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            초록
          
        

        
          Five nationwide high PM2.5 episodes were selected using data from intensive air quality monitoring stations operated by the National Institute of Environmental Research during 2013~2016. Episode selection was based on the number of stations with mean PM2.5≥75 μg/m3, number of episode days, and mean PM2.5, considering season. PM2.5 concentration increased mainly with sulfate as air trajectories arrived from polluted regions in China, when the Chinese contribution was high. Although not as prominent as sulfate, high nitrate concentration in the case of high PM2.5, and K+ enrichment in the case of high Chinese contribution were observed during some episodes. While sulfate and nitrate behaved similarly in many cases, the difference in concentration between sulfate and nitrate was useful in determining the relative importance of long-range transport and local emissions. Long-range transport of pollutants from China, which played a vital role in leading to high PM2.5, was primarily associated with development and movement of migratory high-pressure system. As a high-pressure system developed, pollutants accumulated in the northern part of China and were transported to the Korean Peninsula along with the eastward movement of the high-pressure system. High PM2.5 concentrations occurred while the high-pressure system resided over the Korean Peninsula and the domestic contribution increased.
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      1. 서 론
      최근 PM2.5에 대한 관심이 높다. 2013년 초 이래 미세먼지가 사회적으로 큰 이슈인 가운데, 작년 3월 PM2.5 일평균 환경기준이 50 μg/m3에서 35 μg/m3으로 강화되며 나쁨 수준의 PM2.5 발생이 크게 증가하였고, 올해 1월과 3월, 남부 일부를 제외한 전국에서 매우 나쁨 수준의 PM2.5가 며칠씩 계속된 원인이 크게 작용한 결과로 보여진다 (https://www.airkorea.or.kr/web/sidoQualityCompare?itemCode=10008&pMENU_NO=102). 올해만 하여도 2월 특별법이 시행되고, 4월 대통령 직속 국가기후환경회의가 출범하였으며, 1조원 대 추경예산이 편성되는 등 환경 현안으로서는 이례적으로 미세먼지를 대상으로 한 대응이 전방위적으로 진행되고 있다. 하지만 고농도 사례에 대한 이해가 아직 미흡하고, 중국으로부터 장거리 유입에 대한 논란에서 볼 수 있는 것과 같이 대응의 효과를 장담하기 어려운 것도 사실이다.

      이번 연구는 2017년 9월 시작된 국가전략프로젝트 (올해 2월부터는 범부처 프로젝트)의 일환이다. 과학기술기반 미세먼지 대응을 위한 국가전략프로젝트에서도 고농도 사례 원인규명은 핵심이슈이며, 집중측정 중심의 사례 분석에 앞서, 이전 기간을 대상으로 주요 고농도 사례의 특성을 조사하고자 하였다. PM2.5 성분을 측정한 국립환경과학원 집중측정소 자료를 이용하였으며, 2013~2016년은 국가전략프로젝트 시작 시점에서 확보가 가능하였던 가장 최근의 다년 자료였다. 2013년은 중국에 이어 국내에서도 고농도가 발생한 까닭에 국내외에서 많은 연구들이 진행되었고 (Koo et al., 2018; Fu and Chen, 2017; Cheng et al., 2016; Kim et al., 2016a; Huang et al., 2014; Ji et al., 2014; Lee et al., 2014; Tian et al., 2014; Wang et al., 2014a; Wang et al., 2014b), 2014년을 대상으로도 연구들이 이어졌다 (Jung et al., 2019, 2016; Yu et al., 2019; Tan et al., 2018; Kim et al., 2017a; Seo et al., 2017; Kim et al., 2016c). 이외에도 해당 기간 고농도 사례에 대한 다양한 분석 결과들이 발표되었다 (Shao et al., 2018; Yu et al., 2018a, b, c; Li et al., 2017a; Shi et al., 2017; Kim et al., 2016b).

      국내외에서 고농도 사례를 대상으로 많은 연구 결과들이 발표되었으나 대부분 사례별 특성 분석이다. 이번 연구에서도 사례별 특성을 조사하지만 일반화와 함께 전반적 특성을 파악하고자 하는데, 보편적 이해를 토대로 고농도 상승에 대응하기 위해서는 고농도 상승에 대한 개념 모델 (conceptual model)이 필요하기 때문이다 (Tan et al., 2018; NARSTO, 2004). 분석 대상으로는 공간적으로 규모가 크고, 장기간 계속된 사례를 선정하고자 하였으며, 역궤적과 국내외 배출의 기여도, 주요 성분의 일변화를 토대로 사례별 특성을 조사하고, 장거리 유입의 종관기상을 살펴보았다.

    

    

  
    
      2. 자료 이용
      PM2.5 질량 농도와 이온, 탄소 농도는 그림 1의 권역별 집중측정소 자료를 이용하였다. PM2.5 질량 농도는 BAM-1020 Continuous Particulate Monitor (Met One), 이온 농도는 URG-9000D Ambient Ion Monitor (URG), 탄소 농도는 Model-4 Semi-Continuous OC-EC Field Analyzer (Sunset)로 측정하였으며 상세한 내용은 NIER (2018)을 참조할 수 있다. 기상자료의 경우, 수도권 (서울)과 같이 집중측정소 자료를 이용할 수 있을 때는 집중측정소 자료를 이용하였으나, 대부분 인근 기상대 자료를 이용하였다.

      
        
        

        Fig. 1. 
				
        

        
          Locations of intensive air quality monitoring stations operated by the National Institute of Environmental Research: BN, Baengnyeong; SL, Seoul; DJ, Daejeon; GJ, Gwangju; US, Ulsan; and JJ, Jeju. Data from US and JJ stations were not used in characterizing high PM2.5 episodes because the US station started monitoring from 2014, one year short of the study period, and no episodes occurred at the JJ station.
        
        

        

      

      국내외 배출의 기여도 산정을 위한 대기질 모델링에는 WRF (Weather Research and Forecast; Skamarock and Klemp, 2008) v3.4.1, SMOKE (Sparse Matrix Operator Kernel Emissions Processor; Benjey et al., 2001) v3.1, 그리고 CMAQ (Community Multiscale Air Quality; Byun and Ching, 1999) v.4.7.1을 이용하였다. 배출량 목록으로, 국외는 2010년 MICS-Asia (Model Inter-Comparison Study for Asia; Li et al., 2017b), 국내는 2010년 CAPSS (Clean Air Policy Support System) 국가 배출목록, 자연 배출에 대해서는 MEGAN (Model of Emissions of Gases and Aerosols from Nature; Guenther et al., 2006)을 이용하였다. 수평 방향 격자는, 동북아 지역을 대상으로 해상도 27 km, 격자수 174×128였으며, 연직 방향으로는 22층, 최하층의 높이는 33 m였다. 중국과 우리나라 배출의 기여도는 BFM (brute force method)을 이용하여 계산하였는데, 각각의 배출량을 50% 줄여서 얻은 농도 변화에 2배를 함으로써 배출량을 100% 삭감하였을 때 농도 변화 (zero-out contribution)를 추정하였다. BFM은 간편하여 국내외에서 가장 많이 사용되는 방법의 하나이지만 (Kim et al., 2017b; Itahashi et al., 2015; Burr and Zhang, 2011), 배출량과 농도 사이에 선형 반응 (linear response)을 가정하기 때문에 대기화학반응 등에서 비선형성이 커질 때에는 오차도 커지게 되므로 결과 해석에 유의할 필요가 있다 (Clappier et al., 2017; Koo et al., 2009). 대기질 모델링과 기여도 분석의 상세한 내용은 각각 Ju et al. (2018)과 Bae et al. (2017)을 참조할 수 있다.

      역궤적 분석에는 HYSPLIT_4 (Hybrid Single-Particle Lagrangian Integrated Trajectory) 모델을 이용하였다 (Draxler et al., 2018). 1°×1°, 3시간 간격의 GDAS (Global Data Assimilation System) 자료를 기상자료로 사용하였고, 연직 방향의 변화는 기상모델의 연직 속도로써 계산하였다. 각 측정소별로 오전 9시 (0000 UTC), HYSPLIT에서 제공하는 혼합고의 1/2 높이에서 궤적을 출발시켜 1시간 간격으로 72시간 위치를 추적하였다.

      오염물질의 장거리 유입과 관련된 종관기상 분석에는 ERA-Interim (European Centre for Medium-Range Weather Forecasts Re-Analysis) 재분석 자료의 850 hPa 지위고도 (geopotential height)와 u, v 바람 자료를 일평균하여 사용하였다 (Dee et al., 2011). 850 hPa 등압면은 일반적인 대기경계층 높이 이상인 약 1.5 km 고도에 해당하며, 지상보다 기압계 패턴이 단순하여 오염물질의 장거리 이동 분석에 유용하다. 일별 종관기상 패턴에 상응하는 미세먼지 공간분포를 관찰하기 위해 NASA의 지구관측위성 Terra 및 Aqua에 탑재된 MODIS (Moderate Resolution Imaging Spectrometer) 센서의 AOD (aerosol optical depth) 자료를 함께 이용하였다.

    

    

  
    
      3. 사례 선정
      집중측정소에서는 시간 단위로 PM2.5 질량과 성분을 측정하지만 4년간 권역별 측정소를 대상으로 하는 만큼 일평균을 이용하여 고농도 발생을 조사하였다. 6개 집중측정소 중 2014년부터 측정이 시작된 울산을 제외하고, 5개 측정소 PM2.5 자료에서 일평균 50, 70, 90 μg/m3 이상을 조사한 결과 각각 11.4%, 3.5%, 1.3%였다. 각 측정소에 고농도일이 고르게 분포되었다면 4년 1461일 중 각각 167일, 51일, 19일에 해당되며, 연간 42일, 13일, 5일이다. 1년에 5일은 너무 적고, 42일은 많다고 생각하여 70 μg/m3을 고농도 기준으로 설정하였다. 현재 24시간 환경기준의 약 2배이고, 예보에서는 매우 나쁨에 근접하는 농도이다.

      5개 측정소에 대하여 고농도 발생을 조사하였지만 제주도는 일평균 70 μg/m3 이상이 발생하지 않아 백령도와 서울, 대전, 광주 등 4개 측정소 자료를 이용하여 사례를 선정하였다. 표 1은 사례 선정 결과이다. 일단위로는 기준농도 이하가 되더라도 짧은 시일 내 기준농도 이상이 이어진다면 같은 사례로 보는 것이 합당하다고 생각하여 사례기간 평균이 70 μg/m3이 되도록 기간을 설정하였다. 표에서 측정소 수는 사례기간 평균이 70 μg/m3 이상인 측정소 수이다. 울산과 제주도가 제외되었기 때문에 측정소 수는 최대가 4개이다.

      
        Table 1. 
				
        

        
          Selection of high PM2.5 episodesa.
        
        

      

      
        
          
            	Episode selected
            	Ranking
            	Number of stationsb
            	Start
            	End
            	Number of days
            	SDP indexc
            	PM2.5
            	Ca2+
            	WS (m/s)
            	Temp (°C)
            	RH (%)
          

          
            	 (μg/m3)
          

        
        
          	2014-winter
          	1
          	4
          	2014-02-20
          	2014-03-04
          	13
          	3,994
          	77
          	0.07
          	1.77
          	4.2
          	59
        

        
          	2013-winter
          	2
          	4
          	2013-01-11
          	2013-01-24
          	14
          	3,740
          	67
          	0.07
          	2.10
          	-0.7
          	72
        

        
          	3
          	4
          	2014-01-14
          	2014-01-24
          	11
          	2,654
          	60
          	0.05
          	2.10
          	-1.2
          	62
        

        
          	2015-fall
          	4
          	3
          	2015-10-16
          	2015-10-24
          	9
          	1,824
          	68
          	0.12
          	0.78
          	16.9
          	75
        

        
          	5
          	4
          	2013-03-04
          	2013-03-09
          	6
          	1,723
          	72
          	0.14
          	3.00
          	6.8
          	64
        

        
          	2014-spring
          	6
          	3
          	2014-04-09
          	2014-04-18
          	10
          	1,707
          	57
          	0.09
          	1.41
          	14.4
          	64
        

        
          	7
          	4
          	2013-12-02
          	2013-12-05
          	4
          	1,167
          	73
          	0.09
          	1.56
          	4.6
          	73
        

        
          	8
          	3
          	2013-05-22
          	2013-05-26
          	5
          	933
          	62
          	0.18
          	1.34
          	22.3
          	59
        

        
          	9
          	4
          	2014-12-28
          	2014-12-30
          	3
          	914
          	76
          	0.08
          	1.80
          	2.0
          	66
        

        
          	2013-summer
          	10
          	3
          	2013-07-25
          	2013-07-29
          	5
          	894
          	60
          	0.07
          	2.59
          	25.3
          	85
        

      

      
        
          aMean values were calculated using data from four stations shown in Fig. 1 during the episode. WS, wind speed; Temp, temperature; RH, relative humidity.
        

        
          bNumber of stations with a mean PM2.5≥70 μg/m3 among four stations.
        

        
          cStation-day-pm index defined by (number of stations)× (number of days)× (mean PM2.5).
        

      

      

      측정소별로 사례 시작과 종료는 모두 50 μg/m3이 되도록 하였는데 사례 중 일평균이 높은 경우 뒷부분은 농도가 낮은 날이 계속되어도 사례에 포함되기 때문이며, 앞부분에서는 50 μg/m3 이상부터 상승을 관찰하고자 하였기 때문이다. 표 1에서 시작과 종료는 측정소별 사례에서 가장 빠른 시작일과 가장 늦은 종료일이다. SDP (station-day-pm) 지수는 (고농도 발생 측정소 수)× (사례 일수)× (PM2.5 평균 농도)이다. 고농도 발생 공간과 시간 규모에 PM2.5 농도를 곱한 값이며, 이 지수를 기준으로, 2014년과 2013년 겨울 둘을 포함하여, 나머지 계절은 계절별로 하나씩 5개 사례를 선정하였다. 봄철의 경우 2013년 3월의 순위가 2014년 4월 순위보다 높으나, 1일과 9일 약한 황사가 관측되었고 (NIER, 2014), Ca2+ 농도가 0.14 μg/m3로, 다른 사례의 0.07~0.12 μg/m3보다 높아 제외하였다.

    

    

  
    
      4. 사례별 특성
      그림 2에서 왼쪽 그림은 각 사례기간 백령도와 내륙 세 도시 (서울, 대전, 광주) 측정소의 PM2.5와 중국의 기여도, 오른쪽 그림은 황산염, 질산염의 차이 (Rel [S-N], SN의 차이)와 국내 기여도 변화이다. SN의 차이는 두 성분의 변화가 동등하게 반영될 수 있도록, 모델성능 평가 지표인 MFB (mean fractional bias; Boylan and Russell, 2006)의 형태로 계산하였다. 다음의 서술에서 PM2.5와 중국, 국내 기여도 변화 등은 특별히 언급하지 않아도 그림 2를 토대로 하였다.

      
        
        

        Fig. 2. 
				
        

        
          Temporal variations in 24-h average PM2.5 and Chinese contribution (left panel) and Rel (S-N) and domestic contribution (right panel). (a) 2014-winter, (b) 2013-winter, (c) 2015-fall, (d) 2014-spring, and (e) 2013-summer. Rel (S-N) is defined by 2 (SO42--NO3-)/ (SO42-+NO3-). Horizontal lines in the right panel represent Rel (S-N)=0. Note that the base of bar graphs for Chinese contribution is 30%.
        
        

        

      

      
        4. 1 2014년 겨울
        제1 사례인 14년 겨울의 경우, 초기 20일부터 25일까지, 내륙 세 도시에 대한 중국의 기여도 평균이 63%로 높은 가운데 내륙 도시의 PM2.5 평균이 58 μg/m3에서 141 μg/m3까지 상승하였다. 22일 중국의 기여도가 백령도 72%, 내륙 도시 71%로 가장 높지만, 궤적의 이동속도가 크게 저하되며 내륙 도시에 대한 국내 기여도가 40%로 높아진 25일 PM2.5 농도가 최고가 되었다 (그림 3(a)). 내륙 도시의 경우, 27일 많은 궤적이 한반도에 머물며 국내 기여도 평균이 56%까지 상승하였으나 중국 기여도가 38%로 낮아지며 PM2.5 농도가 저하되었고 중국 기여도가 59%로 높아진 28일 PM2.5가 다시 상승하였다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Backward trajectories starting from four stations on selected days of the episodes.
          
          

          

        

        백령도는 중국의 영향이 압도적일 뿐 아니라 배출 등 오염특성이 다르므로 표 2에서는 백령도를 제외한 내륙 도시에 대하여 PM2.5 농도가 50 μg/m3보다 높을 때와 낮을 때, 중국 기여도가 50%보다 높을 때와 낮을 때를 구분하여 PM2.5와 주요 성분의 변화를 조사하였다. 13년 여름을 제외한 대부분 사례에서 PM2.5가 낮을 때 황산염보다 질산염이 높고 (13년 겨울을 제외하고), PM2.5가 높을 때는 황산염이 주로 상승하였다. 14년 겨울에는 PM2.5가 높아짐에 따라 황산염이 4.6배 증가하였고, 질산염, K+, EC, OC 순으로 2배 이상 증가하였는데, 황산염은 PM2.5보다 증가폭이 1.6배 컸다.

        
          Table 2. 
				
          

          
            Comparison of PM2.5 and major component concentrations (μg/m3) for three inland stations (Seoul, Daejeon, and Gwangju) between high and low PM2.5 and between high and low Chinese contributions.
          
          

        

        
          
            
              	
              	PM2.5a
              	Chinese contributionb
            

            
              	PM2.5
              	SO42-
              	NO3-
              	K+
              	OC
              	EC
              	PM2.5
              	SO42-
              	NO3-
              	K+
              	OC
              	EC
            

          
          
            	 (a) 2014-winter
          

          
            	High
            	96.25
            	17.17
            	15.61
            	0.59
            	10.50
            	3.24
            	93.48
            	16.46
            	14.69
            	0.59
            	10.30
            	3.18
          

          
            	Low
            	32.72
            	3.75
            	5.55
            	0.26
            	5.21
            	1.54
            	62.85
            	9.97
            	11.06
            	0.37
            	7.73
            	2.42
          

          
            	High/low ratio
            	2.94
            	4.58
            	2.81
            	2.25
            	2.02
            	2.10
            	1.49
            	1.65
            	1.33
            	1.60
            	1.33
            	1.32
          

          
            	 (b) 2013-winter
          

          
            	High
            	86.56
            	14.03
            	16.13
            	0.49
            	9.13
            	3.30
            	72.64
            	12.31
            	11.58
            	0.43
            	7.62
            	2.79
          

          
            	Low
            	29.44
            	4.13
            	4.51
            	0.12
            	3.90
            	1.46
            	63.03
            	8.95
            	11.83
            	0.30
            	6.90
            	2.51
          

          
            	High/low ratio
            	2.94
            	3.40
            	3.58
            	4.07
            	2.34
            	2.26
            	1.15
            	1.38
            	0.98
            	1.45
            	1.10
            	1.11
          

          
            	 (c) 2015-fall
          

          
            	High
            	74.40
            	19.46
            	16.22
            	0.61
            	8.95
            	2.79
            	73.25
            	20.03
            	14.87
            	0.64
            	8.47
            	2.69
          

          
            	Low
            	35.54
            	6.97
            	7.98
            	0.35
            	5.89
            	1.67
            	55.00
            	9.40
            	14.82
            	0.37
            	8.17
            	2.46
          

          
            	High/low ratio
            	2.09
            	2.79
            	2.03
            	1.73
            	1.52
            	1.67
            	1.33
            	2.13
            	1.00
            	1.72
            	1.04
            	1.09
          

          
            	 (d) 2014-spring
          

          
            	High
            	66.31
            	13.79
            	12.16
            	0.34
            	6.73
            	2.38
            	61.75
            	11.99
            	10.59
            	0.30
            	6.76
            	2.20
          

          
            	Low
            	35.16
            	4.17
            	4.98
            	0.23
            	5.16
            	1.54
            	38.27
            	6.42
            	6.78
            	0.20
            	4.30
            	1.59
          

          
            	High/low ratio
            	1.89
            	3.31
            	2.44
            	1.47
            	1.30
            	1.54
            	1.61
            	1.87
            	1.56
            	1.50
            	1.57
            	1.38
          

          
            	 (e) 2013-summer
          

          
            	High
            	70.40
            	24.48
            	2.69
            	0.18
            	3.59
            	1.74
            	56.09
            	20.10
            	2.64
            	0.15
            	3.28
            	1.54
          

          
            	Low
            	34.90
            	9.75
            	1.71
            	0.08
            	2.70
            	1.21
            	-c
            	-
            	-
            	-
            	-
            	-
          

          
            	High/low ratio
            	2.02
            	2.51
            	1.57
            	2.32
            	1.33
            	1.44
            	-
            	-
            	-
            	-
            	-
            	-
          

          
            	 (f) Overall
          

          
            	High
            	79.38
            	17.31
            	13.27
            	0.46
            	8.08
            	2.76
            	75.28d
            	15.20
            	12.93
            	0.49
            	8.29
            	2.72
          

          
            	Low
            	33.46
            	5.47
            	5.17
            	0.22
            	4.71
            	1.50
            	54.79
            	8.69
            	11.12
            	0.31
            	6.78
            	2.24
          

          
            	High/low ratio
            	2.37
            	3.16
            	2.56
            	2.12
            	1.72
            	1.84
            	1.37
            	1.75
            	1.16
            	1.58
            	1.22
            	1.21
          

        

        
          
            aHigh and low denote≥ and <50 μg/m3, respectively.
          

          
            bHigh and low denote≥ and <50%, respectively.
          

          
            cNot available for Chinese contribution <50%.
          

          
            dExcluding the value for 2013-summer because the low value for that episode was not available.
          

        

        

        중국의 기여도가 50% 미만일 때도 황산염보다 질산염이 높았고, 중국의 기여도가 높아짐에 따라 황산염, K+, 질산염, OC, EC 순으로 증가하였으며, 황산염과 K+가 PM2.5보다 증가폭이 컸다 (표 2 (a)). 그림 2에서 중국의 기여도가 높을 때 PM2.5 농도가 증가하는 양상을 보임에 따라 두 값의 변화에 따른 성분 변화도 유사하다. 중국의 기여도가 높을 때 황산염의 증가가 가장 크고, 황산염이 PM2.5 농도 상승을 주도하면서 중국의 석탄연소가 PM2.5 농도 상승에 중요한 모습이다 (Liu et al., 2015; Lu et al., 2010). 황산염보다는 작아도 중국의 기여도가 클 때 K+의 증가도 커서 바이오매스 연소의 영향을 암시하였다 (Jung et al., 2016; Watson et al., 1998).

        표 2에서는 중국의 기여도가 클 때 (13년 겨울을 제외하고) 대체로 황산염과 질산염이 함께 증가하였으나 황산염은 중국의 석탄연소에 의한 장거리 이동을, 질산염은 국내 차량 배출에 의한 국지 영향을 대표하여 상반된 변화를 보이는 경우가 많다 (Jung et al., 2019; Ghim et al., 2017). 둘의 변화를 극대화하기 위하여 그림 2의 오른쪽 그림에서는 SN의 차이를 살펴보았다. 백령도에서는 SN의 차이 대부분이 큰 양의 값인데 내륙 도시에 비하여 중국의 영향이 클뿐 아니라 차량 배출의 영향도 작기 때문이다. 백령도와 달리 다른 세 측정소는 농도가 낮을 때 질산염의 농도가 높아 사례 초반과 후반 음의 값이 많다.

      

      
        4. 2 2013년 겨울
        비교적 청정한 북북서쪽으로부터 유입되던 궤적이 12일 백령도부터 오염지역을 지나며 백령도의 PM2.5 농도가 131 μg/m3까지 상승하였고, 13일 내륙 도시 평균도 134 μg/m3까지 상승하였다 (그림 3(b)). 오염지역의 영향이 직접적인 13일 대전은 PM2.5 농도가 170 μg/m3까지 상승한데 비해 황해로부터 궤적이 유입된 광주는 94 μg/m3로 상대적으로 낮았다. 15일 내륙 도시에 대한 중국의 기여도가 감소하였다가 17일 북서쪽으로부터 궤적이 유입되며 중국 기여도가 증가하였으나 서울의 PM2.5가 106 μg/m3로 높아졌을 뿐이다. 19일부터 22일까지 중국의 기여도가 감소하고 국내 기여도가 증가하는 가운데 20일 백령도와 서울, 대전의 PM2.5가 91~98 μg/m3 이상 상승하였고 24일 중국의 기여도가 커지며 내륙 도시에서 PM2.5가 상승하였으나 51~59 μg/m3로 크게 높지 않았다.

        13년 겨울은 PM2.5가 낮을 때뿐 아니라 높을 때도 질산염이 황산염보다 높았다 (표 2 (b)). 14년 겨울에 비하여 기온이 낮고 (4.2 vs. -0.7°C) 상대습도가 높아 (59 vs. 72%) 질산염이 입자상에 머물기에 유리한 환경이 조성되었기 때문일 수 있다 (표 1). PM2.5가 높을 때 K+의 증가가 가장 큰데, 기본적으로 PM2.5가 낮을 때 농도가 낮았기 때문이지만, 중국의 기여도가 높을 때도 증가가 커서 중국의 바이오매스 연소가 원인일 수 있다. 다른 이온 대비 K+의 높은 증가는 광주를 대상으로 하였던 Lee et al. (2014)에서도 관찰되었고, Kim et al. (2016a)에서는 2차 생성을 제외하고 이동에 의한 바이오매스 연소의 기여도가 10.2%로 가장 높았다. 반면, 질산염은 PM2.5가 높을 때 증가하지만, 중국의 기여도가 높을 때는 감소하여 주로 국지배출에 의하여 생성되는 모습이다 (Koo et al., 2018).

        많은 질산염이 국지배출에 의하여 생성됨에 따라 중국의 기여도가 큰 사례 초에도 내륙 도시의 SN 차이는 음이다 (그림 2(b)). 백령도는 국내 영향이 큰 15, 16일까지도 SN 차이가 큰 양의 값이어서 중국의 영향이 압도적일 뿐 아니라 질산염 생성이 내륙 도시에 국한되었음을 보여주고 있다 (Koo et al., 2018). 17일 PM2.5는 크게 증가하지 않았으나 중국의 기여도가 상승하고 국내 기여도가 크게 낮아지며 SN 차이가 양이 되었다. 22일 내륙 도시에서는 국내 기여도가 최대이고 중국 기여도가 최소이며 PM2.5도 낮았으나 서울, 대전만 SN 차이가 음이었고 24일 중국 기여도가 높아지며 PM2.5이 증가하며 SN 차이가 다시 양이 되었다. 내륙 도시를 중심으로 한 13년 겨울은, 중국 기여도가 높을 때 황산염이 증가하지만 국내 기여에 의한 질산염 증가가 두드러져 PM2.5와 SN 차이의 상관계수가 -0.29로 음이었고, 황산염보다 질산염이 PM2.5 증가에 중요하였다.

      

      
        4. 3 2015년 가을
        이번 연구 사례의 많은 변화가 정체와 연관되지만 15년 가을의 사례 기간 평균 풍속 0.78 m/s는 특별하다 (표 1). 사례 초반 내륙 도시 평균 국내 기여도가 71%에 이르는 등 국내 배출의 영향이 지배적이어서 중국의 영향이 큰 백령도의 PM2.5는 50 μg/m3를 밑돌고, 내륙 도시 중에서는 중국의 영향이 직접적이었던 광주가 가장 높았다 (그림 3(c) 2015-10-16). 사례 후반 궤적이 북서쪽으로부터 유입되며 중국의 기여도가 높아지고 PM2.5이 상승하기 시작하여 21일에는 백령도도 59 μg/m3까지 상승하였지만 이번 연구 고농도 기준인 70 μg/m3에는 못 미쳤고, 내륙 도시 중에서는 대전이 111 μg/m3로 가장 높았다.

        초반에 국내 기여도가 높았지만 후반, 중국의 기여도가 높아지며 PM2.5가 상승함에 따라 PM2.5 상승에 따른 증가도 역시 황산염이 가장 크고, 질산염도 PM2.5와 유사한 비율로 증가하였다 (표 2 (c)). 이중 황산염과 K+가 중국의 기여도가 높을 때 PM2.5 이상 증가하여 중국의 영향을 보여줄 뿐 질산염, EC, OC는 변화가 없거나 작아 국내 요인이 중요하였다. 그림 2(c)를 보면 백령도는 초반 PM2.5가 낮아도 중국의 기여도가 높아 SN 차이는 양의 값이나 후반에는 중국의 기여도 낮아지면서 0에 근접하였다. 반면, 대전은 중국의 기여도가 꾸준하여 21일 이후 PM2.5가 낮아짐에도 불구하고 SN 차이가 증가하였다.

      

      
        4. 4 2014년 봄
        사례 기간 내륙 도시의 중국 기여도는 54%로 평균 수준이었으나 국내 기여도는 55%로 가장 높았다. 국내 기여도가 높고 남서쪽으로부터 유입이 많아 (그림 3(d) 2014-4-9) 15년 가을과 같이 백령도에서는 70 μg/m3 이상이 관찰되지 않았다. 백령도를 제외하고 내륙 도시 중에서는 광주에서 중국의 기여도가 가장 높으나 PM2.5가 그만큼 높지 않은 반면, 서울은 중국의 기여도가 낮고 국내 기여도가 높은 가운데 PM2.5가 가장 높은 것도 국내 배출의 영향이 중요하였기 때문으로 볼 수 있다. 그럼에도 불구하고 중반 이후 오염지역으로부터 궤적이 유입되어 중국의 영향이 직접적이었던 서울에서 16일 PM2.5가 최고가 되었다 (그림 3(d)).

        국내 기여도가 높은 까닭에 표 2 (d)에서는 PM2.5가 높을 때 황산염과 함께 질산염이 PM2.5 이상 증가하였다. 중국의 기여도가 높을 때는 황산염이 PM2.5 이상 증가하였을 뿐 다른 성분의 변화는 PM2.5와 유사하였다. 그림 2(d)에서 백령도의 SN 차이는 중반 이후까지 거의 상한인데 주로 질산염의 농도가 낮기 때문이다. 중국의 기여도가 상대적으로 큰 광주는 SN 차이가 대부분 양이나 18일 중국의 기여도가 줄고 국내 기여도가 증가하며 음이 되었다.

      

      
        4. 5 2013년 여름
        13년 여름 사례는 모든 측정소의 PM2.5가 50 μg/m3보다 낮은 28일을 제외하고 내륙 측정소 평균이 50 μg/m3 이상이었고, 중국 기여도는 사례 기간 내내 50% 이상이었다 (그림 2(e)). 앞의 가을, 봄 사례와 달리 서쪽 혹은 북서쪽으로부터 궤적이 유입되어 백령도와 함께 서울, 대전에서 PM2.5가 높았다 (그림 3(e)). 광주는 중국의 기여도가 서울보다 높음에도 70 μg/m3 이상 고농도가 관찰되지 않았는데, 상대적으로 오염이 덜한 지역으로부터 궤적이 유입되었을 수 있으나 분명하지 않다.

        표 2 (e)에서는 PM2.5가 낮을 때도 황산염의 농도가 상당하지만, PM2.5가 높을 때는 더욱 높았다. 여름인데 황산염과 더불어 K+가 PM2.5보다 증가폭이 크다. 그림 2(e)의 SN 차이를 보면 다른 사례와 달리 백령도가 특별히 높지 않고 오히려 서울이 높은데, 사례 평균에서 서울이 백령도에 비하여 황산염은 더 높고 (18.2 vs. 11.5 μg/m3), 질산염은 더 낮았기 때문이다 (2.0 vs. 2.8 μg/m3). 서울에서 기온이 더 높고 (25.5 vs. 23.0°C) 상대습도가 낮은 까닭에 (81 vs. 91%) 광화학 생성이 활발한 가운데 질산염 휘발이 많아 나타난 현상으로 볼 수 있다.

      

    

    

  
    
      5. 장거리 유입의 종관기상
      사례별 특성에서 일관되게 나타난 특징 중 하나가 중국의 기여도가 높을 때 PM2.5가 상승하고, 주로 황산염 상승을 동반한다는 점이다. PM2.5 상승에서 중국으로부터 장거리 유입이 중요함에 따라 그림 4에는 장거리 유입의 기압배치와 농도 상승을 도식적으로 표시하였다. 이동성 고기압의 발달과 이동이 핵심으로, 늦겨울부터 초여름까지 일반적으로 관찰되는 기상 패턴이다. Kim et al. (2016b)은 중국으로부터 장거리 유입을 3가지 패턴으로 구분하였는데, 그림 4를 기본으로 한 변형으로 볼 수 있다. 그림 4의 기상 패턴을 나누어 설명하면, (1) 남중국에서 고기압이 발달하며 안정된 대기조건 하에서 오염물질이 적체되고, 시계 방향의 고기압성 순환은 오염물질을 북중국 평원 일대로 수송하여 이 지역의 오염물질 농도를 높인다. (2) 고기압의 중심이 동중국해로 이동하며 북중국 평원의 오염물질은 고기압의 북쪽 가장자리를 따라 황해를 통과하여 한반도로 유입된다. (3) 한반도가 동진하는 고기압의 영향권 아래에 놓임에 따라 중국으로부터의 오염물질 유입과 함께 국내에서 생성된 오염물질의 영향이 커지며 고농도가 심화된다.

      
        
        

        Fig. 4. 
				
        

        
          Schematic of high-concentration episode in Korea associated with combination of transboundary transport and stagnant conditions induced by the eastward movement of migratory high-pressure system.
        
        

        

      

      그림 5는 중국으로부터 장거리 유입의 종관기상을 설명하기 위한 850 hPa 일기도이다. 그림 5(a)는 2014년 겨울 사례이다. 20일 중국 남부에서 발달한 고기압의 안정된 대기조건 아래 중국 내륙의 광범위한 지역에서 연무가 발생하여 AOD를 높였고, 22일 동진하는 이동성 고기압의 북쪽 가장자리를 따라 연무 발생 지점이 한반도 방향으로 확대되었다. 고기압성 순환에 따른 약한 서풍 기류에 의해 한반도에는 중국의 기여도가 점차 증가하였으나 (그림 2(a)), 24일에는 한반도 상공에 고기압이 정체되며 국내 영향이 커졌고, 중국으로부터 유입과 국내 발생 오염물질이 축적되어 내륙 도시에서 PM2.5가 최고가 되었다. 26일에는 중국 남부에서 발달한 저기압이 남해상으로 진출하여 한반도 상공에 저기압성 순환에 의한 약한 동풍을 유발함에 따라, 중국으로부터의 오염물질 유입이 감소하며 차츰 PM2.5가 저하되었다.

      
        
        

        Fig. 5. 
				
        

        
          ERA-Interim daily-mean geopotential height (contours, gpm) and wind (arrows) at 850 hPa superimposed on the Terra and Aqua MODIS AOD at 550 nm.
        
        

        

      

      2013년 겨울 사례는 2014년 겨울 사례와 비교하여 이동성 고기압의 발달과 이동이 빠른 주기로 반복되었다 (그림 5(b)). 사례 초기 PM2.5가 빠르게 상승하였는데, 11일과 12일에 걸쳐 중국 남부에서 서태평양에 이르는 고압대의 북쪽 가장자리를 따라 황해상에 발생한 서풍 기류를 통해 북중국 평원 지역으로부터 오염물질이 유입되고, 13일에는 한반도 전체가 중국을 중심으로 재차 발달하는 고기압의 서쪽 가장자리에 놓여 대기가 정체되었기 때문이다. 한편, 13일 동중국해에 위치하였던 열대저기압 (TD, tropical depression)이 14일 일본 남동부로 북동진하며 온대저기압으로 변질되었다. 열대저기압의 북상 과정에서 한반도 상공에 발생한 약한 북동기류가 만주와 한반도 북부에 오염물질을 적체시켰으며, 14일 저기압이 일본으로 이동하며 중국의 이동성 고기압과의 사이에서 발생한 북서기류에 의해 한반도 북부에 적체된 오염물질이 남쪽으로 수송되며 한반도 남부에서 고농도 PM2.5가 계속되었다.

      2015년 가을 사례는 한반도를 중심으로 중국 북부에서 발달해 느리게 이동하는 고기압의 띠가 일본까지 동서로 길게 이어진, 대상 고기압에 의한 지속적인 대기 정체와 이로 인한 중국으로부터의 오염물질 유입이 특징이다 (그림 5(c)). 사례 초반인 16일에는 중국 북부로부터 한반도 북부로 장출한 고기압에 의해 한반도 상공에 발생한 동풍이 중국으로부터의 오염물질 수송을 차단하면서, 중국의 기여도가 낮았다. 그러나 16~18일에 걸쳐 산둥반도에 중심을 둔 고기압이 발달하며 북중국 평원 지역의 오염물질 농도가 점차 증가하였고, 한반도 상공의 동풍 역시 해소되어 중국으로부터의 오염물질 유입이 시작되었다. 20일에는 산둥반도 남단에 중심을 둔 약한 고기압이 황해상으로 이동하며 발생한 고기압성 순환으로 인해 중국으로부터 유입이 증가하였으며, 이후 22일까지 한반도 상공에 고기압이 정체하며 국내 발생 오염물질의 영향도 커졌다.

      2014년 봄 사례의 초반 종관기상은 2015년 가을 사례 초반과 유사하다 (그림 5(d)). 13일 중국 북부에서 발달한 고기압에 의해 북중국 평원 지역에 오염물질이 축적되었으나, 한반도에서는 북부로 장출한 고기압과 남해상에 발달한 저기압의 영향으로 동풍 계열의 바람이 우세하여 국내 기여도가 높았다. 그러나 14일과 15일 이동성 고기압이 빠르게 동진하며 중국 북부의 오염물질 유입에 유리한 조건이 형성되어 PM2.5가 점차 상승하였다. 16일에는 한반도가 북서태평양으로 이동한 고기압의 북서쪽 장출부에 위치하여 외부 유입과 함께, 정체 조건에서 국내 오염물질이 적체되며 PM2.5가 최고가 되었다.

      주로 이동성 고기압의 영향을 받았던 앞선 사례와 달리 2013년 여름 사례에서는 북태평양 고기압의 확장과 한반도 북쪽을 지나는 저기압에 의해 발생한 한반도 상공의 서풍 기류와 이에 따른 중국으로부터의 유입이 특징이다 (그림 5(e)). 25~26일에 걸쳐 중국 내륙으로 깊숙이 장출한 북태평양 고기압의 북서쪽 가장자리의 북중국 평원 지역에서 높은 AOD가 관찰되며, 한반도 남부에 형성된 서풍 기류를 따라 높은 AOD 구역이 띠처럼 분포하여 중국으로부터 한반도 남부로 미세먼지가 수송되고 있음을 보여준다. 유사한 종관기상 패턴이 28일과 29일에 반복되며 한반도 남부를 중심으로 중국으로부터 오염물질 유입이 재차 증가하였다.

    

    

  
    
      6. 요약 및 결론
      2013~2016년 백령도와 서울, 대전, 광주에 위치한 집중측정소 일평균 PM2.5 자료로부터 14년 겨울, 13년 겨울, 15년 가을, 14년 봄, 13년 여름 등 5개 고농도 사례를 선정하였다. 측정소별로 사례기간 평균 70 μg/m3, 시작일과 종료일 50 μg/m3 이상인 사례를 선택한 후, 가장 빠른 시작일과 가장 늦은 종료일로써 사례기간을 설정하고, 사례기간 평균 70 μg/m3인 측정수 수 (stations), 사례기간 일수 (days), 사례기간 평균 PM2.5 농도 (pm)를 곱한 SDP 지수를 이용하여, SDP 지수가 높은 사례부터 계절을 고려하여 선정한 결과이다.

      14년 겨울과 13년 겨울은 북서쪽과 서쪽으로부터 궤적이 유입되며 모든 측정소에서 고농도가 발생하였고, 15년 가을과 14년 봄은 서쪽과 남서쪽으로부터 궤적이 유입되며 서울, 대전, 광주 등 내륙 도시에서만 70 μg/m3 이상 고농도가 발생하였다. 13년 여름은 서쪽과 남서쪽으로부터 궤적이 유입되었지만 광주에서는 농도가 상승하지 않았다. 사례기간 내륙 도시 평균 PM2.5는 모두 중국의 기여도가 50% 이상 클 때 상승하였다. 이에 따라 13, 14년 겨울 등에서는 중국의 기여도가 높은 가운데 사례 전반에 (내륙 도시 평균) PM2.5가 가장 높았지만, 평균 풍속이 0.78 m/s로 매우 낮았던 15년 가을과 국내 기여도가 전체적으로 높게 유지되었던 14년 봄에는 중국 기여도가 높은 후반에 PM2.5가 가장 높았다.

      내륙 도시의 경우, PM2.5가 낮을 때는 질산염이 황산염보다 높았으나 50 μg/m3 이상일 때는 황산염의 증가폭이 질산염보다 컸다. 13년 겨울 유일하게 질산염의 증가폭이 컸는데, 14년 겨울에 비하여 기온이 낮고 상대습도가 높아 질산염이 입자상에 머무르기 유리한 조건이었다. 황산염은 언제나 PM2.5보다 증가폭이 커서 PM2.5 증가에 따라 농축되는 모습이었다. 중국의 기여도가 높을 때 PM2.5가 주로 상승한 까닭에 PM2.5가 높을 때와 같이 중국의 기여도가 50% 이상일 때도 황산염이 증가하였고, PM2.5보다 증가폭이 커서 농축되었다. 황산염만큼은 아니어도 사례에 따라, PM2.5가 높을 때는 질산염이, 중국의 기여도가 높을 때는 K+가 농축되는 현상이 관찰되었다.

      황산염과 질산염의 변화가 유사한 경우도 많지만 황산염은 장거리 이동, 질산염은 국내 배출의 영향을 대변하는 것이 보통이므로 둘의 차이를 극대화하기 위하여 SN 차이를 살펴보았다. 중국의 영향이 큰 반면 자체 배출이 적은 백령도는 대부분의 사례에서 큰 양의 값이었다. 내륙 도시는 사례별, 날짜별로 중국의 기여도와 함께 황산염이 높을 때는 양, 국내 기여도와 함께 질산염이 높을 때는 음이 되어 중국과 국내 배출의 영향을 구분할 만하였다.

      고농도 발생에서 중요한 중국으로부터 오염물질 유입은 대부분 이동성 고기압의 발달 및 이동과 연관되었다. 중국 남부에서 고기압이 발달하며 북중국 평원 지역에 오염물질이 적체되고, 고기압이 동진하며 오염물질이 황해를 통과하여 한반도로 유입되었고, 이후 고기압이 한반도에 위치하며 국외 영향과 더불어 국내 영향이 커지면서 고농도가 발생하였다. 14년 겨울에는 고기압이 서서히 이동하며 중국의 기여도가 증가하면서 PM2.5가 상승하였고, 국내 정체 상태에서 PM2.5가 최고가 된 후, 남해상의 저기압이 중국으로부터 유입을 저해하며 PM2.5가 감소하였다. 13년 겨울에는 이동성 고기압의 발달과 이동이 빠른 주기로 반복되었는데, 사례 초기 PM2.5가 최고가 된 후에도 일본 남부로 북동진하는 열대성 저기압에 의한 기류변화가 한반도 인근에서 오염물질의 적체와 수송을 반복하며 오염이 지속 되었다.

      15년 가을에는 중국 북부부터 일본 동쪽까지 이어진 대상 고기압의 영향으로 사례 기간 서쪽 내륙 도시의 평균 풍속이 매우 낮아 대기 정체가 이어진 한편, 이동성 고기압의 영향으로 중국 오염물질의 영향이 함께 나타났으며, 14년 봄에는 사례 초반 정체 조건 아래에서 국내 기여도가 높았으나 후반에는 이동성 고기압이 빠르게 통과하여 중국의 기여도가 높아지며 PM2.5가 상승하였다. 앞선 사례들과 달리 13년 여름에는 북태평양 고기압과 한반도 북쪽을 지나는 저기압으로 대표되는 전형적인 남고북저형의 여름철 기압배치 조건에서 중국으로부터 한반도 남부지방으로 오염물질 유입이 반복되었다.

      2013~2016년을 대상으로 한 이번 연구 사례의 고농도 상승에서는 대부분 중국의 기여도가 클 때 황산염의 상승이 두드러졌다. 그러나 2013~2016년은 중국에서 SOx 배출 감소가 본격화함과 동시에 NOx 배출 감소가 시작된 시기이다 (Si et al., 2019; Zheng et al., 2018; Zhang et al., 2017). SOx와 NOx 배출이 감소되며 각각 SO2와 NO2 농도가 감소되었으나 황산암모늄과 질산암모늄 생성이 줄며 암모니아 농도가 증가되었다 (Lachatre et al., 2019). 산성기체 대비 암모니아의 양이 중요하지만 암모니아가 충분히 과잉이 아니라면, 암모니아 농도 증가는 질산암모늄 생성을 촉진시킬 수 있다. 이번 연구의 결과에도 불구하고 향후 연구에서는 국내 생성뿐 아니라 장거리 유입에서도 질산염의 역할이 커질 수 있어 유의가 필요하다.
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