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            초록
          
        

        
          The impact of diesel vehicle emissions which accounts for a 90% of the on-road mobile NOX emissions in the Seoul Metropolitan Area (SMA) on PM2.5 concentration was estimated by the brute force method with the Community Multiscale Air Quality (CMAQ) model during the seasonal PM2.5 management from December 2019 to March 2020. The period mean impact of the SMA diesel vehicle emissions on the PM2.5 concentration was 0.8 μg/m3 over the SMA during the simulation period, which was led by organic carbon (OC, 0.4 μg/m3) and primary PM2.5 (0.4 μg/m3) rather than nitrate (0.0 μg/m3) formed from NOX. When the impact of NOX emissions from the diesel vehicle to the monthly mean nitrate was evaluated, the negative impact, so-called ‘NOX-disbenefit’, in which NOX reductions increased nitrate formation appeared in December 2019 (-0.5 μg/m3) and January 2020 (-0.1 μg/m3). An alternative air quality simulation with an additional 50% reduction of NOX emissions from all the emission sources except the on-road mobile greatly reduced the NOX-disbenefit effect. As a result, the NOX-reduced condition increased the overall impact of the SMA diesel vehicle emissions on PM2.5 and nitrate over the region by up to 1.3 μg/m3 and 0.5 μg/m3, respectively. It implies that even the same emission control may exhibit different effectiveness in the PM2.5 change depending on the NOX conditions. Thus, it is necessary to better understand how the non-linearity of the secondary PM2.5 formation plays a role in determining the overall impact of emission abatement plans to improve air quality over a region.
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      1. 서		 론
      PM2.5 (Particulate matter of which diameter is less than 2.5 μm)는 건강에 미치는 악영향으로 인해 (Jung et al., 2020; Lee et al., 2020; Schlesinger, 2007), 국내를 비롯한 동아시아 지역에서 최근 심각한 사회 문제로 인식되고 있다 (Ghim et al., 2019; Kwon et al., 2016; Shin, 2013; Heo et al., 2009). 이에 중국에서는 PM2.5 농도 저감을 위해 화력발전과 교통 등 주요 오염원을 대상으로 PM2.5의 전구물질인 NOX, SOX 등의 배출 관리를 펼치고 있다 (Ding et al., 2019a; Ding et al., 2019b; Cai et al., 2018; Huo et al., 2015). 국내에서도 PM2.5에 대한 사회적 우려와 불편을 해소하고, 겨울철과 봄철에 주로 높아지는 PM2.5 농도에 대응하기 위해 2019년 12월부터 2020년 3월까지 대기오염물질 배출량이 많은 산업, 발전, 교통 등의 오염원에 대한 계절관리제를 시행하였다 (MOE, 2020).

      경유차에서 배출되는 일부 성분들은 발암성을 내재하고 있는 것으로 보고되며 (Anenberg et al., 2017; Gentner et al., 2017; IARC Working Group on the Evaluation of Carcinogenic Risks to Humans, 2014), 내연기관의 연소 과정에서 배출되는 NOX는 2차적인 PM2.5 생성에 관여하는 것으로 알려져 있다 (Holland et al., 2016). 대기정책지원시스템 (Clean Air Policy Support System; CAPSS)의 2016년 대기오염물질 배출목록 (NIER, 2019)에 수록된 국내 NOX 배출량 (1,248.3 kiloton per year (KTPY)) 중 33%인 416.3 KTPY가 경유차에서 배출된다. 특히, 수도권 지역에서 경유차의 NOX 배출량은 156.8 KTPY로 수도권의 전체 NOX 배출량 중 48%를 차지한다. 이외에도 경유차의 primary PM2.5 (PPM2.5) 배출량은 3.2 KTPY로 수도권의 전체 PPM2.5 배출량의 20%를 차지하고 있다. 그러나, 실질적으로 계절관리제 기간 동안 경유차의 PM2.5 농도 영향이 얼마나 되는지 정량적으로 제시된 바 없다.

      본 연구에서는 1차 계절관리제가 시행되었던 2019년 12월부터 2020년 3월 대해 수도권 경유차 배출량이 PM2.5 농도에 미치는 영향을 분석하였다. 이를 위해 광화학 대기질 모사 수행을 통해 대상 기간 동안 수도권 경유차 배출량 삭감에 의해 개선될 수 있는 PM2.5 농도 범위를 정량적으로 산정하였다. 또한, 수도권 경유차 배출에 의한 질산염 등 PM2.5 구성 성분의 월별 변화와 함께, 기상 및 NOX 조건이 PM2.5 농도에 미치는 영향을 분석하였다.

    

    

  
    
      2. 연구 방법
      
        2. 1	수도권 경유차 배출량 
        CAPSS 2016 배출목록에서 자동차와 관련된 배출량은 운행 과정에서 발생하는 배기가스 관련 배출량과, 타이어 마모 등으로 인한 도로 및 비도로 재비산 배출량으로 분류할 수 있다. 이러한 비산먼지 배출량에는 경유차에 의한 배출량도 포함되나, 현재 CAPSS 2016 배출목록에서 경유차에 의한 비산먼지 배출량을 별도로 구분하기 어렵다. 따라서 본 연구에서는 경유차 운행 중에 발생하는 배기가스 배출량만을 대상으로 분석하였다.

        대상 지역은 경유차 등 도로이동오염원이 밀집되어 있는 수도권으로 설정하였다. 표 1은 CAPSS 2016 배출목록을 이용하여 우리나라와 수도권의 대기오염물질 배출량과 경유차의 대기오염물질 배출량을 비교한 것이다. 경유차에서 배출되는 주된 대기오염물질은 NOX와 PPM2.5인 것으로 나타났다. 경유차의 NOX 배출 비중은 우리나라 전체 (33.3%)보다 수도권 (48.1%)에서 더 높았으며, PPM2.5의 배출 비중 또한 우리나라 전체 (9.6%)보다 수도권 (20.1%)에서 더 높았다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            Air pollutant emissions in South Korea and the Seoul Metropolitan Area (SMA) based on CAPSS 2016.
            (unit: kilotons per year, KTPY)

          
          

        

        
          
            
              	Region
              	Source
              	NOX
              	SOX
              	PM2.5
              	VOC
              	NH3
            

          
          
            	South Korea
            	Total emissions
            	1248.3
            	359.0
            	100.2
            	1024.0
            	301.3
          

          
            	Diesel vehicle emissions
            	416.3
(33.3%)
            	0.1
(0.0%)
            	9.6
(9.6%)
            	16.9
(1.7%)
            	0.3
(0.1%)
          

          
            	SMA
            	Total emissions
            	326.1
            	31.8
            	15.9
            	300.2
            	57.3
          

          
            	Diesel vehicle emissions
            	156.8
(48.1%)
            	0.1
(0.3%)
            	3.2
(20.1%)
            	5.3
(1.8%)
            	0.1
(0.2%)
          

        

        

        
          Table 2. 
				
          

          
            WRF and CMAQ simulation configuration used in this study.
          
          

        

        
          
            
              	
              	
              	Option
              	Reference
            

          
          
            	WRF
            	Initial field
            	FNL
            	
              
                NCEP, 2000
              
            
          

          
            	Micro physics
            	WSM6
            	
              
                Hong, Dudhia and Chen, 2004
              
            
          

          
            	Short wave radiation
            	RRTMG
            	
              
                Iacono et al., 2008
              
            
          

          
            	Long wave radiation
            	RRTMG
            	
          

          
            	PBL scheme
            	YSU
            	
              
                Hong, Noh and Dudhia, 2006
              
            
          

          
            	CMAQ
            	Chemical mechanism
            	SAPRC99
            	
              
                Carter, 2000
              
            
          

          
            	Aerosol module
            	AERO5
            	
          

          
            	Boundary
            	Profile for 27 km, 27 km nest down for 9 km
            	
          

        

        

        
          Table 3. 
				
          

          
            The emission scenarios for the impact analysis simulations of the SMA’s diesel vehicle emissions on PM2.5 concentrations under two different NOX conditions.
          
          

        

        
          
            
              	Case
              	Simulation
              	Description
            

          
          
            	Case 1
            	BASE1
            	Emissions based on the CAPSS 2016
          

          
            	SENS1
            	A 100% reduction of diesel vehicle emissions in the SMA from BASE1
          

          
            	Case 2
            	BASE2
            	A nationwide 50% reduction of NOX emissions from all the emission sectors in the CAPSS except the on-road mobile emissions
          

          
            	SENS2
            	A 100% reduction of diesel vehicle emissions in the SMA from BASE2
          

        

        

      

      
        2. 2	대기질 모사
        대기질 모사는 남한을 포함한 9 km 수평 격자 해상도의 모사 영역에 대해 수행하고 수도권을 중심으로 분석하였다 (그림 1). 모사 영역의 경계조건은 27 km 수평 격자 해상도 영역의 모사결과를 둥지 격자화하여 이용하였다 (Kim et al., 2019; Kim et al., 2018).

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Modeling domains at horizontal grid resolutions of 27 km (top left) and nested 9 km (top right). The black triangle symbol shows the Automated Synoptic Observing System (ASOS) weather station in Seoul, and the blue circles represent the urban air quality monitoring stations in SMA.
          
          

          

        

        분석기간은 1차 계절관리제 기간인 2019년 12월 1일부터 2020년 3월 31일까지로 설정하였으며, pre-run을 위해 이전 7일부터 모사를 개시하였다. 기상 입력자료는 NCEP-FNL (National Centers for Environmental Prediction-Final) 자료를 초기장으로 입력한 Weather Research and Forecasting (WRF; Skamarock and Klemp, 2008) v3.9.1을 이용하였고, Meteorology-Chemistry Interface Processor (MCIP) v3.6로 대기질 모델에 입력할 수 있는 형태로 변환하였다. 배출량 입력자료는 Sparse Matrix Operator Kernel Emissions (SMOKE) v3.1을 이용하여 처리하였으며 (Kim et al., 2008), 국내외 배출량 입력자료는 각각 CAPSS 2016와 Comprehensive Regional Emissions for Atmospheric Transport Experiment (CREATE)에 기반한 KORUS inventories version 5 (KORUS v5; Jang et al., 2019)를 사용하였다. 자연적인 배출량은 The Model of Emissions of Gases and Aerosols from Nature (MEGAN; Guenther et al., 2006)을 이용하여 산정하였다 (Kim et al., 2017a). 대기질 모사에는 Community Multiscale Air Quality (CMAQ; Byun and Schere, 2006) v4.7.1을 사용하였고, 표 1에 사용된 WRF와 CMAQ 모델의 세부 옵션을 정리하였다. 또한, 수도권 경유차 배출에 의한 PM2.5 농도 영향 분석 시 기상에 의한 영향을 검토하기 위하여 2018년 12월~2019년 3월을 대조 기간으로 동일한 모사를 수행하였다.

      

      
        2. 3	민감도 모사 및 영향 분석
        수도권 경유차 배출에 의한 PM2.5 농도 영향을 분석하기 위해서 기본 모사 외에 Brute Force Method (BFM) 기반의 민감도 모사를 수행하였다. BFM은 입력 자료의 변화에 따른 농도 변화를 분석하는 방법 중 하나이다 (Kim et al., 2019; Nam et al., 2019; Burr and Zhang, 2011). 본 연구에서는 수도권 경유차 배출량을 100% 감소시켜 배출 영향 (=기본 모사농도-민감도 모사농도)을 산정하였다.

        한편, 계절관리제나 미세먼지 관리 종합계획 등으로 도로이동오염원 외에도 다른 오염원에 대한 배출량 관리가 이루어질 것으로 보인다. 이러한 종합적인 배출량 삭감은 수도권 등 대기오염물질의 배출밀도가 높은 지역의 NOX 풍부 또는 부족 조건을 변화시킬 수 있으며, 이로 인해 NOX-to-nitrate 전환이 달라질 수 있다 (Kim et al., 2017a; Kim et al., 2017b). 이에 본 연구에서는 CAPSS 2016 기반의 기본 조건 (Case 1) 외에, 도로이동오염원을 제외한 전국 모든 오염원의 NOX 배출량이 50% 삭감된 조건 (Case 2)을 설정하고, 각각의 조건에서 수도권 경유차 배출량 삭감 후 모사를 수행하여, NOX 조건에 따른 질산염 영향을 비교 분석하였다. 결과 분석 시 3.2~3.3절에서는 CAPSS 2016 기반의 모사결과를 논의하기 위하여 Case 1 모사만을 설명하였으며, 3.4절에서는 Case 1과 Case 2를 비교하여 변화된 NOX 농도 조건 하에서의 수도권 경유차 배출 영향을 논의하였다.

        대기질 모사의 재현성은 도시대기측정망을 이용하여 평가하였으며, PM2.5 영향은 해당 측정소 위치 기반으로 분석하였다 (Bae et al., 2020b). PM2.5 성분은 황산염 (Sulfate), 질산염 (Nitrate), 암모늄 (Ammonium), 유기탄소 (Organic Carbon; OC), 그리고 기타성분 (Others)으로 분류하였다. 유기탄소의 경우 1차 유기탄소 (Primary Organic Compounds; POC)와 2차 유기탄소 (Secondary Organic Compounds; SOC)를 포함하며, 배출원에서 직접 배출되는 PPM2.5 성분 중원소탄소 (Elemental Carbon, EC)는 기타 성분으로 분류하였다.

      

    

    

  
    
      3. 결과 분석
      
        3. 1	기상 및 대기질 모사 수행평가
        기상 모사의 수행평가를 위해 2019년 12월~2020년 3월에 대해 서울에 위치한 기상 측정소의 일평균 관측값과 모사값을 비교하였다 (그림 2). 기간 평균 2 m 관측기온은 3.3℃이었으며, 모사 기온은 3.4℃로 0.1℃ 차이를 보였다. 기간 평균 10 m 관측풍속은 2.3 m/s이고, 모사 풍속은 2.2 m/s로 관측풍속 대비 0.1 m/s 과소 모사되었다. 동기간 관측된 상대습도는 54.9%, 모사된 상대습도는 59.3%로 약 4.4% 과대 모사되었으며, 관측된 강수량은 1.2 mm, 모사된 강수량은 0.9 mm로, 0.3 mm 과소 모사되었다. 관측과 모사의 기온, 풍속, 상대습도, 강수량의 상관계수 (correlation coefficient)로서 R값은 각각 0.96, 0.89, 0.85, 0.96로 통계적으로 유의하였다. 대조 기간으로 모사된 2018년 12월~2019년 3월 사이에 대한 기상 수행평가는 그림 S1을 참고할 수 있다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            The time series and scatters of observed and simulated daily mean (a) 2-m temperature, (b) 10-m wind speed, (c) relative humidity, and (d) precipitation at the Seoul weather station during the simulation period of December 2019 to March 2020.
          
          

          

        

        대기질 모사의 수행평가를 위해서는 수도권에 위치한 113개의 도시대기측정망에서 관측된 PM2.5, O3, NO2 및 SO2 농도와 모사농도를 비교하였다 (그림 3). 모사기간 동안 수도권의 일평균 PM2.5 관측농도는 24.1 μg/m3였고, 모사농도는 27.6 μg/m3으로, 관측농도 대비 3.6 μg/m3 과대 모사하였다 (그림 3(a) 참조). 일평균 O3, NO2, SO2 농도는 각각 관측농도 대비 2.1 ppb 과소 모사, 7.0 ppb 과대 모사, 0.2 ppb 과소 모사하였다 (표 4). 관측과 모사에서 일평균 PM2.5, O3, NO2, SO2 농도의 R값은 각각 0.75, 0.83, 0.89, 0.51였고, Normalized Mean Bias (NMB)는 각각 14.8%, -5.6%, 29.6%, -6.3%로 전반적으로 관측값과 통계적으로 유의하였다. 기상에 의한 수도권 경유차 배출 영향의 차이를 살펴보기 위해 수행된 이전 연도 기간 (2018년 12월~2019년 3월) 동안의 대기오염물질의 모사 수행평가는 그림 S2를 참고할 수 있다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Time series and scatters of daily averages of the observed and simulated (a) PM2.5, (b) O3, (c) NO2, and (d) SO2 concentrations in the SMA from December 2019 to March 2020.
          
          

          

        

        
          Table 4. 
				
          

          
            The statistics of PM2.5, O3, NO2, and SO2 at air quality monitoring stations in the SMA during the simulation period.
          
          

        

        
          
            
              	
              	Observed mean
              	Simulated mean
              	Bias
              	NMB
              	R
            

          
          
            	PM2.5
            	24.1 μg/m3
            	27.6 μg/m3
            	3.6 μg/m3
            	14.8%
            	0.75
          

          
            	O3
            	37.5 ppb
            	35.4 ppb
            	-2.1 ppb
            	-5.6%
            	0.83
          

          
            	NO2
            	23.8 ppb
            	30.8 ppb
            	7.0 ppb
            	29.6%
            	0.89
          

          
            	SO2
            	3.2 ppb
            	3.0 ppb
            	-0.2 ppb
            	-6.3%
            	0.51
          

        

        

      

      
        3. 2	 계절관리제 기간 중 수도권 PM2.5 농도에 대한 수도권 경유차 배출 영향
        그림 4는 2019년 12월부터 2020년 3월까지의 모사기간 평균 국내 PM2.5 농도에 대한 수도권 지역의 경유차 배출 영향을 보인 것이다. 수도권 경유차의 배출 영향은 배출 지역인 수도권을 중심으로 기간 평균 0.8 μg/m3 (기간 평균 PM2.5 모사농도의 2.7%)가량이었으며, 수도권의 풍하 지역인 강원에서는 기간 평균 0.6 μg/m3, 경북에서는 기간 평균 0.4 μg/m3의 PM2.5 농도 영향이 나타난다 (그림 4). 수도권의 배출 영향이 풍하 지역에서 나타나는 현상은 선행연구 (i.e., Yeo and Kim, 2019; Kim et al., 2017c)에서도 언급된 바 있다.

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Impact of the SMA diesel vehicle emissions on the period mean PM2.5 concentration during the period of December 2019 to March 2020.
          
          

          

        

        모사기간 동안 PM2.5 농도에 대한 수도권 경유차 배출 영향을 지자체별로 구분해보면, 서울에서는 1.0 μg/m3 (기간 평균 PM2.5 모사농도의 3.6%), 경기 0.7 μg/m3 (2.5%), 인천 0.6 μg/m3 (2.3%)로 지역별 차이를 보였다. 이는 PPM2.5 및 전구물질의 배출 밀도와 전구물질의 2차 PM2.5로의 전환율이 지역별로 다르기 때문인 것으로 파악된다 (Kim et al., 2021; Kim et al., 2017c). 이전 연도 (2018년 11월~2019년 3월)에 대한 모사에서도 수도권 경유차 배출에 의한 PM2.5 영향은 서울 1.0 μg/m3 (3.4%), 경기 0.6 μg/m3 (2.0%), 인천 0.5 μg/m3 (1.9%)으로 유사하게 나타났다 (그림 S3 참조). 이러한 PM2.5 중량농도 영향에 어떤 성분이 주요한지를 평가하기 위하여 수도권 경유차의 배출 영향을 PM2.5 성분별로 나눠 다음 절에서 살펴보았다.

      

      
        3. 3	PM2.5 구성 성분별 영향
        대기 중에서 2차적으로 생성되는 물질에 대한 수도권 경유차의 영향을 살펴보기 위하여 본 연구에서는 수도권 경유차에 의한 2차 생성물질 중 질산염은 NOX에 의해, 황산염은 SOX, 암모늄은 NH3로부터 생성되는 것으로 가정하였다. 유기탄소는 휘발성 유기화합물 (Volatile Organic Compounds; VOC)로부터의 2차 생성되는 SOC 외에 POC를 포함한다. 표 5는 모사기간 평균 PM2.5 중량 농도와 구성 성분별 영향을 지역별로 평균하여 제시한 것이다. 구성 성분별 농도에서 수도권 경유차 배출 영향은 유기탄소와 기타 성분에서 가장 높다. 기타 성분은 PPM2.5 배출량으로부터 화학종 분배되는 원소탄소, 1차 황산염, 1차 질산염 외에 알려지지 않은 성분 등을 포함한다.

        
          Table 5. 
				
          

          
            The impact of diesel vehicles on PM2.5 concentrations during the simulation period. 
            (unit: μg/m3)

          
          

        

        
          
            
              	
              	PM2.5
              	Nitrate
              	Sulfate
              	Ammonium
              	OC
              	Others
            

          
          
            	SMA
            	+0.8
            	0.0
            	0.0
            	0.0
            	+0.4
            	+0.4
          

          
            	Seoul
            	+1.0
            	0.0
            	0.0
            	0.0
            	+0.6
            	+0.4
          

          
            	Gyeonggi
            	+0.7
            	0.0
            	0.0
            	0.0
            	+0.4
            	+0.3
          

          
            	Incheon
            	+0.6
            	0.0
            	0.0
            	0.0
            	+0.3
            	+0.3
          

        

        

        한편, 경유차에서는 SOX가 거의 배출되지 않으므로 (표 1 참조) 황산염의 농도 영향은 매우 낮았다. NOX 배출에 의한 지역별 질산염 생성 영향 또한 모사기간 평균 동안 매우 낮거나 음의 영향이 나타났는데, 이와 같은 결과는 소위 NOX-disbenefit 효과에 의한 것으로 보인다. 일반적으로, 대기 중으로 배출된 NOX는 산화과정을 거쳐 HNO3, N2O5 등 중간물질로 전환된 후 물리화학적 반응을 통해 질산염으로 전환되는 것으로 알려져 있다 (Seinfeld and Pandis, 2016). 단, 수도권과 같이 NOX 배출이 풍부한 지역에서는 NOX 배출량의 감소가 O3에 대한 NO 적정 (titration) 감소로 이어져 O3 등 라디칼이 증가하게 된다. 이러한 라디칼의 증가는 NOX의 HNO3로의 산화를 촉진시켜 최종적으로는 질산염 농도를 높일 수 있다 (Kim et al., 2021; Huang et al., 2020; Li et al., 2018, Kim et al., 2017b, c). 따라서, 수도권 경유차의 NOX 배출량이 수도권 전체 NOX 배출량의 절반 (48%)가량을 차지함에도 불구하고, 모사기간 동안 PM2.5 농도에 대한 경유차 배출 감소 영향이 기대치보다 낮은 것으로 판단된다.

        기존 국내외 연구에서도 이러한 NOX-disbenefit 영향이 보고된 바 있다 (Kim et al., 2021; Huang et al., 2020; Kim et al., 2017b). Huang et al. (2020)은 NOX 배출이 높은 중국 동부지역에서 2020년 초, COVID-19 발생에 따라 NOX 배출량이 크게 감소하면서 O3이나 NO3 (야간)과 같은 라디칼 농도가 증가하여 2차적으로 생성되는 PM이 증가함을 보고하였다. Kim et al. (2017c)은 고농도 PM2.5가 발생하는 추운 계절에 NOX 배출이 많은 수도권 지역을 중심으로 이러한 NOX-disbenefit 현상이 두드러지는 것으로 보고하였다.

        이러한 NOX 배출량 변화에 따른 질산염 생성 변화는 Kim et al. (2017c)이 언급한 바와 같이 월별로 차이를 보일 수 있다. 그림 5로부터 CAPSS 2016 배출 목록에 기반한 Case 1 모사에서 수도권 경유차의 NOX 배출량 삭감 시, 2019년 12월과 2020년 1월에는 월평균 질산염 농도가 오히려 증가하며, 2020년 2월과 3월에는 월평균 질산염 농도가 감소하였다. 모사기간 동안 수도권 경유차의 NOX 배출량에 의한 월평균 질산염 농도 영향 범위는 -0.5 μg/m3~0.4 μg/m3 사이였다. 이처럼 계절관리 기간 중 PM2.5 농도에 대한 월별 NOX 배출 감소 영향이 음 (negative)과 양 (positive)의 방향에서 복합적으로 나타나, 전체 계절관리제 기간 동안 경유차 배출량의 감소 효과가 상쇄된 것으로 보인다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Impacts of the SMA diesel vehicle emissions on the monthly mean PM2.5 components in (a) SMA, (b) Seoul, (c) Gyeonggi, and (d) Incheon during simulation period of December 2019 to March 2020.
          
          

          

        

        그림 6에서 국내 모든 지역으로 확장하여 살펴보면, 수도권 지역 NOX 배출량 감소에 따른 질산염 농도 증가는 2019년 12월부터 2020년 1월까지 수도권을 중심으로 주 풍향 (서북서풍)에 따라 충남과 충북에서도 나타났다. 주목할 점은 수도권 경유차 전체 배출량에 의한 PM2.5 민감도와 NOX 배출량에 의한 질산염의 민감도가 시공간적으로 매우 유사한 월별 변화를 보인다는 것이다. 이는 수도권 경유차의 NOX 배출에 의한 질산염 생성 영향이 전반적인 PM2.5 중량농도 저감효과를 좌우할 수 있음을 의미한다. 질산염을 제외하면, 수도권 경유차 배출의 자체영향은 유기탄소와 1차 PM2.5를 포함하는 기타 성분에서 높게 나타난다. 황산염 농도에 대한 영향은 경유차에 의한 SOX 배출량이 매우 낮기 때문에 거의 나타나지 않는다. 월평균 암모늄의 시공간 분포는 질산염 농도의 변화와 유사하다.

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Impact of the SMA diesel vehicle emissions on monthly mean PM2.5 concentrations and its components during the simulation period of December 2019 to March 2020.
          
          

          

        

        수도권의 풍하 지역인 강원에서는 월평균 0.2~1.0 μg/m3, 경북에서는 월평균 0.3~0.6 μg/m3의 PM2.5 농도 영향이 나타났는데, 풍하 지역에 대한 수도권 경유차 배출 영향은 질산염 등 2차 생성 물질의 영향에 의한 것으로 모사된다 (그림 6 참조). 이는 배출된 NOX 등 전구물질들이 풍하 지역으로 이동하면서 물리화학 과정을 통해 2차 PM2.5가 생성되었기 때문인 것으로 보인다.

        한편, 기상 조건에 따른 저감 효과의 차이를 검토하기 위하여 그림 S4와 같이 1년 전 동기간 (2018년 12월~2019년 3월)에 대해 기상 입력자료만을 변경한 모사 결과를 제시하였다. Son et al. (2020)에 따르면, 2019년 12월부터 2020년 3월까지의 기상특성은 1년 전 동기간 대비 평균 기온이 1.5℃ 높았고, 강수량도 100 mm 증가하였다. 바람의 경우, 서풍이 최대 2 m/s가량 감소하면서 상대적으로 동풍의 빈도가 증가하였다. 그럼에도 불구하고 앞선 결과 (그림 6)와 동일하게 12월과 1월에는 수도권에서 NOX-disbenefit 효과가 뚜렷하게 나타났으며, 2월과 3월에는 NOX를 비롯한 수도권 경유차 배출량 감소가 PM2.5 농도 감소로 이어졌다.

      

      
        3. 4	 NOX 조건에 따른 수도권 경유차의	배출 영향
        계절관리제에서는 도로이동오염원 이외에도 산업, 발전 등 다양한 부문에 걸친 포괄적인 대기오염물질 배출량 저감 계획을 목표한다. 이에 따른 타 배출원의 NOX 배출량 감소는 수도권을 비롯한 풍하 지역의 NOX 조건을 변화시키며, 이로 인해 앞선 언급된 NOX-disbenefit 효과도 달라질 것으로 판단된다. 이에 본 연구에서는 그림 7과 같이 서로 다른 NOX 조건에서의 수도권 경유차 배출에 의한 PM2.5 농도 영향을 비교하였다. 그림 7에서 Case 1의 기본 모사는 CAPSS 2016 기반 배출량을 그대로 적용한 경우이며, Case 2의 기본 모사는 전국적인 NOX 농도 조건 변화와 실험의 간편성을 위해서 전국 도로이동오염원 외 모든 NOX 배출량 50% 감소를 가정하였다. Case 2의 기본 모사 (BASE2)에서 국내 전체와 수도권의 NOX 배출량은 각각 850.7 KTPY, 250.6 KTPY로 Case 1의 기본 모사 (BASE1; 1248.3 KTPY, 326.1 KTPY)에 이용된 배출량 대비 각각 31.9%, 23.2% 낮다. 각각의 기본 모사에서 수도권 경유차의 NOX 배출량을 제외하면 수도권의 NOX 배출량은 169.2 KTPY (SENS1), 93.7 KTPY (SENS2)이 되며, 이는 Case 1의 기본 모사 대비 51.9%, 28.7% 수준이다.

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Description of NOX emissions in the SMA in Case 1 (left) and Case 2 (right).
          
          

          

        

        그림 8을 보면 Case 1과 Case 2의 각각의 기본 모사에서 NOX 배출량 감소 시 수도권 평균 NO2 농도는 전체 기간 동안 30.8 ppb에서 26.6 ppb로 감소하고, O3 농도는 35.5 ppb에서 38.3 ppb로 증가를 보인다. 특히, 2월과 3월에는 수도권의 NO2 농도가 낮아지고, O3 농도는 배경 농도 (~40 ppb)보다 높아진다.

        
          
          

          Fig. 8. 
				
          

          
            Monthly mean (a) NO2 and (b) O3 concentrations in the SMA during the simulation period of December 2019 to March 2020.
          
          

          

        

        NOX 농도가 낮아진 Case 2 모사에서 수도권 경유차 배출에 의한 기간 평균 수도권 PM2.5 농도 영향은 1.3 μg/m3로, CAPSS 2016 배출량을 그대로 이용한 Case 1에 비해 0.5 μg/m3 증가하였다. 수도권 질산염 농도 영향은 0.0 μg/m3에서 0.4 μg/m3로 증가하였다 (그림 9). 지역별로 살펴보면 PM2.5 농도 영향은 Case 1에 비해 서울, 경기, 인천에서 각각 0.5, 0.5, 0.3 μg/m3 높아져 1.5, 1.2, 0.9 μg/m3로 증가하였으며 질산염 농도 영향 또한 0.3~0.4 μg/m3가량 증가하였다. 이는 앞서 언급한 Case 2 기본 모사에서 NOX 배출 감소로 O3 농도가 변화하여, 질산염 농도에 대한 영향이 증가하였기 때문으로, 수도권 경유차 배출 저감 효과가 NOX 배출 조건에 따라 달라짐을 의미한다. 즉, 다른 부문의 NOX 배출량 저감 노력이 병행되었을 때, 수도권 경유차 배출 저감이 PM2.5 농도 감소에 효과적임을 알 수 있다. 따라서 수도권과 같이 NOX 농도가 높은 지역의 경우 다양한 NOX 배출저감을 통해 PM2.5 농도 개선을 보다 효과적으로 이끌어 낼 수 있을 것으로 보인다.

        
          
          

          Fig. 9. 
				
          

          
            The period mean impact of diesel vehicle on PM2.5 components in (a) SMA, (b) Seoul, (c) Gyeonggi, and (d) Incheon from Case 1 (left) and Case 2 (right). The numbers in bracket represent the nitrate impact and the numbers represent the PM2.5 impact.
          
          

          

        

        앞서 그림 8에서 설명한 바와 같이 BASE1과 BASE2의 기본 모사에 이용된 NOX 배출량은 차이를 보이나, 삭감된 배출량 (수도권 경유차)은 동일하다. 단위 NOX 배출량 (unit: million ton per year; MTPY) 감소에 따른 질산염 농도 개선 효과를 분석하기 위해 NOX 배출-농도 전환율 (NOX-to-nitrate 전환율=[기본 모사농도-민감도 모사농도]/삭감 배출량)을 계산하였다. 수도권 경유차 배출에 의한 NOX-to-nitrate 전환율은 수도권에서 -0.1 μg/m3/MTPY (CASE1)에서 2.6 μg/m3/MTPY (CASE2)로, 전반적인 NOX 농도 감소 조건에서 높다. 특히 서울과 인천에서의 해당 NOX-to-nitrate 전환율은 Case 1 (음수)에 비해 Case 2 (양수)에서 증가하였다 (표 6). 이는 수도권에서 NOX 배출 삭감에 의한 질산염 농도 감소를 기대하기 위해서는 일정 수준 이상의 NOX 배출 관리가 필요함을 의미한다. 또한, 계절관리제와 같이 여러 부문을 대상으로 하는 배출량 감축 정책의 효과를 분석하고자 하는 경우, 개별적인 배출원에 대해 다른 오염원의 배출 감소가 영향을 미칠 수 있기 때문에 이러한 특성을 고려하여, 개별적인 배출원에 대한 분석이 아닌 종합적인 분석이 중요하다.

        
          Table 6. 
				
          

          
            NOX-to-nitrate conversion rates for the diesel vehicle emissions in the SMA under different NOX conditions during the period of December 2019~March 2020.
          
          

        

        
          
            
              	
              	Source type
              	Receptor
              	NOX to nitrate (unit: μg/m3/MTPY)
            

            
              	Case 1
              	Case 2
            

          
          
            	This study
            	Diesel vehicle
            	SMA
            	-0.1
            	2.6
          

          
            	Seoul
            	1.0
            	14.4
          

          
            	Gyeonggi
            	-0.3
            	3.9
          

          
            	Incheon
            	-1.1
            	13.8
          

        

        

        NOX-to-nitrate 전환율은 지역별, 계절별 차이를 보일 수 있으며, 배출원에 따라서도 달라진다 (Bae et al., 2020a; Ju et al., 2019; Kim et al., 2019; Kim et al., 2017c). 다른 연구들과 비교했을 때, NOX-to-nitrate 전환율은 기간, 지역, 계절, 배출원 등 다양한 조건이 상이하여 다르게 나타나나, 비슷한 조건에서 실험된 Kim et al. (2017c)와는 유사한 음 (negative)의 NOX-to-nitrate 전환율을 보였다 (표 S2).

      

    

    

  
    
      4. 결		 론
      본 연구에서는 계절관리제가 시행된 2019년 12월~2020년 3월 사이 수도권 지역의 경유차 배출이 PM2.5 농도에 미치는 영향을 대기질 모사를 통해 분석하였다. 수도권 경유차 배출량 100% 감소 시 수도권의 PM2.5 모사농도는 계절관리제 기간 평균 0.8 μg/m3 감소하였으며, 이는 주로 PM2.5 성분 중 유기탄소와 기타 성분의 농도 감소에 의한 것으로 나타났다. 한편, 질산염의 경우 2019년 12월 및 2020년 1월에는 NOX-disbenefit으로 인해 오히려 농도가 증가하였다. 이러한 농도 변화는 1년 전 동일한 기간 (2018년 12월~2019년 3월)에 대한 대기질 모사 결과에서도 유사하게 나타나, 기상조건에 따른 차이는 작은 것으로 판단하였다.

      계절관리제에서 경유차 배출량의 저감 이외에 다른 배출 부문에 대한 저감을 가정하고 있으므로, 도로이동오염원을 제외한 전국 모든 오염원의 NOX 배출량이 50% 삭감된 조건에서의 수도권 경유차 배출량의 저감 영향을 추가적으로 분석하였다. 이 경우 NOX-disbenefit 효과가 크게 감소하여 앞선 결과와는 달리 수도권 경유차의 NOX 배출량 감소가 질산염 농도의 감소로 이어졌다. 이는 배출량이 동일하게 저감되더라도 대기질 개선 정도는 대기화학 조건에 따라 달라질 수 있음을 의미한다. 또한, 개별 배출량 삭감에 대한 PM2.5와 같은 2차 대기오염물질의 농도 개선 효과 분석은 다양한 대책별 효과 분석과는 다를 수 있다. 따라서, 계절관리제와 같이 여러 배출부문을 대상으로 하는 배출량 저감대책의 경우, 배출 조건 변화를 고려한 종합적인 대기질 개선효과 분석이 필요하다.

      다만, 본 연구에서는 2016년 국가 배출목록을 기반으로 수도권 경유차의 배출영향을 평가하였으며, 이는 실제 운행기반으로 산정되는 경유차 배출량 기반의 평가와는 차이를 보일 수 있다. 또한, 경유차의 도로운행에 따른 비산먼지 영향은 고려하지 못하였으며, 휘발성유기물질에 의한 유기탄소 영향 등을 산정하기 위해 향후 이에 대한 모사 재현성이 보완이 필요하다. 특히, 본 연구는 PM2.5 중량 농도 영향만을 살펴보았으나, 인체건강 측면에서 중요한 원소탄소 등 개별 물질별 평가 등 포괄적인 경유차 배출 영향에 대한 평가가 필요해 보인다.
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          SUPPLEMENTARY MATERIALS
          

          
            
            

            Fig. S1. 
				
            

            
              The time series and scatters of observed and simulated daily mean (a) 2-m temperature, (b) 10-m wind speed, (c) relative humidity, and (d) precipitation at the Seoul weather station during the simulation period of December 2018 to March 2019.
            
            

            

          

          

          
            
            

            Fig. S2. 
				
            

            
              Time series and scatters of daily averages of the observed and simulated (a) PM2.5, (b) O3, (c) NO2, and (d) SO2 concentrations in the SMA from December 2018 to March 2019.
            
            

            

          

          

          
            Table S1. 
				
            

            
              The impact of diesel vehicles on PM2.5 concentrations during the 2018 simulation period. 
              (unit: μg/m3)

            
            

          

          
            
              
                	
                	PM2.5
                	Nitrate
                	Sulfate
                	Ammonium
                	OC
                	Others
              

            
            
              	SMA
              	+0.6
              	-0.1
              	0.0
              	0.0
              	+0.4
              	+0.4
            

            
              	Seoul
              	+0.9
              	-0.1
              	0.0
              	0.0
              	+0.6
              	+0.4
            

            
              	Gyeonggi
              	+0.6
              	-0.2
              	0.0
              	0.0
              	+0.4
              	+0.4
            

            
              	Incheon
              	+0.5
              	-0.1
              	0.0
              	0.0
              	+0.3
              	+0.3
            

          

          

          

          
            
            

            Fig. S3. 
				
            

            
              Impact of the SMA diesel vehicle emissions on the period mean PM2.5 concentration during the period of December 2018 to March 2019.
            
            

            

          

          

          
            
            

            Fig. S4. 
				
            

            
              Impact of the SMA diesel vehicle emissions on monthly mean PM2.5 concentrations and its components during the simulation period of December 2018 to March 2019.
            
            

            

          

          

          
            
            

            Fig. S5. 
				
            

            
              Impacts of the SMA diesel vehicle emissions on the monthly mean PM2.5 components in (a) the SMA, (b) Seoul, (c) Gyeonggi, and (d) Incheon during simulation period of December 2018 to March 2019.
            
            

            

          

          

          
            Table S2. 
				
            

            
              NOX-to-nitrate conversion rates of diesel vehicle from this study, and those of other source types from other studies.
            
            

          

          
            
              
                	
                	Case
                	Period
                	Source type
                	Source area
                	Receptor area
                	NOX to nitrate
(μg/m3/MTPY)
              

            
            
              	This
study
              	Case 1
              	2019.12.~2020.03.
              	Mobile
              	SMA
              	SMA
              	–0.1
            

            
              	Seoul
              	1.0
            

            
              	Gyeonggi
              	-0.3
            

            
              	Incheon
              	-1.1
            

            
              	Case 2
(50% NOX reduction)
              	SMA
              	2.6
            

            
              	Seoul
              	14.4
            

            
              	Gyeonggi
              	3.9
            

            
              	Incheon
              	13.8
            

            
              	Kim et al.
(2017c)
              	
              	2014.01.
              	Mobile
              	SMA
              	SMA
              	-5.1
            

            
              	
              	2014.04.
              	-1.9
            

            
              	
              	2014.07.
              	-0.1
            

            
              	
              	2014.10.
              	1.4
            

            
              	Ju et al.
(2019)
              	Source A (Tall)
              	2016.05.01.~2016.06.10.
              	Point
              	Chungnam
              	South Korea
              	3.4
            

            
              	SMA
              	3.4
            

            
              	Chungnam
              	6.2
            

            
              	Source B (Short)
              	South Korea
              	4.8
            

            
              	SMA
              	5.4
            

            
              	Chungnam
              	10.7
            

            
              	Bae et al.
(2020a)
              	w/ NH3
              	2017.02.20.~2017.09.30.
              	Point
              	Gangwon,
Chungnam,
Gyeongbuk
              	South Korea
              	3.5
            

            
              	Chungnam
              	7.9
            

            
              	w/o NH3
              	South Korea
              	0.5
            

            
              	Chungnam
              	1.0
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