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            초록
          
        

        
          CMAQ (Community Multiscale Air Quality)-HDDM (High-order Direct Decoupled Method) simulations with MICS-Asia 2010 and INTEX-B 2006 emissions inventories were performed to investigate the impact of Chinese NOx and VOC emissions on 1-hr ozone concentrations over South Korea during May to July in 2014. Chinese NOx and VOC emissions in MICS-Asia 2010 were 60% higher and 100% lower than those in INTEX-B 2006 during the simulation period. It makes the ratio of Chinese VOC to NOx emissions in INTEX-B 2006 (Case 1) is 3.2 times higher than that in MICS-Asia 2010 (Case 2). When the observed period mean 1-hr ozone concentration averaged across 106 air monitoring sites in the SMA (Seoul Metropolitan Area) was 37.6 ppb, the modeled values were similar to each other; 37.3 ppb for Case 1, and 40.4 ppb for Case 2. Both cases show that daily maximum 1-hr ZOC (Zero-Out Contribution) of Chinese NOx and VOC emissions were as high as 55 ppb and 35 ppb for the episode respectively. Correlation coefficients between ZOC of Chinese NOx and VOC emissions and the SMA daily maximum 1-hr ozone were 0.49~0.69. It indicates that Chinese emissions occasionally affect the SMA daily ozone peaks. On the other hand, Case 2 predicted 7 ppb and 1 ppb higher ZOC of Chinese NOx and VOC emissions than Case 1, when simulated ozone in the SMA is over 80 ppb. It implies that upwind NOx emissions would be more important than upwind VOC emissions for the long-range transport of ozone in Northeast Asia.
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      1. 서 론
      최근 수도권 등 국내 오존 농도는 지속적인 증가 추세를 보이고 있다. 오존은 전구물질인 NOx (Oxides of Nitrogen)와 VOC (Volatile Organic Compound)의 광화학 반응에 의해 생성되며 (Sillman et al., 1990; Haagen-Smit, 1950), 인접한 배출원에 의한 영향 이외에도 장거리 이동에 의한 영향이 나타날 수 있음이 다양한 연구에서 보고되고 있다 (i.e., Itahashi et al., 2013, 2012; Kim, 2011a, b). 국내의 경우에도 수도권 고농도 오존에 대한 중국 배출량 영향이 확인된 바 있으며 (Oh et al., 2010), 남한 배출량에 비해 수십배 이상 높은 것으로 알려진 중국의 NOx 및 VOC 배출량이 (Itahashi et al., 2015), 국내 오존 농도에 직접 및 간접적으로 영향을 주었을 것으로 판단하였다. 따라서 국내 고농도 오존현상에 대한 발생원인 분석과 대책마련, 오존예보 정확도 개선 등을 위해서는 국내 배출량에 대한 영향 분석과 더불어 중국 등 장거리 이동에 의한 국외 기여도 검토가 중요하다 (Itahashi et al., 2013; Kim and Lee, 2011).

      오존 기여도 분석에는 비선형적인 반응을 고려할 수 있는 3차원 광화학 모델이 주로 이용된다. CMAQ (Community Multiscale Air Quality)와 CAMx (Comprehensive Air Quality Model with Extensions) 등이 대표적인 모델로, DDM (Direct Decoupled Method), OSAT (Ozone Source Apportionment Technique), OPTM (Ozone and Particulate Precursor Tagging Methodology) 등 진단 도구를 제공하고 있다 (Itahashi et al., 2015; Choi et al., 2014; Kim, 2011a). 진단 도구는 대기질 모사에 입력되는 배출량 자료를 바탕으로 지역별, 물질별 민감도 및 기여도를 산정하므로, 정확한 기여도 산정을 위해서는 대기질 모사에 이용되는 배출량 자료의 정확도가 확보되어야 한다 (Byun and Schere, 2006).

      국내를 포함한 동북아 지역을 중심으로 대기오염물질 장거리 이동에 대하여 다양한 연구가 여러 가지 배출목록을 개별적으로 이용하여 수행된 바 있다. Jeong et al. (2017)은 배출량 자료로 INTEX-B (the Intercontinental Chemical Transport Experiment-Phase B 2006; Zhang et al., 2009)를 사용하고 분석 방법으로 PSCF (Potential Source Contribution Function) 방법을 이용하여 중국으로부터의 유입량을 조사하였다. Xie et al. (2017)은 기후변화에 따른 미래년도 오존 농도 변화를 예측하는 연구에서 INTEX-B 자료를 2008년에 대해 업데이트한 후 모사를 수행하였다. Itahashi et al. (2013)은 MICS-Asia (Work Plans for Model Inter-Comparison Study - Asia Phase III; Li et al., 2017) 배출량을 이용하여 동북아 지역에서의 오존 장거리 이동 영향을 모사하였다. Guo et al. (2016)은 배출 제어방안의 효율성을 검토하기 위한 모사에서 MICS-Asia 배출량 목록을 이용하였다.

      동북아 지역의 오존 및 배출량에 대한 선행연구를 살펴보면, Jena et al. (2015)은 EDGAR (Emission Database for Global Atmospheric Research), INTEX-B, REAS (Regional Emission Inventory in Asia) 배출량 목록을 일 최고 8시간 오존 예측 관점에서 비교하였으며, 모사기간 동안 일 최고 8시간 오존 모사농도는 배출량 목록에 따라 15~40% 정도 차이남을 보였다. Kim et al. (2017)은 MICS-Asia 배출량 목록의 중국 NOx 배출량은 INTEX-B 배출량 목록에 비해 1.5배 정도 높은 것으로 보고하였다. 이러한 차이는 배출지역인 중국은 물론, 풍하 지역인 국내의 오존 농도 모사와 기여도 추정 등에서 차이를 유발할 수 있으나, 이에 대한 정량적 평가는 아직 미흡한 실정이다.

      따라서 본 연구에서는 중국 배출량 목록 선택에 따른 국내 오존 모사농도 차이 및 기여도 변화를 분석하기 위해 여러 배출량 목록을 이용하여 대기질 모사를 수행하였다. 모사 결과 분석의 초점은 고농도 오존일에 대한 중국 배출량 영향의 상관성, 특히 오존 전구 물질인 NOx와 VOC의 정량적인 민감도 평가에 맞추었다.

    

    

  
    
      2. 실험 방법
      
        2. 1 배출량 자료
        본 연구에서는 국내외에서 동북아 배출목록으로 많이 이용되는 INTEX-B 2006과 MICS-Asia 2010을 대기질 모사에 이용하였다. 각 배출량 목록은 각각 특정 연도를 기준으로 작성되었으나, 본 연구의 목적상 배출량 산정년도와 배출량의 정확도는 별개의 문제로 가정하였다. 한편 국내 인위 배출량은 CAPSS (Clean Air Policy Support System) 2010으로 고정하고, 국외 배출량 목록을 달리하여 대기질 모사를 수행하였다 (표 1 참조) . 대기질 모사에 이용된 인위적 배출량은 SMOKE (Sparse Matrix Operator Kernel Emissions, SMOKE; Benjey et al., 2001)를 이용하여 공간할당, 시간 분배, 화학종 분류를 수행하였으며, 자연 배출량은 MEGAN v2.04 (The Model of Emissions of Gases and Aerosols from Nature, MEGAN; Guenther et al., 2006)를 활용하여 준비하였다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            Foreign and domestic emissions inventories used in this study.
          
          

        

        
          
            
              	Case
              	Anthropogenic
              	Biogenic
            

            
              	Foreign
              	Domestic
            

          
          
            	1
            	INTEX-B 2006
            	CAPSS 2010
            	MEGAN
          

          
            	2
            	MICS-Asia 2010
            	CAPSS 2010
            	MEGAN
          

        

        

      

      
        2. 2 기상 및 대기질 모사
        대기질 모사는 CMAQ v4.7.1을 이용하였으며, 오존 모사를 위해 SAPRC99 (Statewide Air Pollution Research Center, Version 99; Carter et al., 1999) 화학 메커니즘을 이용하였다. 대기질 모사는 그림 1에서 보이는 것과 같이 중국과 한국을 포함하는 동북아 지역을 대상으로 2014년 5월 15일부터 7월 31일까지 수행하였다. 모사 영역은 27-km의 수평 해상도의 격자로 구성하였다. 오존 모사농도는 수평해상도에 따라 모사 결과가 달라질 수 있으나, 국내의 국지적 배출원에 의한 오존 농도 영향보다는 장거리 이동 후 풍하 지역에서의 영향을 분석했다는 점과, 본 연구에 적용된 HDDM의 경우 실질적인 둥지격자화 적용이 어려운 점을 고려하여 27-km 단일 모사영역을 이용하였다. Choi et al. (2014)과 Itahashi et al. (2015) 연구에서는 오존의 장거리 이동에 대하여 60-km, 80-km의 수평 해상도를 이용하였다. 수직층의 경우 본 연구에서는 총 15개로 구분하였으며 (표 2), 최하층의 높이는 33 m이다. 부록에 CMAQ 관련 기존 연구에서 이용된 수직 층수와 최하층의 높이를 정리하였다. 기상 입력자료는 WRF (Weather Research and Forecasting; Skamarock et al., 2008) v3.3과 MCIP (Meteorology-Chemistry Interface Processor) v3.6.1을 이용하여 생산하였으며, NCEP (National Centers for Environmental Prediction)에서 제공되는 0.5도×0.5도 (degree) 단위의 GFS (Global Forecasting System) 자료를 초기장 및 경계장으로 이용하였다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            A modeling domain at a horizontal resolution of 27-km used in the study.
          
          

          

        

        
          Table 2. 
				
          

          
            WRF model configuration used in this study.
          
          

        

        
          
            
              	WRF v3.3
              	Physical option
            

          
          
            	Land use
            	KMOE / SRTM
          

          
            	Micro physics
            	WSM3
          

          
            	Cumulus scheme
            	Kain-Fritsch
          

          
            	Long / Short wave radiation
            	RRTM / Goddard
          

          
            	PBL scheme
            	YSU
          

          
            	LSM scheme
            	NOAH
          

        

        

        기상 모사의 정합도 평가를 위해 NOAA에서 제공되는 MADIS (Meteorological Assimilation Data Ingest System; NOAA, 2005) 관측자료를 이용하여, 동북아시아 지역에 대한 전반적인 기상을 평가하였다. 대기질 모사의 정합도 평가는 국립환경과학원의 도시대기 측정망 자료를 이용하였으며, 국내 및 수도권 지역을 대상으로 평가하였다. 그림 1에 MADIS 및 도시대기 측정망의 위치를 나타내었다.

        본 연구에서 이용된 배출량 목록의 경우, NOx 배출량뿐 아니라 VOC 배출량에서도 차이를 보이기 때문에, NOx와 VOC 배출량에 대한 각각의 민감도를 살펴보고자 HDDM (High-order Decoupled Direct Method) 기법을 적용하였다. HDDM은 3차원 광화학 모델의 지배방정식 (governing equation)을 편미분하여 입력 매개변수 (input parameters)에 대한 지역 민감도 (local sensitivity)를 도출하는 방법이다 (Cohan et al., 2005; Dunker, 1984). 즉, 입력자료 중 하나인 배출량에 대한 오존 농도의 민감도를 산정할 수 있으며, 이를 Taylor expansion에 적용하면 배출량 변화에 따른 오존 농도의 변화를 근사 (approximation)할 수 있다 (Cohan et al., 2005).
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        여기에서 C0는 기본 모사농도, Δεi는 배출량 i (즉, NOx 또는 VOC)의 변화율, Si(1), Si(2)는 각각 배출량 i의 1차 민감도 계수와 2차 민감도 계수를 나타낸다.

        민감도에 따른 오존 농도 변화는 어떤 배출량이 100% 감소한 경우를 가정하면, Δεi= - 1 을 식 (1)에 대입하여 식 (2)와 같이 정리 할 수 있다.
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        본 연구에서는 배출량 100% 감소에 따른 농도 변화를 ZOC (Zero Out Contribution; Cohan et al., 2005)로 정의하며, 기여도와 같은 개념으로 이용하였다.

      

    

    

  
    
      3. 결과 분석
      
        3. 1 배출량 비교
        그림 2는 중국의 NOx와 VOC 배출량을 모사월에 대해 보인 것이다. NOx의 경우 INTEX-B에서 40~50 KTPD (Kilo Tons Per Day), MICS-Asia 2010에서 70~75 KTPD으로 MICS-Asia 2010에서 1.6배 이상 높게 나타나는 반면, VOC 배출량의 경우 INTEX-B 2006에서 160~180 KTPD, MICS-Asia에서 70~100 KTPD로, INTEX-B 2006에서 2배 가량 더 높다. 이러한 월간 배출량 변화는 각 배출량 목록별로 해당월에 대해 이용되는 활동도 (activity) 차이에 의한 것으로 SMOKE 처리 중 적용되는 시간분배계수에 따라 달라질 수 있으며, VOC/NOx 비는 INTEX-B에서 3.2배 이상 높게 나타난다. 본 연구에서는 이러한 배출량 목록을 바탕으로 수도권 오존에 대한 중국 NOx와 VOC의 영향을 살펴보기 위하여 CMAQ-HDDM을 적용하여 1차 및 2차 민감도 계수를 계산하고, 이를 이용하여 모사 기여도를 산정하였다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Monthly mean Chinese (a) NOx, and (b) VOC emissions in INTEX-B 2006 and MICS-Asia 2010 emissions inventories.
          
          

          

        

        그림 3은 모사영역에서 단위 격자별 모사기간 평균 NOx와 VOC 배출량의 공간분포를 보인 것으로, 중국 동부지역에서 배출량이 높게 모의되는 등 전반적인 분포는 유사하게 나타난다. 다만, 그림 2에서처럼 NOx 배출량의 경우 MICS-Asia 2010에서 전반적으로 높아 보이나, 부분적으로 낮은 지역을 확인할 수 있다. VOC 배출량의 경우 자연 배출량은 두 모사에서 동일하게 적용하였다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Spatial distributions of annual mean (a) NOx, and (b) VOC emissions over the 27-km modeling domain; INTEX-B 2006 (left), MICS-Asia 2010 (middle), and the difference (right). The difference is made by MICS-Asia 2010-INTEX-B 2006.
          
          

          

        

      

      
        3. 2 기상모사 평가
        기상모사 정합도 평가를 위해 모사영역 내의 MADIS 관측자료를 모사결과와 비교하였다. 그림 4에 2014년 5월 15일~7월 31일 기간 동안 온도 및 풍속의 모사 결과를 관측값과 비교하였으며, 표 3에 정합도 통계값을 보였다. 온도의 경우 상관계수 (R)는 0.98, 편차는 1.67℃였으며, 풍속의 경우 상관계수는 0.71, 편차와 RMSE는 각각 0.83 m/s, 0.95 m/s 로 관측값보다 30% 가량 과대 모사하였다. 풍속의 과대모사는 선행연구에서도 나타나는 일반적인 특징으로 (Lee et al., 2013; MOE, 2013; Moon et al., 2011) 향후 이에 대한 개선이 필요하다.

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Time series of observed and predicted meteorological parameters in Northeast Asia.
          
          

          

        

        
          Table 3. 
				
          

          
            Statistical model evaluation of WRF (wind speed and temperature). The units for each quantity are indicated in the table.
          
          

        

        
          
            
              	Statistics
              	2-m Temperature (℃)
              	10-m Wind Speed (m/s)
            

          
          
            	Mean (observed)
            	23.9
            	3.1
          

          
            	Mean (predicted)
            	22.2
            	4.0
          

          
            	R1)
            	0.98
            	0.71
          

          
            	IOA2)
            	0.88
            	0.43
          

          
            	RMSE3)
            	1.74
            	0.95
          

          
            	BIAS
            	- 1.67
            	0.83
          

        

        
          
            1)R: Correlation coefficient
          

          
            2)IOA: Index of Agreement
          

          
            3)RMSE: Root Mean Square Error
          

        

        

      

      
        3. 3 대기질 기본모사 평가
        오존의 국내 대기환경기준은 1시간 평균과 8시간 평균 농도로 구분되어 있으나, 현재 대기질 예·경보에서는 주로 1시간 평균 농도를 이용하기 때문에, 본 연구에서는 1시간 평균 오존 농도를 기준으로 분석하였다. 그림 5는 전국평균 1시간 오존 모사농도를 관측농도와 비교한 것으로 모사기간 중 5월 말과 7월에는 과대 모사가 보이나, 전반적인 시간변화는 유사하게 나타난다. 5월 31일의 경우 관측농도가 108 ppb로 모사 기간 중 가장 높은 오존 농도가 측정되었으며, 해당일의 모사농도는 103 (Case 1), 109 (Case 2) ppb로 유사하게 모사하였다. 관측과 모사에서 모두 낮 시간 동안에는 고농도 오존이 나타나는 반면, 밤 시간 동안에는 10 ppb 정도로 낮아지는 날이 많았으며, 이러한 경향도 모사되고 있다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Hourly variations of the South Korea mean (a) ozone, and (b) NO2 during the simulation period of May to July in 2014.
          
          

          

        

        NO2 농도의 경우 5월에는 관측과 유사한 시간변화를 보이나, 6월과 7월에는 낮 시간 동안 과대 모사가 확인되는데, 이는 6월이 되면서 급격히 낮아지는 오존 농도와 연관이 있는 것으로 사료된다. NO2 모사농도는 오존 모사농도 감소와 함께 낮아지는 경향을 보이나, 관측에서는 이러한 변화가 나타나지 않는다.

        모사기간을 대상으로 전국 평균 1시간 오존 농도에 대한 산포도를 그림 6에 보였다. 상관계수는 INTEX-B 2006을 이용한 Case 1과 MICS-Asia 2010을 이용한 두 사례 모두 0.83으로 같은 값을 보였으며, 기울기는 각각 1.02, 1.06으로 Case 1에 비해 Case 2가 평균 4% 정도 높은 값을 모사하였다. 배출목록 이용에 따라 NOx 1.6배, VOC 2배 정도 차이를 보이는 중국 배출량을 감안하면, 모사기간에 대한 평균적인 오존 모사농도 차이는 상대적으로 작은 것으로 판단된다.

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Scatters of observed and simulated 1-hr ozone for (a) Case 1, and (b) Case 2 averaged over the SMA during the simulation period of May to July in 2014.
          
          

          

        

        오존의 경우 급성 노출에 대한 인체 위해성 측면에서 최고 농도가 중요하므로, 고농도 시에도 동일한 결과가 나타나는지 살펴보기 위하여 그림 7에 일 최고 1시간 농도를 기준으로 공간분포를 보였다. 그림 7은 일 최고 1시간 오존 농도를 모사기간 동안 평균한 것으로, 두 모사에서 모두 중국 중북부에 걸쳐 고농도의 오존이 모사됨을 볼 수 있다. Case 2의 경우 NOx 배출량이 많은 일부 지역 (예: 산둥반도, 상해지역 등)에서는 일 최고 1시간 오존 농도가 20 ppb 이하로 낮아지는데, 이는 자연 배경 농도인 35~40 ppb보다 낮은 농도로 (Seinfeld and Pandis, 1998), NO 적정효과에 의한 것으로 판단된다.

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Period mean daily maximum 1-hr ozone for (a) Case 1, (b) Case 2, and (c) the difference Case 2-Case 1 during the simulation period of May to July in 2014.
          
          

          

        

        한편, 중국 내륙에서부터 생성된 오존은 황해를 거쳐 동해에까지 넓게 퍼져 있음을 볼 수 있다. 다만, 그림 7은 모사된 오존 농도에 대한 평균적인 수평분포로 이것 만으로는 중국배출량에 의한 국내 영향이 오존으로 직접 이동되어 기여하였는지, 또는 중간물질 등의 형태로 이동되어 국내에서 오존을 생성하였는지는 확인하기 어렵다. 보다 상세한 분석을 위해서는 과정 분석 (Process Analysis)과 같은 추가적인 모사가 필요하나, 이는 본 논문에서 다루고자 하는 범위를 벗어나는 것으로 판단되어 별도의 후속 연구에서 다루고자 한다. 단, 오존의 생성과 관련된 물질들의 대기 중 농도와 HDDM 모사 결과를 이용하여 간접적인 방법으로 중간물질의 이동 가능성을 검토하였다.

        그림 8은 NOx와 NOy의 기간 평균 공간 분포를 보인 것이다. NOx 농도는 Case 1과 Case 2 모두 황해상에서 2 ppb 이하의 낮은 농도가 모사되어 NOx 형태로 유입되어 국내 오존 농도에 영향을 미칠 가능성은 낮은 것으로 판단된다. 반면, 그림 8 (d)에서 Case 2의 NOy는 황해상에서 2 ppb 이상의 농도가 모사되었다. 그림 9는 HDDM 모사를 통해 중국 NOx 배출량의 NOy 농도에 대한 1차 민감도를 보인 것으로, 국내 NOy 농도에 대한 중국 NOx 배출량의 영향을 확인할 수 있다.

        
          
          

          Fig. 8. 
				
          

          
            Spatial distributions of period mean (a) Case 1 NOx, (b) Case 2 NOx, (c) Case 1 NOy, and (d) Case 2 NOy during the simulation period of May to July in 2014.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 9. 
				
          

          
            Period mean 1st-order NOy sensitivities to Chinese NOx emissions for (a) Case 1, (b) Case 2, and (c) the difference Case 2-Case 1 during the simulation period of May to July in 2014.
          
          

          

        

        NOy는 NOx가 산화된 형태로, 대표적으로 HONO, PAN과 같은 물질들이 포함되어 있다. HONO의 경우 광분해 과정을 통해 대기 중 NO 농도를 증가시키며 (Seinfeld and Pandis, 1998), PAN의 경우 열분해 (Thermal decomposition)되어 NOx 농도에 영향을 준다 (Orlando et al., 1992). 즉, Case 2의 경우 오존의 직접 수송뿐 아니라 중간물질 수송에 의해 국내의 오존 농도 생성에 기여할 가능성이 있는 것으로 판단된다. 보다 정량적인 분석을 위해서는 앞서 언급한 바와 같이 추가적인 연구가 필요하다. 그림 7(c)는 모사된 일 최고 1시간 오존의 평균 농도 차이를 보인 것으로 중국 동남부 지역 등 NOx 배출량이 많은 지역을 제외하고는 Case 2의 모사농도가 높게 나타나며, 국내에 대해서는 2~3 ppb 정도 높게 모사되었다.

        그림 10은 모사 기간 평균 모사농도를 국내에 대해 확대한 것으로 수도권 및 부산 등에서는 오존 농도가 낮아짐을 볼 수 있다. 이들 지역은 NOx 배출량이 많은 지역으로 장거리 이동되는 오존 농도 역시 국지 NOx 배출량 중 NO 적정효과에 의해 낮아지고, 이로 인해 장거리 이동 영향이 작아지는 것으로 예상된다.

        
          
          

          Fig. 10. 
				
          

          
            Period mean 1-hr ozone for (a) Case 1, (b) Case 2, and (c) the difference Case 2-Case 1 during the simulation period of May to July in 2014.
          
          

          

        

      

      
        3. 4 중국 배출량에 대한 오존 민감도 변화
        그림 11(a)와 (b)는 모사기간 중 중국 NOx 배출량에 대한 낮 시간 평균 오존 1차 민감도 계수를 보인 것이다. NOx 배출량이 많은 중국 동부지역에서는 음의 값이 나타나는데, 이는 모사 기간 동안 해당 지역에서 NOx 배출량이 증가할수록 오존 농도가 낮아짐을 의미하며, NO 적정효과가 주요하게 작용한 것으로 판단된다. 특히 그림 11(b)를 보면 이러한 음의 민감도를 보이는 지역이 보다 뚜렷하게 나타나는데, 이는 Case 1의 INTEX-B 2006 배출량 목록에 비해 Case 2의 MICSAsia 2010 배출량 목록에서 중국 지역에 대한 NOx 배출량이 많기 때문이다. 그림 11(c)에서 중국 NOx 배출량에 대한 평균적인 오존 1차 민감도는 중국 동부지역 전반에 걸쳐 Case 2에서 상대적으로 더 낮으나, 일본 등 풍하 지역에서는 오히려 더 크게 나타났다. 이러한 결과는 NOx 배출이 많은 중국의 경우, NOx disbenefit 효과에 의해 모사된 오존의 평균 농도가 감소되었으나 (Kim et al., 2017; Lee et al., 2006), 장거리 이동 후 풍하 지역에서는 배출된 NOx에 의해 오존 농도가 증가하는 것으로 해석할 수 있다. 남한지역의 경우 두 모사에서 모두 양의 민감도가 나타나며, 평균적인 낮 시간 오존에 대한 1차 민감도는 Case 1이 Case 2에 비해 1 ppb 가량 높게 나타난다.

        
          
          

          Fig. 11. 
				
          

          
            Period mean daytime 1st-order ozone sensitivities to Chinese NOx emissions for (a) Case 1, (b) Case 2, and (c) the difference Case 2-Case 1.
          
          

          

        

        모사기간 동안 중국 VOC 배출량에 대한 낮 시간 평균 오존의 1차 민감도는 전 지역에 대해 양의 값을 보이며, 이는 해당 배출량이 증가할수록 동북아 지역의 오존 평균 농도가 증가함을 의미한다 (그림 12(a) & (b)). 특히, VOC 배출량의 경우 배출량이 높은 지역에서 오존 1차 민감도가 높게 나타난다. 국내에 대한 모사기간 평균 오존 민감도는 중국 VOC 배출량이 NOx 배출량에 비해 낮게 모사된다. 그림 12(c)에서 중국 VOC 배출량이 Case 1에 비해 Case 2에서 전반적으로 낮게 모의됨에도 불구하고 중국 VOC 배출량에 대한 오존 1차 민감도는 Case 2에서 더 높게 나타난다. 이러한 결과는 모의된 NOx 배출량에 따라 VOC 배출량에 대한 오존 민감도 및 생성에 차이를 보이기 때문인 것으로 사료된다. 다만, MCIS-Asia 배출량 목록의 경우 pre-gridded된 형태의 자료가 이용되었으며, SMOKE를 이용한 배출량 처리 과정에서 시공간 분배와 화학종 분류 등의 영향도 고려할 수 있다.

        
          
          

          Fig. 12. 
				
          

          
            Period mean daytime 1st-order ozone sensitivities to Chinese VOC emissions for (a) Case 1, (b) Case 2, and (c) the difference Case 2-Case 1.
          
          

          

        

      

      
        3. 5 중국 배출량의 오존 기여도
        그림 13은 2014년 5월~7월 모사기간 동안 수도권 평균 일 최고 1시간 오존 농도와 이에 대한 중국 NOx 및 VOC 배출량의 기여도를 보인 것으로 (식 (2) 참고), 두 모사에서 오존 농도의 시간변화 추이는 유사하다. 그림 13에서 전반적인 수도권 일 최고 1시간 오존 농도 기여도와 관련하여 중국 NOx 배출량이 중국 VOC 배출량에 비해 2배 가량 높은 영향을 미치는 것을 볼 수 있다. 또한 고농도 오존 모사일에 대해 중국 배출량의 영향이 대체로 증가하는 것을 확인할 수 있다 (그림 13과 14 참조). 모든 고농도 오존일에 해당하지는 않지만, 이러한 결과로부터 중국 배출량이 수도권 고농도 오존 발생과 연관될 수 있음을 추정할 수 있다. 모사기간 동안 수도권 평균 일 최고 1시간 오존 농도에 대한 최대 기여도는 중국 NOx 배출량이 55 ppb, 중국 VOC 배출량이 35 ppb 내외로 모사되었다.

        
          
          

          Fig. 13. 
				
          

          
            Daily maximum 1-hr ozone and ZOCs of Chinese NOx and VOC emissions averaged over the SMA during 2014 May to July; (a) Case 1, and (b) Case 2.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 14. 
				
          

          
            Scatters between simulated daily maximum 1-hr ozone and ZOC of Chinese NOx and VOC emissions for Case 1 (top) and Case 2 (bottom) over the SMA during the simulation period of May to July in 2014.
          
          

          

        

        중국 배출량에 대한 수도권 평균 1시간 오존에 대한 기여도 (농도와 상대적인 비율)를 전체 모사기간과 모사농도 80 ppb 초과 시를 구분하여 표 4에 보였다. 모사기간 평균 1시간 오존 모사농도는 Case 1 38 ppb, Case 2 41 ppb로 큰 차이를 보이지 않는다. 오존 농도가 80 ppb 이하로 모사된 경우 중국 NOx 배출량 기여도는 Case 1 12.2 ppb (36%), Case 2 13.2 ppb (39%)였으며, 중국 VOC 배출량의 기여도는 Case 1 6.0 ppb (18%)와 Case 2 7.0 ppb (20%)로 각각 1 ppb 차이를 보인다. 여기서 주목할 점은 중국 VOC 배출량에 비해 NOx 배출량에 대한 기여도가 2배 이상 모사되며, 모사기간 동안 중국 배출량에 의한 전체 기여도는 Case 1 18.0 ppb (55%), Case 2 20.8 ppb (59%)로 나타나 배출량 목록 이용에 따른 차이는 크지 않다. 이에 반해 80 ppb 이상 고농도 오존이 모사된 경우에는 중국 기여도가 크게 증가하며, 특히 NOx 배출량에 의한 기여도가 Case 1 23.4 ppb (25%), Case 2 30.0 ppb (32%)로 오존 농도가 낮은 경우에 비해 각각 11.2 ppb (Case 1), 16.8 ppb (Case 2) 증가한다. 고농도 오존 모사기간 (>80 ppb) 중 중국 VOC 배출량에 의한 기여도는 Case 1 18.0 ppb (19%), Case 2 19.4 ppb (20%)이며, 고농도 시 중국 전체 배출량에 대한 기여도는 Case 1 41.4 ppb (45%), Case 2 49.4 ppb (52%)로 크게 증가하였다. 고농도 오존일에 대하여 두 모사에서 중국 기여도는 8 ppb 가량 차이를 보이며, NOx 배출량에 의한 기여도 차이가 크게 나타난다. 그림 2에서 제시된 바와 같이 Case 1에 비해 Case 2의 NOx 배출량이 60% 가량 높으며, 이런 배출특성이 고농도 오존 모사일의 NOx 기여도에 영향을 미치는 것으로 보인다.

        그림 15는 고농도 오존이 모사되었던 2014년 7월 1일 오후 2시의 중국 배출량 기여도를 보인 것이다. 중국 배출량에 의해 생성된 오존이 서해를 통해 국내로 유입되는 것을 확인할 수 있는데, 특히 Case 2에서는 서해안 및 남부 지역에 15 ppb 이상의 오존 영향이 나타난다. Case 1과의 차이를 보면 NOx 배출량이 많은 중국 동부지역에서는 Case 2가 상대적으로 낮은 오존 농도를 모사하는 반면, 풍하 지역인 서해 및 국내로 이동되면서 Case 2의 기여도가 상대적으로 커지는 것을 볼 수 있다. 이러한 결과는 중국의 일부 배출지역의 경우 NOx 배출량이 높아 오존 생성을 낮추는 것과는 대조적으로, 풍하 지역에서는 오존 농도를 증가시키는 것으로 보인다. 따라서 장거리 이동 측면에서 중국 등 풍상지역의 정확한 NOx 배출량 산정은 배출지역에 대한 모사뿐 아니라, 풍하 지역인 국내 오존모사 및 기여도 분석에 있어서도 중요함을 시사한다.

        
          
          

          Fig. 15. 
				
          

          
            ZOC of Chinese NOx and VOC emissions on 1-hr ozone for July 1, 2014 at 14 KST; (a) Case 1, (b) Case 2, and (c) the difference Case 2-Case 1.
          
          

          

        

        
          Table 4. 
				
          

          
            ZOC of Chinese NOx and VOC emissions to SMA 1-hr ozone concentrations for low and high (>80 ppb) ozone days during the simulation period.
          
          

        

        
          
            
              	
              	Period mean ozone
(ppb)
              	ZOC of NOx ( ppb)
              	ZOC of VOC ( ppb)
            

            
              	High ozone days
(>80 ppb)
              	Low ozone days
(≤80 ppb)
              	High ozone days
(>80 ppb)
              	Low ozone days
(≤80 ppb)
            

          
          
            	Case 1
            	38
            	
              23.4 (25%)
            
            	12.0 (36%)
            	18.0 (19%)
            	6.0 (18%)
          

          
            	Case 2
            	41
            	
              30.0 (32%)
            
            	13.8 (39%)
            	19.4 (20%)
            	7.0 (20%)
          

        

        

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      오존은 전구물질, 중간물질 또는 생성된 오존 자체가 지역적 규모에서 장거리 이동할 수 있는 것으로 알려져 있다 (Zhang et al., 2008). 본 연구에서는 국내 배출량의 수십 배에 달하는 중국 NOx와 VOC 배출량이 국내 수도권 오존에 대한 정량적 기여도를 추정하기 위해 오존 농도가 높았던 2014년 5월~7월을 대상으로 CMAQ-HDDM 모사를 수행하였다. HDDM 적용을 바탕으로, 중국의 NOx 및 VOC 배출량에 대한 기여도를 추정하였으며, 모사기간 평균 기여도 및 고농도일에 대한 기여도를 구분하여 분석하였다. 또한, 기여도 분석을 위한 입력자료로써 배출량 목록 선택에 따른 불확도를 검토하기 위하여 많은 연구에서 이용되고 있는 INTEX-B 2006와 MICS-Asia 2010 배출량 목록에 대한 실험을 병행하였다.

      모사기간 평균 중국 배출량의 수도권 1시간 오존 기여도는 두 배출량 목록에 대해 각각 17.9 ppb (INTEXB 2006), 20.0 ppb (MICS-Asia 2010)로 2.1 ppb 차이를 보였다. 일 최고 1시간 오존 농도가 80 ppb 이상으로 모사된 날에 대해서는 중국 NOx 배출량에 의한 기여도가 23.4 ppb (INTEX-B 2006), 30.0 ppb (MICS-Asia 2010)로 6.6 ppb 차이를 보였으며, 중국 VOC 배출량에 의한 수도권 일 최고 오존 기여도는 18.0 ppb, 19.4 ppb로 나타났다. 고농도 시 중국 NOx 및 VOC 전체 배출량에 기여도는 INTEX-B 2006 이용 시 41.4 ppb, MICS-Asia 2010 이용 시 49.4 ppb로 전체적으로는 8 ppb 정도 차이를 보였다. 이러한 결과는 중국 배출량을 비교할 때, INTEX-B 2006에 비해 VOC 배출량은 절반 정도로 낮으나 NOx 배출량은 60% 이상 높은 MICSAsia 2010을 이용한 모사에서 풍하 지역인 국내 오존 농도가 더 높게 나타나며, 중국으로부터의 장거리 이동 영향은 VOC 배출량 보다는 NOx 배출량에 의한 기여도 차이가 보다 중요함을 확인할 수 있었다.

      모사기간 동안 두 모사에서 중국 NOx와 VOC 배출량의 수도권 일 최고 1시간 오존 농도에 대한 기여도는 각각 0~55 ppb, 0~35 ppb로 제시되었다. 또한, 중국 NOx 및 VOC 배출량 기여도와 수도권 오존 농도의 상관계수는 0.49~0.69로 모사되어 국내 고농도 오존 발생이 때로는 중국 배출량의 영향을 받는 것으로 판단된다.

      동일한 방법론인 HDDM을 이용한 선행연구에서는 중국의 인위적 배출량이 일본지역의 고농도 오존사례 기간에 30% (17~25 ppb) 가량의 기여도를 보였다 (Itahashi et al., 2012). 본 연구에서는 수도권 지역의 고농도 오존에 대한 중국 배출량의 기여도를 44%~52% 모사하였고 이는 선행연구에 비해 상대적으로 높다. 단, 선행연구와 본 연구는 대상 지역, 대상 기간의 차이가 있으며, 수도권 지역이 일본에 비해 상대적으로 중국에 가까운 점을 감안하면 본 연구에서 상대적으로 높은 중국 기여도를 모사할 수 있을 것으로 판단된다.

      본 연구는 현재 이용 가능한 배출량 목록에 의존한 수치모사 결과를 바탕으로 수행되었으며, 추후 국립환경과학원에서 개발한 동북아 배출량 목록인 CREATE (Comprehensive Regional Emissions inventory for Atmospheric Transport Experiment) 자료도 검토할 계획이다. 기본적으로 오존 모사에 대한 정확도 개선은 필요하며, 이를 위해서는 중국 등 풍상 지역에 대한 모사 수행평가와 함께 bottom-up 방식의 배출량 목록 활용과 지상 및 위성 관측자료 등을 활용한 역모델 또는 top-down 방식의 배출량 자료 확보 및 이용이 중요할 것으로 전망된다.
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          Appendix. 대기질 모사를 수행한 기존연구의 수직층 구성 및 최하층 높이 .
          
            Table 1. 
				
            

            
              Vertical layer structure in previous study.
            
            

          

          
            
              
                	Author (published year)
                	Air quality Model
                	Number of vertical layers
                	The first layer height
              

            
            
              	
                
                  An et al. (2007)
                
              
              	CMAQ
              	12
              	35 m
            

            
              	
                
                  Byun et al. (2006)
                
              
              	CMAQ
              	23
              	34 m
            

            
              	
                
                  Chatani et al. (2011)
                
              
              	CMAQ
              	25
              	70 m
            

            
              	
                
                  Czader et al. (2012)
                
              
              	CMAQ
              	23
              	34 m
            

            
              	
                
                  Fu et al. (2009)
                
              
              	CMAQ
              	14
              	38 m
            

            
              	
                
                  Godowitch et al. (2008)
                
              
              	CMAQ
              	14
              	38 m
            

            
              	
                
                  Hogrefe et al. (2015)
                
              
              	CMAQ
              	35
              	19 m
            

            
              	
                
                  Lin et al. (2009)
                
              
              	CMAQ
              	29
              	17 m
            

            
              	Tong et al. (2000)
              	CMAQ
              	12
              	38 m
            

            
              	
                
                  Wei et al. (2007)
                
              
              	CMAQ
              	21
              	38 m
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