사농도의 정확도가 충분한지의 여부는 대체로 기존 연구에 적용된 모사 정확도가 비교의 대상이 되기도 한다. 예를 들어, Simon et al. (2012)과 Emery et al. (2017)은 북미 지역에 대한 3차원 광화학 모델 수행결과를 관측농도와 비교하여 통계치가 일정 범위를 만족하도록 권고하고 있다. 그러나, 정확도 평가와 개선을 통해 일정 수준의 정확도가 확보된다고 해도 모사 결과에 전체적으로 내재되어 있는 불확도는 대기질 모사와 같은 열린계 (open system)에서는 완전히 없어지지 않는다 (Oreskes et al., 1994). 이러한 이유로 Oreskes et al. (1994)은 수치모델에서 얻을 수 있는 두 가지 모사 결과의 상대적인 응답 특성이 절대적인 모사 결과보다 유용할 수 있다고 주장하였다. 마찬가지로, 미 환경청의 지침에 따르면 대기질 모사를 이용하여 배출량 삭감에 따른 장래 대기환경기준 달성 여부 판정 시 모사농도의 절대값을 바로 이용하지 않고 현황 모사농도와 장래 모사농도 (즉 배출량 삭감 시나리오 모사 결과)의 비율을 활용하는 RRF (Relative Response Factor)를 설계치 (design value)와 함께 쓰도록 하고 있다 (U.S. EPA, 2007).

      국내의 경우 최근 문제시 되고 있는 초미세먼지의 효과적인 관리를 위해 원인이 되는 오염원과 그 오염원이 초미세먼지 농도에 미치는 영향 (기여도)을 파악하기 위한 연구를 수행하고 있으며, 특히 3차원 광화학 모델을 이용한 연구가 활발히 수행되고 있다 (Kim et al., 2017a; Kim et al., 2016; MOE, 2013). 그러나 아직 국내에 대한 초미세먼지 모사농도는 관측농도를 과소 모사하는 문제점이 꾸준히 지적되고 있는 실정으로 (Bae et al., 2015; In and Kim, 2010) 이는 모사를 통해 도출되는 기여도 결과 또한 이러한 불확실성에 대한 고려가 필요함을 의미한다.

      따라서, 본 연구에서는 미 환경청의 RRF와 유사한 방법으로 기여도 보정계수 (Contribution Correction Factor; 이하 CCF)를 고안하여, 모사의 불확실성을 고려한 초미세먼지 기여도 분석을 시도하였다. 이를 위해 대기화학모델 CMAQ을 사용한 민감도 모사를 통해 배출원별 기여도를 도출하였으며, 수도권 집중측정소의 성분별 관측농도와 기본 모사농도를 이용하여 CCF를 마련하였다. 마지막으로, CCF의 적용 후 기여도 변화를 검토하였다.

    

    

  
    
      2. 실험 방법
      
        2. 1 기상 및 대기질 모사
        모사기간은 초미세먼지의 성분별 관측자료가 이용 가능한 2014년을 선정하였으며, 모사농도의 계절적인 차이를 반영하도록 1월, 4월, 7월, 10월을 선택하여 모사하였다. 모사 영역은 장거리 이동 영향을 고려하기 위해 한반도를 중심으로 중국 및 일본을 포함하는 27-km 수평해상도 모사 영역과 국내 기여도 분석을 위해 한반도 지역을 포함하는 9-km 수평해상도의 모사 영역을 설정하고 둥지격자화 하였다 (그림 1 참조).

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Modeling domains with a 27-km horizontal grid resolution for the northeast Asia (left) and a 9-km for South Korea (right). The gray area in the right hand side map depicts the SMA (Seoul Metropolitan Area).
          
          

          

        

        대기질 모사를 위해 기상 - 배출량 - 대기화학 모사체계를 다음과 같이 구성하였다. 기상 입력자료는 WRF (Weather Research and Forecast; Skamarock et al., 2008) version 3.4.1을 이용하여 생성하였다. WRF 모델 결과는 MCIP (Meteorology-Chemistry Interface Processor) version 3.6을 후처리 도구로 이용하여 배출량 모델 및 대기화학 모델의 입력자료로 사용하였다. 인위적 배출량은 동북아 지역에 대하여 2010년 CREATE (Comprehensive Regional Emissions inventory for Atmospheric Transport Experiment; Woo et al., 2014) 배출량 목록을 이용하였으며, 남한 지역에 대해서는 2013년 CAPSS (Clean Air Policy Support System) 배출량 목록을 이용하였다. 배출량 목록은 대기질 모델 입력용 자료로 변환하기 위해 SMOKE (Sparse Matrix Operator Kernel Emission; Benjey et al., 2001)를 이용하여, SCC (Source Classification Code) 각각에 대한 시공간 할당 및 화학종 분배를 수행하였다 (Kim et al., 2008). 자연적 배출량은 MEGAN (The Model of Emissions of Gases and Aerosols from Nature; Guenther et al., 2006) 모델을 이용하여 마련하였다. 대기질 모델링은 CMAQ (Community Multiscale Air Quality; Byun and Ching, 1999) version 4.7.1을 이용하였으며, 초미세먼지 모사를 위한 에어로졸 모듈은 AERO5 (Aerosol module version 5; Carlton et al., 2010)를 이용하였다. 모델링의 세부적인 사항은 동반논문 Kim et al. (2017a)에 보다 자세히 기술되어 있다.

      

      
        2. 2 기여도 및 보정계수 산정
        기여도 산정을 위해서 여러 가지 방법이 존재하는데, 이들 중 BFM (Brute Force Method)을 이용하면 기본 모사농도와 기여도 분석을 위한 대상 배출량이 존재하지 않을 때의 모사농도 차이로부터 기여도 (Zero-Out Contribution, ZOC; 이하 ‘기여도’)를 식 1과 같이 산정할 수 있다 (Bartnicki, 1999).
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        여기에서 ZOCj는 배출량 j에 의한 기여도, CBase는 기본 모사농도, CBFM,j는 배출량 j를 삭감 후 모사농도이다.

        이러한 기여도 산정의 정확도는 기본 모사농도 (CBase)의 정확도, 즉 모사농도가 관측농도를 얼마나 재현하는가에 따라 달라진다. 현실적으로 대기질 모사는 다양한 불확도를 내포하고 있으며, 이로 인해 기여도 산정 역시 불확도를 포함한다 (U.S. EPA, 2007; Oreskes et al., 1994). 미 환경청에서는 이와 같은 대기질 모사결과의 불확도를 감안하기 위하여, 현재 연도에 대한 관측농도 (COBS,Current)와 모사농도 (CMOD,Current)를 바탕으로 미래 연도에 대한 관측농도 (COBS,Future) 예측 시 다음 식을 이용한다 (U.S. EPA, 2007).
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        여기에서 CMOD,Future는 미래 연도에 대한 모사농도로 실제로는 배출량 변화 후 모사농도를 의미한다. 식 2에서 CMOD,Future /CMOD,Current는 기본 모사 대비 배출량 변화 후 모사의 농도 변화비를 나타내며, RRF로 정의된다 (U.S EPA, 2007).

        식 2는 배출량 변화에 따른 예상농도 산정 시에 모사농도를 직접 이용하기보다는 현재 또는 기본 조건에서의 관측농도와 모사농도의 상대적인 비율을 적용하는 것으로, 대기질 모사의 불확도를 줄이기 위한 노력의 일환이다.

        식 1의 기여도 역시 배출량 변화 전후의 모사농도를 바탕으로 하며, 여기에 내재된 불확도를 감안하기 위한 방안으로 식 2를 적용하면 다음과 같이 나타낼 수 있다.
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        여기에서 ZOCj,adj는 관측농도를 반영하여 보정된 배출량 j의 기여도이며, COBS,Current/CMOD,Current는 관측 대비 기본 모사의 과대 또는 과소평가를 감안하기 위한 기여도 보정계수로 본 연구에서는 Contribution Correction Factor (CCF)로 정의하였다. 단, RRF는 모사의 상대적인 변화율을 이용하여 배출량 변화 후 관측농도를 추정하는 것이므로 질량의 보존이 고려되지 않으며, RRF를 기초로 고안한 CCF와 보정된 기여도 (ZOCj,adj) 또한 질량의 보존이 고려되지 못하는 단점이 존재한다.

        초미세먼지의 경우 단일 물질이 아닌 여러 물질이 혼합된 것으로 모사 불확도 역시 각 물질별로 상이하다. 따라서, RRF의 경우 6가지 주요 구성 성분인 황산염, 질산염, 암모늄, OC, EC 및 기타 성분에 대해 각각 산정하도록 하고 있다. 이에 CCF 또한 RRF와 마찬가지로 개별 구성성분에 각각에 대하여 산정하였다.

        개별 성분에 대한 CCF 산정을 위해 관측농도는 국립환경과학원의 불광동 대기오염 집중측정소 (그림 1 참조)의 1시간 단위의 초미세먼지 성분농도를 이용하였으며, 모사농도는 CMAQ 모사 결과에서 집중측정소와 동일한 위치의 1시간 단위의 성분별 농도를 추출하여 이용하였다. 본 연구에서는 동반논문 Kim et al. (2017a)에서 도출된 수도권 초미세먼지 기여도에 CCF를 적용하여, 초미세먼지 성분별 기여도 변화를 산정하였다. 본문에 모두 보이기 어려운 CCF 도출의 중간 과정은 부록 1에 자세히 서술하였다.

      

    

    

  
    
      3. 결 과
      
        3. 1 기본 모사 평가
        본 연구에 이용된 기상 모델과 대기화학 모델의 기본적인 수행평가는 동반논문 Kim et al. (2017a)에서 논의되었다. 주요 사항만 간단하게 정리하면, 수도권 지역 초미세먼지의 평균적인 정합도는 상관계수 (R) 0.82, NMB (Normalized Mean Bias) 2%로, Emery et al. (2017)에서 제시된 권장 수준 (상관계수 0.7 이상, NMB 10% 이하)을 만족하였다. 한편, 본 연구는 초미세먼지의 개별 성분에 대한 분석이 중요한 바, 각 성분에 대한 정합도 평가를 추가로 제시하였다.

        그림 2는 모사 대상 기간인 2014년의 1월, 4월, 7월, 10월에 대하여 초미세먼지 성분별 일평균 농도의 모사 정합도를 보인 것이다. 일평균 관측자료는 각 모사월에 대하여 80% 가량 이용 가능하였으나, 10월은 황산염, 질산염, 암모늄 성분의 결측일이 많아 이용 가능한 자료의 수가 11일로 적다. 기타 성분의 경우 초미세먼지 총 질량에서 다른 성분 관측자료를 감하여 계산되는 값이기에 이용 가능한 관측자료의 수가 상대적으로 적은 특성이 있다. 모사기간 평균 초미세먼지 관측농도는 39 μg/m3인데 비해 모사농도는 31 μg/m3로 관측농도를 21% 가량 과소 모사하나, 상관계수는 0.80을 보인다. 개별 성분의 경우 기타 성분 (Others), 황산염, OC (Organic Carbon) 순으로 각각 모사기간 평균 관측 농도 대비 모사 비율 (농도차)은 49% (6.4 μg/m3), 23% (1.8 μg/m3), 19% (0.8 μg/m3) 가량이었으며, 질산염의 경우 관측과 유사한 농도 수준이 모사되었다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Observed and modeled daily average concentrations of (a) sulfate, (b) nitrate, (c) ammonium, (d) organic carbon, (e) elemental carbon and (f) others at the monitoring sites in the Bulgwang super site for the simulation month in 2014.
          
          

          

        

        모사월별로 정합도를 보면, 황산염의 경우에는 1월에 과소 모사가 가장 크게 43% (2.85 μg/m3) 나타났으며, 4월, 7월, 10월은 각각 26% (2.77 μg/m3), 12% (1.32 μg/m3), 9% (0.27 μg/m3)의 과소 모사를 보였다. 질산염은 1월과 10월에 10% (1.05 μg/m3), 15% (1.44 μg/m3) 과대 모사되었으며, 4월과 7월에는 16% (1.79 μg/m3), 8% (0.64 μg/m3) 과소 모사하였다. 암모늄의 경우 질산염과 유사한 경향을 보이나 과대 모사는 상대적으로 작게 나타났다. OC는 1월에는 35% (2.02 μg/m3) 과대 모사하나, 그 외 모사월에는 반대로 38%~61% (1.41~2.25 μg/m3) 과소 모사하였다. 이는 겨울철 1차 배출에 의한 primary organic carbon의 과대 모사와 여름철 secondary organic aerosol의 과소 모사와 관련이 있을 것으로 추정되며 (Hayes et al., 2014; Zhang et al., 2014; Carlton et al., 2010), 향후 추가 연구가 필요할 것으로 판단된다. EC (Elemental Carbon)는 4월에 33% (0.64 μg/m3) 과소 모사를 보이며, 그 외 모사월에는 편차 10% 이내로 관측과 유사한 범위를 보인다. 기타 성분의 경우 모든 성분 중 과소 모사가 가장 크게 나타났으며, 모사월별로는 1월 25% (4.69 μg/m3), 4월 69% (10.30 μg/m3), 7월 63% (6.71 μg/m3), 10월 48% (4.01 μg/m3)의 과소 모사를 보였다. 반면 상관계수의 경우 Emery et al. (2017)에서 제시된 권장수준 0.7을 전반적으로 만족하고 있다. 여기서 제시된 모델의 전반적인 과소 모사는 모델을 통해 도출된 기여도를 그대로 사용하는 경우 측정농도와 모사농도의 편차만큼 과소평가될 수 있음을 시사한다. 단, 앞서 논의한 바와 같이 초미세먼지의 정합도는 개별 성분 및 대상 기간에 따라 정합도에서 차이를 보이므로, 이를 고려한 적용이 필요하다. 이에 대한 자세한 내용은 다음 절에 서술하였다.

      

      
        3. 2 모사월별 CCF
        표 1에 수도권 지역을 대상으로 초미세먼지 성분별, 월별 CCF를 제시하였다. CCF는 충분한 측정자료가 확보된다면 1일 평균농도의 적용도 가능하나, 매일 모사농도를 보정하기에는 결측자료가 전반적으로 많다. 따라서 본 연구에서는 측정 및 모사농도를 월평균 농도로 변환하여 CCF를 도출하였다. 보정계수는 1을 기준으로, 1보다 큰 경우 보정 후 기여도는 증가하며, 1보다 작은 경우 보정 후 기여도는 감소한다. 앞서 정합도 분석에서 보았듯 모사농도의 전반적인 과소 모사경향으로 인하여 CCF는 대부분 1보다 큰 값을 보이나 월간 변동성은 성분마다 다른 경향을 보였다. CCF가 1.5 이상인 경우는 1월의 황산염과 기타 성분, 4월의 EC, OC, 및 기타 성분, 7월과 10월의 OC와 기타 성분으로, 과소 모사 경향이 가장 두드러진 기타 성분의 경우 모사기간 평균 2.3의 CCF가 계산되었다. 이는 기타 성분의 주된 배출원 및 오염물질의 기여도가 CCF 적용 후 상대적으로 크게 증가할 수 있음을 말한다. 모사에서 기타 성분은 초미세먼지 모사에 사용된 AERO5 모듈에서 종분류되지 않은 1차 초미세먼지 (A25)로 구분된다. CAPSS 2013 배출량 목록의 수도권 지역 1차 초미세먼지 (Primary PM2.5; 이하 PPM) 배출량은 도로재비산먼지 (비산먼지) 배출원에서 16.6%, 화물차 (선 오염원) 배출원에서 16.0%, 농업잔재물 소각 (생물성 연소) 배출원에서 5.3% 발생되고 있어, CCF 적용 후 이들 배출원의 기여도 증가를 예상할 수 있다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            Contribution correction factors for PM2.5 constituents at the Bulgwang super site for the simulation months in 2014.
          
          

        

        
          
            
              	
              	Sulfate
              	Nitrate
              	Ammonium
              	EC
              	OC
              	Others
            

          
          
            	January
            	1.77
            	0.91
            	1.05
            	0.92
            	0.74
            	1.50
          

          
            	April
            	1.35
            	1.18
            	1.19
            	1.50
            	1.62
            	3.22
          

          
            	July
            	1.14
            	1.09
            	1.09
            	1.04
            	2.58
            	2.71
          

          
            	October
            	1.10
            	0.87
            	0.97
            	0.99
            	1.64
            	1.93
          

          
            	Mean
            	1.34
            	1.01
            	1.08
            	1.11
            	1.65
            	2.30
          

        

        
          
            N.B.Observed Others concentration is estimated with the following equation: Others=PM2.5 - sulfate- nitrate-ammonium-EC-OCNa- K- Cl-Ca- Mg. Modeled concentration of Others was estimated as the sum of two modeling species, A25I and A25J.
          

        

        

      

      
        3. 3 CCF 적용에 따른 기여도 변화 분석
        그림 3은 수도권 지역에서 배출되는 대기오염물질 각각에 대한 초미세먼지 기여도를 배출원별로 (면, 선, 점) 구분하여 보인 것으로, 모사기간의 평균적인 기여도 및 CCF 적용 후 변화된 기여도를 나누어 제시하였다. 수도권 지역 전체 배출량의 모사기간 평균 기여도는 CCF 적용 전 7.6 μg/m3, CCF 적용 후 10.5 μg/m3로 2.9 μg/m3 증가하였다. 배출원 구분에 따라 살펴보면, CCF 적용 후 기여도는 모두 증가하였으며 선 오염원 1.4 μg/m3, 면 오염원 1.3 μg/m3, 점 오염원 0.2 μg/m3 증가하였다. 오염물질의 경우 PPM 배출의 기여도가 기존 3.8 μg/m3에서 보정계수 적용 후 6.3 μg/m3로 2.4 μg/m3 (64%) 증가하였으며, 그중 선 오염원의 기여도가 가장 크게 증가하였다. NH3 (Ammonia), SOx (Sulfur Oxides) 그리고 VOC (Volatile Organic Compounds)는 각각 0.4 μg/m3 (12%), 0.1 μg/m3 (31%), 0.06 μg/m3 (12%) 기여도가 증가하였으며, 주로 면 오염원의 기여도가 가장 크게 증가하였다. 반면 NOx (Oxides of Nitrogen)의 경우는 CCF 적용 후 0.8 μg/m3 (12%) 기여도가 감소되었다. NOx 배출량의 기여도 감소는 대기질 모사에서 수도권 지역 NOx 배출량과 초미세먼지 농도가 disbenefit 관계에 있기 때문으로 (Kim et al., 2017a) CCF 적용 시 disbenefit 효과가 더욱 증가할 수 있다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Contributions of (a) SOx, (b) NOx, (c) NH3, (d) VOC, and (e) PPM emissions from SMA to surface PM2.5 concentration averaged for the simulation months in 2014.
          
          

          

        

        표 2와 표 3은 그림 3의 모사기간 평균 기여도를 월별, 성분별로 구분한 것으로, 기여도의 변화가 배출원에 따라 다르게 나타난 이유를 분석하기 위해 제시하였다. 배출원에 따른 기여도 차이는 크게 두 가지로 파악된다. 첫째, 배출 특성에 따라 기여도의 월간 변동성이 다르게 나타나기 때문이다. 표 2의 PPM 배출에 의한 초미세먼지 기여도를 보면, 면 오염원의 월평균 기여도는 최소 1.439 μg/m3 (7월)에서 최대 1.929 μg/m3 (10월)로 34% 차이를 보인 반면, 선 오염원의 경우 최소 1.273 μg/m3 (7월)에서 최대 2.695 μg/m3 (1월)로 117% 차이를 보여 선 오염원 기여도의 월간 변동성이 상대적으로 뚜렷하게 나타났다. 이는 배출원에 따라 배출량의 월간 변화가 서로 다르기 때문으로 판단된다. 예를 들어, 면 오염원의 10월 배출량은 7월보다 15%가량 낮은 반면 선 오염원의 배출량은 10월과 7월의 배출량 변화가 1% 내외로 작다. 일차적으로는 기상조건의 변화로 10월이 7월에 비해 전반적인 국내기여도 증가 경향을 보이지만, 면 오염원은 배출량 감소로 인해 기여도의 증가 폭이 선 오염원보다 작다 (Kim et al., 2017b). 둘째, 배출된 전구물질이 초미세먼지로 전환되는 대기 화학적인 환경의 차이 때문이다. 동일한 배출 물질이라고 하더라도 배출지역이 도심지역인지, 교외 지역인지에 따라 생성 과정에서 차이가 발생할 수 있다. 대기 중으로 배출된 SOx의 경우, 황산염으로 전환되는 과정 중 산화제 및 촉매 농도, 암모니아 배출량 등에 따라 전환율이 달라진다 (Seinfeld and Pandis, 1998). 또한, 대기화학적 특성상 한 전구물질의 대기화학적 변환은 다른 물질의 미세먼지 전환율에도 영향을 미칠 수 있다. 한 예로 대기 중 2차 무기 미세먼지 성분인 황산염, 질산염은 암모늄에 의해 중화된다 (Seinfeld and Pandis, 1998). 따라서 SOx 농도는 NOx 및 NH3의 미세먼지 전환율에도 영향을 미칠 수 있으며, 이와 같은 현상의 재현성을 동반논문 Kim et al. (2017b)을 통해 국내에 대해서도 확인되었다.

        
          Table 2. 
				
          

          
            Comparison of base and revised self-contributions from PPM emissions in the SMA to surface PM2.5 species concentrations. The percentage represents the relative change in self-contributions after applying contribution correction factors.
            (Unit: μg/m3)

          
          

        

        
          
            	(a) Area PPM emission
          

          
            	PM2.5
            	Sulfate
            	Nitrate
            	Ammonium
            	OC
            	EC
            	Others
          

          
            	Base contribution
            	Revised contribution
            	Base contribution
            	Revised contribution
            	Base contribution
            	Revised contribution
            	Base contribution
            	Revised contribution
            	Base contribution
            	Revised contribution
            	Base contribution
            	Revised contribution
            	Base contribution
            	Revised contribution
          

          
            	Jan.
            	1.756
            	1.990 (13%)
            	0.091
            	0.162 (77%)
            	0.020
            	0.018 (-9%)
            	0.039
            	0.041 (5%)
            	0.392
            	0.290 (-26%)
            	0.589
            	0.542 (-8%)
            	0.625
            	0.937 (50%)
          

          
            	Apr.
            	1.537
            	3.090 (101%)
            	0.172
            	0.233 (35%)
            	0.026
            	0.030 (18%)
            	0.072
            	0.085 (19%)
            	0.257
            	0.416 (62%)
            	0.540
            	0.810 (50%)
            	0.471
            	1.517 (222%)
          

          
            	Jul.
            	
              1.439
            
            	
              2.566 (78%)
            
            	0.161
            	0.184 (14%)
            	0.000
            	0.000 (-)
            	0.054
            	0.059 (9%)
            	0.248
            	0.641 (158%)
            	0.575
            	0.598 (4%)
            	0.400
            	1.083 (171%)
          

          
            	Oct.
            	
              1.929
            
            	
              2.698 (40%)
            
            	0.111
            	0.122 (10%)
            	0.071
            	0.062 (-13%)
            	0.063
            	0.061 (-3%)
            	0.397
            	0.651 (64%)
            	0.726
            	0.719 (-1%)
            	0.561
            	1.083 (92%)
          

          
            	Mean
            	1.665
            	2.586 (55%)
            	0.134
            	0.175 (31%)
            	0.029
            	0.028 (-5%)
            	0.057
            	0.062 (8%)
            	0.324
            	0.499 (54%)
            	0.607
            	0.667 (10%)
            	0.514
            	1.155 (125%)
          

          
            	(b)Mobile PPM emission
          

          
            	Jan.
            	2.695
            	3.025 (12%)
            	0.030
            	0.053 (77%)
            	0.022
            	0.020 (-9%)
            	0.017
            	0.018 (5%)
            	0.925
            	0.684 (-26%)
            	0.522
            	0.480 (-8%)
            	1.179
            	1.769 (50%)
          

          
            	Apr.
            	1.580
            	3.617 (129%)
            	0.030
            	0.040 (35%)
            	0.025
            	0.030 (18%)
            	0.019
            	0.023 (19%)
            	0.524
            	0.850 (62%)
            	0.284
            	0.425 (50%)
            	0.699
            	2.250 (222%)
          

          
            	Jul.
            	
              1.273
            
            	
              2.918 (129%)
            
            	0.024
            	0.027 (14%)
            	0.018
            	0.019 (9%)
            	0.014
            	0.015 (9%)
            	0.433
            	1.17 (158%)
            	0.232
            	0.241 (4%)
            	0.554
            	1.500 (171%)
          

          
            	Oct.
            	
              2.268
            
            	
              3.640 (61%)
            
            	0.033
            	0.037 (10%)
            	0.058
            	0.050 (-13%)
            	0.031
            	0.030 (-3%)
            	0.760
            	1.246 (64%)
            	0.424
            	0.420 (-1%)
            	0.963
            	1.858 (92%)
          

          
            	Mean
            	1.954
            	3.300 (69%)
            	0.029
            	0.039 (35%)
            	0.031
            	0.030 (-3%)
            	0.020
            	0.021 (6%)
            	0.660
            	0.974 (47%)
            	0.365
            	0.392 (7%)
            	0.848
            	1.844 (114%)
          

        

        

        
          Table 3. 
				
          

          
            Comparison of the base and revised self-contributions of SOx emissions from the SMA to the surface PM2.5 concentrations. The percentage represents the relative change in self-contributions after applying contribution correction factors.
            (Unit: μg/m3)

          
          

        

        
          
            	(a) Area SOx emission
          

          
            	PM2.5
            	Sulfate
            	Nitrate
            	Ammonium
            	OC
            	EC
            	Others
          

          
            	Base contribution
            	Revised contribution
            	Base contribution
            	Revised contribution
            	Base contribution
            	Revised contribution
            	Base contribution
            	Revised contribution
            	Base contribution
            	Revised contribution
            	Base contribution
            	Revised contribution
            	Base contribution
            	Revised contribution
          

          
            	Jan.
            	0.367
            	0.570 (55%)
            	0.278
            	0.493 (77%)
            	-0.003
            	-0.003 (-)
            	0.103
            	0.108 (5%)
            	-0.004
            	-0.003 (-26%)
            	0.001
            	0.001 (-)
            	-0.009
            	-0.013 (50%)
          

          
            	Apr.
            	0.242
            	0.319 (32%)
            	
              0.227
            
            	
              0.307 (35%)
            
            	
              -0.050
            
            	
              -0.059 (18%)
            
            	
              0.067
            
            	
              0.079 (19%)
            
            	-0.001
            	-0.001 (-)
            	0.000
            	-0.001 (50%)
            	-0.001
            	-0.003 (222%)
          

          
            	Jul.
            	0.267
            	0.287 (7%)
            	
              0.267
            
            	
              0.305 (14%)
            
            	
              -0.062
            
            	
              -0.068 (9%)
            
            	
              0.064
            
            	
              0.070 (9%)
            
            	0.000
            	-0.001 (158%)
            	0.000
            	0.000 (-)
            	-0.001
            	-0.003 (171%)
          

          
            	Oct.
            	0.089
            	0.094 (5%)
            	0.061
            	0.068 (10%)
            	0.004
            	0.003 (-13%)
            	0.024
            	0.023 (-3%)
            	0.000
            	0.000 (-)
            	0.000
            	0.000 (-)
            	0.000
            	0.000 (-)
          

          
            	Mean
            	0.241
            	0.319 (32%)
            	0.209
            	0.293 (40%)
            	-0.028
            	-0.031 (13%)
            	0.064
            	0.070 (9%)
            	-0.001
            	-0.001 (-5%)
            	0.000
            	0.000 (-)
            	-0.003
            	-0.005 (78%)
          

          
            	(b) Point SOx emission
          

          
            	Jan.
            	0.071
            	0.114 (61%)
            	0.060
            	0.105 (77%)
            	0.000
            	0.000 (-)
            	0.022
            	0.023 (5%)
            	-0.003
            	-0.002 (-26%)
            	0.002
            	0.001 (-8%)
            	-0.008
            	-0.013 (50%)
          

          
            	Apr.
            	0.140
            	0.186 (33%)
            	
              0.126
            
            	
              0.170 (35%)
            
            	
              -0.024
            
            	
              -0.028 (18%)
            
            	
              0.039
            
            	
              0.047 (19%)
            
            	0.000
            	0.000 (-)
            	0.000
            	0.000 (-)
            	-0.001
            	0.002 (222%)
          

          
            	Jul.
            	0.260
            	0.294 (13%)
            	0.254
            	0.290 (14%)
            	-0.056
            	-0.062 (9%)
            	0.064
            	0.070 (9%)
            	0.000
            	-0.001 (158%)
            	0.000
            	0.000 (-)
            	-0.001
            	0.003 (171%)
          

          
            	Oct.
            	0.059
            	0.062 (5%)
            	0.039
            	0.043 (10%)
            	0.004
            	0.004 (-)
            	0.016
            	0.015 (-3%)
            	0.000
            	0.000 (-)
            	0.000
            	0.000 (-)
            	0.000
            	0.000 (-)
          

          
            	Mean
            	0.132
            	0.164 (24%)
            	0.120
            	0.152 (27%)
            	-0.019
            	-0.022 (13%)
            	0.035
            	0.039 (10%)
            	-0.001
            	-0.001 (-)
            	0.000
            	0.000 (-)
            	-0.002
            	-0.004 (74%)
          

        

        

        한편, 이러한 대기 화학적인 특성은 배출된 오염물질의 물리적 확산 특성과 맞물려 CCF 사용에 따라 조금 더 복잡한 기여도 변화를 야기한다. 예를 들어, 면 오염원에서 배출된 SOx 기여도는 황산염 외에 질산염과 암모늄의 기여도를 함께 변화시키며, 질산염의 기여도는 4월과 7월에 각각 0.050 μg/m3, 0.062 μg/m3 감소하였고, 암모늄의 기여도는 같은 기간 0.067 μg/m3, 0.064 μg/m3 증가하였다. 반면 점 오염원에서 배출된 SOx 또한 4월의 질산염과 암모늄의 기여도를 각각 0.024 μg/m3, 0.039 μg/m3 변화시켰다 (표 3 참조). 결과적으로 배출원에 따른 기여도 보정효과 차이는 시공간적인 배출 변동성과 물리화학적 전환 특성이 복합적으로 작용한 것이라 할 수 있다. CCF를 다양한 배출원별로 적용하려면 모사값도 배출원별로 구해야 하는데 이는 현실적으로 매우 어려운 일이다. 따라서, 배출원별로 서로 다른 CCF를 적용하기가 현재로서는 쉽지 않다. 이로 인해 기여도 보정 시, 배출원이 달라도 동일한 CCF를 적용해야 하는 제한점이 존재한다. 또한, 현재의 방법론은 2차 무기염의 중화 정도를 고려하고 있지 못한데 이를 위해서는 질량 보존 및 화학적 특성을 반영하는 방법론의 개발이 필요하며, 후속 연구로 진행되어야 할 것이다.

      

      
        3. 4 CCF 적용에 따른 전환율 변화
        기여도 분석은 대기오염의 원인을 정량적으로 파악하는 데 있어 중요하나, 효과적인 대기 개선대책을 수립함에 있어서는 전구물질 단위 배출량당 초미세먼지 생성량 (즉, 전환율) 또한 유용한 기초자료로 활용될 수 있다 (Kim et al., 2017b). 본 절에서는 3.3의 CCF 적용 후 기여도 변화를 이용하여 전환율 변화를 분석하였다.

        표 4는 배출원에 따른 각 오염물질이 초미세먼지 농도에 미치는 기여도를 단위 배출량으로 나누어 전환율을 보인 것으로, CCF 적용 후 전환율과 비교하였다. CCF의 적용에 따라 PPM 배출량의 모사기간 평균 전환율은 기존 217.9 μg/m3/MTPY (MTPY는 106 TPY)에서 365.2 μg/m3/MTPY로 1.7배 증가하였으며, 특히 4월의 경우 전환율이 2.2배 증가하였다. 이에 반해 두 번째로 높은 전환율을 보이는 암모늄의 경우에는 CCF의 적용 후 전환율 증가가 평균 1.1배, 최대 1.2배로 상대적으로 작은 차이를 보였다.

        
          Table 4. 
				
          

          
            Comparison of base and revised conversion rates of (a) area, (b) mobile, and (c) point source emissions in the SMA to monthly mean SMA PM2.5 during the simulation period in 2014. The percentage represents the relative change in conversion rate as a result of applying the contribution correction factor.
            (Unit: μg/m3/MTPY)

          
          

        

        
          
            	(a) Area
          

          
            	
            	NOx
            	SOx
            	NH3
            	VOC
            	PPM
          

          
            	Base
            	Revised
            	Base
            	Revised
            	Base
            	Revised
            	Base
            	Revised
            	Base
            	Revised
          

          
            	Jan.
            	-4.4
            	-4.2 (-5%)
            	14.6
            	23.2 (55%)
            	39.0
            	48.0 (23%)
            	0.6
            	0.5 (-17%)
            	244.6
            	277.1 (13%)
          

          
            	Apr.
            	-3.4
            	-4.2 (-24%)
            	10.8
            	14.4 (33%)
            	66.0
            	80.0 (21%)
            	0.9
            	1.1 (22%)
            	196.1
            	394.3 (101%)
          

          
            	Jul.
            	-0.8
            	-1.4 (-75%)
            	12.3
            	13.9 (13%)
            	90.1
            	97.6 (8%)
            	1.1
            	1.8 (64%)
            	155.1
            	276.4 (78%)
          

          
            	Oct.
            	-0.9
            	-1.1 (-22%)
            	4.2
            	4.4 (7%)
            	35.7
            	32.1 (-10%)
            	2.1
            	2.0 (-5%)
            	243.6
            	340.7 (40%)
          

          
            	Mean
            	-2.2
            	-2.6 (-18%)
            	10.6
            	14.3 (35%)
            	57.2
            	63.9 (12%)
            	1.2
            	1.4 (17%)
            	
              206.8
            
            	
              321.0 (55%)
            
          

          
            	(b) Mobile
          

          
            	
            	NOx
            	SOx
            	NH3
            	VOC
            	PPM
          

          
            	Base
            	Revised
            	Base
            	Revised
            	Base
            	Revised
            	Base
            	Revised
            	Base
            	Revised
          

          
            	Jan.
            	-5.2
            	-4.9 (6%)
            	-164.9
            	-251.9 (53%)
            	54.0
            	69.3 (28%)
            	2.0
            	1.6 (-20%)
            	354.3
            	397.7 (12%)
          

          
            	Apr.
            	-1.9
            	-2.4 (-26%)
            	23.3
            	31.8 (36%)
            	127.3
            	154.4 (21%)
            	2.2
            	2.7 (23%)
            	219.3
            	501.9 (129%)
          

          
            	Jul.
            	-0.1
            	-0.5 (-400%)
            	8.6
            	9.8 (14%)
            	146.0
            	158.0 (8%)
            	1.0
            	1.3 (30%)
            	175.8
            	403.2 (129%)
          

          
            	Oct.
            	1.5
            	1.0 (-33%)
            	-9.8
            	-7.3 (26%)
            	63.3
            	56.9 (-10%)
            	4.5
            	4.1 (-9%)
            	316.0
            	507.6 (61%)
          

          
            	Mean
            	-2.3
            	-2.4- (4%)
            	-37.9
            	-57.8 (-53%)
            	96.9
            	109.0 (12%)
            	2.4
            	2.4 (0%)
            	267.4
            	451.6 (69%)
          

          
            	(c) Point
          

          
            	
            	NOx
            	SOx
            	NH3
            	VOC
            	PPM
          

          
            	Base
            	Revised
            	Base
            	Revised
            	Base
            	Revised
            	Base
            	Revised
            	Base
            	Revised
          

          
            	Jan.
            	-3.3
            	-3.4 (-3%)
            	3.0
            	4.8 (60%)
            	24.4
            	25.0 (2%)
            	0.9
            	0.7 (-22%)
            	126.3
            	156.9 (24%)
          

          
            	Apr.
            	-0.9
            	-1.3 (-44%)
            	6.9
            	9.2 (33%)
            	124.9
            	153.7 (23%)
            	2.6
            	3.2 (23%)
            	266.8
            	579.3 (117%)
          

          
            	Jul.
            	0.1
            	-0.4 (-500%)
            	12.9
            	14.5 (12%)
            	128.9
            	138.6 (8%)
            	1.3
            	1.8 (38%)
            	179.3
            	349.7 (95%)
          

          
            	Oct.
            	-0.3
            	-0.5 (-67%)
            	3.2
            	3.3 (3%)
            	27.0
            	24.6 (-9%)
            	2.6
            	2.4 (-8%)
            	137.0
            	197.7 (44%)
          

          
            	Mean
            	-1.1
            	-1.4 (-27%)
            	6.4
            	7.9 (23%)
            	75.1
            	84.1 (12%)
            	1.7
            	1.8 (6%)
            	
              177.1
            
            	
              320.5 (81%)
            
          

        

        

        효과적인 미세먼지 저감이라는 정책적 관점에서 볼 때 기여도 보정에 따른 전환율 변화는 저감 대책을 수립하는 단계에서 관리가 필요한 오염물질 및 배출원의 우선순위 결정에 영향을 줄 수 있다. 예를 들어 PPM 배출의 경우 모사 결과만 이용할 경우 면 오염원의 전환율은 206.8 μg/m3/MTPY로 점 오염원의 전환율 177.1 μg/m3/MTPY보다 높다. 단위 배출량당 초미세먼지 저감효율을 고려 시 면 오염원의 우선적인 관리가 필요할 것으로 판단될 수 있다. 그러나, 기여도 보정 후 점오염원의 전환율은 면 오염원의 전환율과 거의 동등하게 나타나 단순 기여도 분석 외에 보다 상세한 비교가 필요함을 보인다.

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      모사된 초미세먼지 농도는 다양한 불확도로 인해 관측농도와 차이를 보이게 된다. 미 환경청의 경우 대기질 개선계획 수립 시 이러한 불확도가 최종적인 모사 결과 활용에 미치는 영향을 줄이기 위하여 RRF를 적용하고 있다 (U.S. EPA, 2007). 본 연구에서는 초미세먼지의 기여도 분석 시 모사 불확도를 고려하기 위해 한가지 대안으로 RRF 개념을 차용한 CCF를 제시하여 보다 현실에 가까운 기여도를 도출하고자 하였다.

      본 연구의 모사기간 동안 초미세먼지 성분별 모사농도는 기타 성분, 황산염, OC 순서로 각각 48.8%, 22.8%, 18.6% 과소 모사하였으며, 질산염과 암모늄은 관측과 유사 수준으로 모사되었다. 모사 결과는 대부분 Emery et al. (2017)의 최소 수준을 만족하고 있으나, 기타 성분의 경우 모사 정확도의 개선이 필요하다. 이러한 결과를 통해 모사기간 평균적으로 기타 성분 2.27, OC 1.64, 황산염 1.31의 CCF가 산정되었다. 동반논문 Kim et al. (2017a)에 제시된 수도권 자체 기여도를 CCF로 보정한 결과 PPM, NH3, SOx, VOC 배출량이 초미세먼지에 미치는 기여도는 모사기간 평균 각각 2.44 μg/m3 (64%), 0.43 μg/m3 (12%), 0.11 μg/m3 (31%), 0.06 μg/m3 (12%) 증가하였으며, NOx의 경우 0.08 μg/m3 (12%) 감소하였다. 이 결과는 수도권의 배출량 저감정책 시행에 따른 초미세먼지 농도 감소 효과가 보정 후 최대 2.95 μg/m3 (39%)까지 증가할 수 있으며, 자체 배출량 저감정책으로 달성할 수 있는 목표농도가 모사농도를 직접 사용하였을 때와 다르게 설정될 수 있음을 의미한다.

      한편, 본 연구에서 수행한 기여도 보정은 배출원의 시공간적 배출 특성 차이와 배출된 오염물질이 겪는 물리화학적 환경 특성으로 인하여 배출원에 따라 서로 다른 결과를 보였다. 이는 배출원별 배출량 저감대비농도 개선 효과 (전환율)에도 변화를 야기하였다. 전환율은 대기질 개선정책 수립 시 저감대책의 우선순위 결정에 있어 중요한 자료로 기여도 보정은 대기질 관리에 있어 중요한 단계가 될 수 있을 것으로 사료된다.

      단, 본 연구에서 제안한 CCF는 향후 개선의 여지가 있다. 첫째, 관측자료의 이용 방법이다. 가장 큰 CCF 값을 보인 기타 성분의 경우 미 연방 환경청에서는 중금속 농도를 이용하여 기타 성분의 농도를 추산하기도 한다 (U.S. EPA, 2007). 그러나 본 연구에서는 관측자료의 결측, 중금속 측정자료의 불확실성 등 현실적인 제한 사항으로 인해, 현시점에서 이용 가능한 범위 내의 접근을 시도하였다. 둘째, 모사 정확도의 개선이다. 모사 정확도가 현저히 나쁜 경우, CCF의 적용보다는 배출량 개선 등 보다 근본적인 정확도 개선을 통해 현실에 가까운 결과를 확보하는 것이 우선일 수 있다.

      이러한 한계점에도 본 연구의 결과는 현시점에서 이용 가능한 자료 활용을 통해, 모사의 불확실성을 고려한 보다 정확한 기여도 및 전환율을 추정한 것에 의의가 있다. 앞서 언급한 바와 같이 대기오염물질의 저감대책 수립은 배출량 감축대비 농도 개선 효과뿐만 아니라 투입되는 비용을 고려한 비용/편익 분석이 필요하며, 따라서 후속 연구로 CCF 적용으로 개선된 전환율을 이용한 저감 대책별 비용/편익 분석이 이루어져야 한다.
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          Appendix. 기여도 보정계수 (CCF) 도출 과정
          대기 중 오염물질 농도에 대한 배출원 j의 기여도 분석을 위해 Brute Force Method 접근 방법이 이용되었다. 기본 상태에서의 오염물질 농도 (COBS,Base)와 배출원 j의 배출량이 존재하지 않을 때의 오염물질 농도 (COBS,BFM,j) 차이를 바탕으로 배출량 j에 의한 실제 기여도 (Zero-Out Contribution, ZOC)를 식 1과 같이 정의할 수 있다 (Bartnicki, 1999).
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          그러나 현실에서는 배출량 삭감이 제한적일 뿐만 아니라 배출량 삭감 전/후의 대기 조건을 유사하게 유지하기 어려우므로, 대기질 모사를 수행하여 COBS,BFM,j를 간접적으로 추정하였다. 대기질 모사를 통해 계산된 기본 모사농도 (CMod,Base)가 관측농도 (COBS,Base)를 재현할 수 있다고 가정하면, 식 1은 식 2와 같이 나타낼 수 있다.
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          여기에서 ZOCMOD,j는 모델에서 모의된 배출량 j에 의한 기여도이며, CMOD,Base는 기본 모사농도, CMOD,BFM,j는 배출량 j 삭감 후 모사농도이다.

          그러나 현실적으로 모의된 농도는 관측농도와 완전히 일치하지 않으므로, 모의된 기여도 또한 실제 기여도와는 다소 차이를 보일 것으로 판단된다.

          이러한 한계를 개선하기 위한 방안으로 미 환경청에서는 SIP를 위하여 배출량 변화에 따른 미래 연도에 대한 관측농도 변화 추정 시, 배출량 삭감 전/후 모사농도의 변화 비율을 (Relative Reduction Factor, RRF) 적용할 것을 권장하고 있다 (U.S. EPA, 2007). 이는 통계적으로 유의한 상관성을 보일 경우, 모사농도와 관측농도의 상대적인 변화율은 유사할 것이라는 가정에 기초한다 (식 3 참조).
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          여기에서 CMOD,Base는 기본 모사농도이며 CMOD,Future는 미래 연도에 대한 모사농도로, 실제로는 배출량 변화 후 모사농도 CMOD,BFM와 동일한 의미이다. 마찬가지로 COBS,Base는 현재 연도에 대한 관측농도이며 COBS,Future는 미래 연도에 대한 관측농도로, 배출량 변화 후 관측농도 COBS,BFM와 동일한 의미이다.

          즉, 기본 모사와 배출량 삭감모사 그리고 현재의 관측농도를 바탕으로 배출량 변화 후의 관측농도를 추정할 수 있다 (식 4 참조).
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          식 4를 식 1에 대입하면, 본 연구에서 도출하고자 하는 실제 기여도를 배출량 삭감 전/후의 모사농도와 현재의 관측농도를 이용하여 식 5와 같이 나타낼 수 있다.
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          식 5는 이항정리를 통해 식 6, 식 7과 같이 정리할 수 있다. 식 7의 CMOD,Base -CMOD,BFM,j는 ZOCMOD,j와 같으므로 (식 2), 식 8과 같이 나타낼 수 있다.
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          식 9는 식 8을 정리한 것으로, 배출량 삭감 전/후 모사농도를 통해 도출된 기여도 (ZOCMOD,j)와 기본 모사에 대한 관측농도의 비율을 곱해 실제 기여도 (ZOCOBS,j)를 추정하였다.
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          기본 모사농도 (CMOD,Current)와 관측농도 (COBS,Current)를 이용하여 식 10과 같이 ZOCadj (Adjusted Contribution)을 정의하였다. 식 10은 본문에 제시된 식 3으로, COBS,Current /CMOD,Current 는 관측 대비 모사의 불확실성을 고려하기 위한 기여도 보정계수이며, 본 연구에서는 Contribution Correction Factor (CCF)로 정의하였다.
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