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            Abstract
          
        

        
          The Comprehensive Air quality Model with eXtensions with Particulate Source Apportionment Technology (CAMx-PSAT) was simulated to quantify the self- and neighboring provincial contributions to the concentrations of PM2.5 and its compositions in Seoul during the whole year of 2016. The domestic and foreign contributions to the annual mean PM2.5 concentration in Seoul were 11.8 and 15.8 μg/m3, respectively during the year. The individual contribution of Seoul, Gyeonggi, Incheon, and Chungnam were 4.5, 3.3, 1.1, and 1.5 μg/m3, respectively. While Seoul has the highest NOx emission density among 17 provinces in South Korea, its self-contribution to nitrate was 0.3 μg/m3, which is lower than the contributions of Gyeonggi (1.0 μg/m3) and Chungnam (0.5 μg/m3). The contribution of NOx emissions released from Seoul to nitrate over Yeoju and Guri in Gyeonggi, the downwind areas of Seoul, was 0.4 μg/m3 which was higher than the self-contribution. While sulfate in Seoul was largely attributable to the emissions from the upwind foreign countries, the contribution of Chungnam was 0.4 μg/m3, which is higher than the sum of the contributions of Seoul, Gyeonggi, and Incheon. In cases of ammonium and Primary PM2.5 (PPM2.5), the self-contributions were dominant and as high as 1.6 and 2.5 μg/m3, respectively. The results of this study imply that collaboration on air quality management among Seoul and the neighboring provinces is imperative to meet the national ambient air quality standard for the annual mean PM2.5 (15 μg/m3).
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      1. 서 론
      초미세먼지 (PM2.5)는 시정악화를 비롯한 일상의 불편과 함께, 호흡기 질환 등을 유발하여 건강에 악영향을 미친다. Yeo et al. (2019)은 2003~2018년간 서울의 연평균 PM2.5 농도가 꾸준히 감소 추세를 보이나, 고농도 발생 빈도는 오히려 증가하고 있음을 보고하였다. 서울의 PM2.5 주의보 발령 기준은 2018년 7월 이후 변경되어 (기존: 1시간 평균 90 μg/m3 이상의 농도가 2시간 지속; 신규: 1시간 평균 75 μg/m3 이상의 농도가 2시간 지속) 연간 PM2.5 발령일수를 직접적으로 비교하기는 어렵다. 다만, 2017~2019년 동안 PM2.5 주의보 발령일수가 10~25일로 고농도 PM2.5의 발생이 꾸준히 나타났다 (서울시보건환경연구원, 2020). 특히, 2019년에는 서울의 PM2.5 경보 발령일수 (1시간 평균 농도가 150 μg/m3 이상 2시간 지속) 또한 4일로 나타나는 등 고농도 PM2.5 발생이 사회적으로 큰 문제가 되고 있다. 서울의 2019년 연평균 PM2.5 농도는 전국 평균인 23 μg/m3에 비하여 2 μg/m3 높은 25 μg/m3를 기록하였으며, 인구노출도를 고려하면 PM2.5 농도 개선이 매우 시급한 지역 중 하나이다 (Son et al., 2020). 서울시와 정부에서는 이러한 PM2.5 고농도 현상을 해소하기 위하여 다양한 대기질 개선정책을 수립하고 수행하고 있다 (KMOE, 2020; Kim et al., 2018).

      인천과 경기를 포함한 수도권 지역에는 국내 인구의 50% 이상이 거주하고 있으며, 그중에서도 2021년 2월 기준 서울의 인구는 경기 (1,381만 명)에 이어 두번째로 높은 991만 명으로 전국의 19%의 인원을 수용하고 있다 (Statistics Korea, 2021). 서울의 면적이 605.2 km2임을 고려하면 서울의 인구밀도는 국내 지자체 중 압도적으로 높다. 서울은 북한산과 관악산, 청계산 등으로 둘러싸인 분지 지형의 도시이며, 국내에서 가장 도시화된 지역이면서 배출량이 높은 경기와 인천의 인근에 위치하여 자체적인 영향뿐만 아니라, 주변지역으로부터의 대기질 영향을 많이 받는 지리적 특성이 있다.

      Kim (2014)은 서울시 PM2.5 농도를 효과적으로 관리하기 위해서는 동북아시아로부터의 장거리 이동 및 국내 배출원에 의한 정량적인 기여도 파악이 중요함을 언급하였다. Bae et al. (2020a)은 2010~2017년 장기 분석을 통해 서울에 대한 기간 평균 국외 기여율이 약 40% 수준임을 보고하였으며, Lee et al. (2019)은 2019년 2월 27일~3월 7일 동안의 수도권 PM2.5 고농도 사례에 대해 국외 기여율을 78.8%로 분석하였다. Bae et al. (2020b)은 2012~2016년 수도권 PM2.5 농도에 대한 중국 배출량의 기간 평균 기여율을 41~44% 수준으로 추정하였으며, 계절별로는 봄철에 50%로 가장 높게 나타남을 보였다.

      이처럼 서울에 대해 많은 배출원 - 수용지 분석이 수행되었으나, 주로 국가 단위에서 배출지역을 구분하였다. 또한, 지역별 PM2.5 농도를 이해하기 위한 다양한 연구가 이루어져 왔으나, 서울에 대한 배출원 특성, 그리고 서울이 주변지역에 주는 영향 혹은 받는 영향 등을 정량적으로 파악한 연구는 드물다. 이에, 본 연구에서는 국내 지자체별 PM2.5의 배출원 - 수용지 관계를 분석한 동반논문 (Kim et al., 2021a; You et al., 2020)에 이어서, 서울 PM2.5 농도에 대한 국외, 그리고 국내 시도별 배출량의 기여도를 정량적으로 분석하고 고찰하였다.

    

    

  
    
      2. 연구 방법
      
        2. 1 대상 지역 선정 및 배출 특성
        지역별 기여도 분석에서 동반연구 (Kim et al., 2021a; You et al., 2020)는 대상 광역 지자체를 세분한 기초 지자체 수준에서 수행되었다. 그러나 서울의 경우, 면적이 좁고 (605.2 km2, 약 68개의 3-km 수평 해상도 격자에 해당), 지역 내 측정소들의 연평균 PM2.5 농도의 표준편차가 1.6 μg/m3 (평균 26.2 μg/m3)으로 PM2.5 농도 구배가 작다. 따라서 본 연구에서는 서울을 구 단위의 기초 지자체로 세분하는 대신 서울 PM2.5 농도에 영향을 미치는 배출지역을 광역 지자체와 기초 지자체 수준으로 구분하고, 기여도를 분석하였다. 배출원 - 수용지 관계를 분석함에 있어서 서울이 주변지역으로부터 받는 기여도뿐만 아니라 주변지역에 주는 기여도를 함께 분석하였다.

        남한은 중국과 북한의 풍하 지역에 위치하고 있어 국외 배출에 의한 PM2.5 농도에 대한 영향이 연평균 50% 이내로 알려져 있다 (Bae et al., 2020b; Bae et al., 2018; Kim et al., 2017a). 이에, 국내 주요 지역 배출의 서울 PM2.5 농도에 대한 기여도를 분석하기 이전에 국외 배출에 의한 기여도 (이하 ‘국외 기여도’)와 국내 배출에 의한 기여도 (이하 ‘국내 기여도’)를 살펴보았다. 국내 기여도는 서울 배출에 의한 기여도인 ‘자체 기여도’와 주변지역의 배출에 의한 기여도 (이하 ‘주변지역 기여도’)로 구분하였다. 이때, 주변지역은 경기, 인천, 거리는 멀지만 오염물질 배출량이 높고 기상 조건에 따라 수도권 대기질에 적지 않은 영향을 주는 것으로 알려진 충남 (Bae et al., 2020c; Kim et al., 2016a), 그리고 그 외 지역을 포함하고 있다. 바다로 분류된 해상 배출량도 기여도 분석에 포함하였으며, 그 외 지역으로 구분하였다. 단, 국외 기여도는 모사된 PM2.5 농도에서 국내 기여도를 제외한 농도로 보았다. 기여도는 기여농도와 기여율 (=기여농도/PM2.5 농도×100%)로 구분하였다.

      

      
        2. 2 기상 및 대기질 관측자료
        본 연구에서 수행한 기상 및 대기질 모사를 평가하기 위하여 관측자료와 모사 결과를 비교하였다. 기상 관측자료는 기상청에서 제공하는 서울 Automated Synoptic Observing System (ASOS) 지점에서의 1시간 간격의 풍속, 기온을 이용하였다. 대기질 관측자료는 에어코리아 (www.airkorea.or.kr)에서 제공하는 도시대기측정망의 서울 25개 지점에 대한 1시간 간격의 PM2.5, NO2, SO2를 이용하였다. PM2.5 성분 농도는 불광동에 위치한 수도권 대기환경연구소에서 관측되는 1시간 간격 자료를 이용하였다. 또한, 국외 기여도의 불확도를 추정하기 위해서 백령도 대기환경연구소의 PM2.5 관측 농도와 모사 결과를 비교하였다.

      

      
        2. 3 대기질 모사 및 기여도 분석 방법
        분석 기간은 2016년 1월 1일부터 12월 31일로 설정하였다. 기상 입력자료는 Weather Research and Forecasting (WRF; Skamarock and Klemp, 2008) v3.9를 수행하여 마련하였으며, 기상 초기장은 6시간 간격의 1°×1° 해상도의 National Centers for Environmental Prediction-Final (NCEP-FNL)을 이용하였다. 배출량 입력자료는 국내 및 국외에 대하여 Clean Air Policy Support System (CAPSS) 2016와 Comprehensive Regional Emissions inventory for Atmospheric Transport Experiment (CREATE) 2015을 입력자료로 Sparse Matrix Operator Kernel Emissions (SMOKE; Benjey et al., 2001) v3.1을 수행하여 준비하였다. 대기질 모사를 위하여 Comprehensive Air Quality Model with eXtension (CAMx; Ramboll-ENVIRON, 2016) version 6.2를 Particulate Source Apportionment Technology (PSAT)과 함께 수행하였다. PSAT은 배출된 오염물질이 농도로 발현되는 과정을 추적하므로 민감도 모사에서 발생하는 배출 - 농도의 비선형성의 문제는 발생하지 않는다. 다만, CAMx-PSAT의 기여도는 언제나 양의 값을 가지며, 현재의 대기 조건에서의 기여도를 추정하는 것이므로 NOx-disbenefit과 같은 배출 감소에 따른 농도 증가 현상 등을 고려하지 못한다.

        모사영역은 국외 배출 영향 및 경계장 설정을 위하여 동북아를 포함하는 지역에 대해 27 km 수평 해상도, 북한 일부와 한반도 영역에 대해 9 km 수평 해상도, 국내에 대해 3 km 수평 해상도로 설정하였다 (그림 1). 배출원-수용지 관계는 3 km 모사영역 결과를 이용하여 분석하였다. 대기질 모사 시 화학 메커니즘은 SAPRC99 (Carter, 2016)을 이용하였으며, 에어로졸 모듈은 Static two-mode (Coarse/Fine modes; CF; Ramboll-ENVIRON, 2016)를 이용하였다. 그 외 자세한 모사 옵션은 동반연구 Kim et al. (2021a)과 You et al. (2020)을 참고할 수 있다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Modeling domains at 27-, 9-, and 3-km horizontal resolutions. The blue dots depict locations of air quality measurement stations. The orange triangle indicates the ASOS meteorology site in Seoul. The green and red stars show locations of supersites in Baengnyeong and Seoul, respectively.
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      3. 결 과
      
        3. 1 CAPSS 2016 지역별 배출량
        본 연구에서 국내 배출목록으로 사용된 CAPSS 2016의 총 NOx 및 SO2 배출량은 각각 123만 톤/년, 36만 톤/년이다. 이 중, 서울의 NOx, SO2 배출량은 각각 73천 톤/년, 4천 톤/년으로 국내 배출량의 6%, 1%에 해당한다. 그 외, 서울의 PM10, PM2.5, VOCs, NH3는 국내 전체 배출량 대비 1~6% 수준의 양을 배출하고 있다. 서울 배출량을 CAPSS 13개 대분류별로 살펴보면, NOx 배출량은 도로 및 비도로이동오염원에서 각각 67%, 12%, 그리고 비산업연소에서 28% 배출된다. 서울의 SO2는 92%가 비산업연소에서 배출되고 있다. 비산업연소는 주거시설, 상업 및 공공기관시설 및 농업, 축산, 수산업 시설에서 배출되는 오염물질을 포함한다. PM10과 PM2.5 배출은 자동차 이동에 따른 비산먼지에서 주로 발생하였다. VOCs는 유기용제사용 부문에서 주로 배출되었다. 한편, 경기, 충남, 전남 등 국내 대부분의 지역에서 NH3 배출량은 농업 부문에서 주로 기인하였던 것과 달리 서울 NH3의 63%는 ‘기타 면오염원’에서 배출되며, 기타 면오염원 중에서도 중분류-소분류가 동물-인간으로 분류된 배출부문에서 모두 배출되었다. 국립환경과학원 (2013)과 U.S. EPA (1994)에 따르면, 해당 배출부문은 인간의 호흡과 땀에서 배출되는 NH3에 대한 분류이다.

        종합해 보면, 서울은 인구 밀도가 높아 이동오염원과 관련된 배출량과 주거 및 상업시설 부문에서 대부분의 오염물질이 배출되고 있다. 한편 서울의 주변 지역 배출량을 살펴보면, 서울을 둘러싸고 있는 경기에서는 국내 총 NOx 배출량의 16%를 배출하며, 인천에서는 4%를 배출한다. 한편, 충남의 NOx와 SO2 배출량은 국내 전체의 11%, 23%를 차지한다.

        전국 17개 시도의 물질별 배출량을 높은 순으로 나열해 보면, 서울의 NOx 배출량은 17개 시도 가운데 7위에 해당하며, SO2 배출량은 13위로 비교적 낮다. 그러나, 각 시도의 면적을 고려하여 배출밀도 순으로 살펴보면 SO2와 NH3를 제외한 모든 물질에 대해 전국에서 가장 높은 순위를 보였다 (표 S1). 대기질 모사에 활용된 격자별 배출량은 면적에 따른 배출량으로, 배출밀도와 동일하게 해석될 수 있다 (그림 2). SO2는 서울 대부분의 지역에서 2.0톤/년/격자 이상 배출되었으며, 주변지역 중에서는 인천과 경기 서부, 그리고 충남의 북쪽에서 SO2가 다량 배출되었다. 서울의 NOx 배출량은 주변지역에 비하여 3배 이상 높게 분포하였다. 인천과 경기 서부 및 남부에서도 주변지역에 비하여 높은 NOx 배출분포를 보였다. 서울의 연간 NH3 배출량은 국내 총 배출량의 1% 수준이나, 배출밀도는 6.5톤/년/km2로 인천 (6.6톤/년/km2) 및 충남 (6.0톤/년/km2)과 유사하다. PM2.5는 수도권 지역에서 주요하게 배출되었으며, 그중에서도 서울의 배출밀도가 높다. 충남의 PM2.5는 다른 배출물질과 유사하게 수도권과 인접한 충남 북부인 당진과 서산 등에 배출량이 집중되어 있으므로 그 영향 또한 작지 않을 것으로 예상된다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Spatial distributions of (a) SO2, (b) NOx, (c) NH3, and (d) PM2.5 emissions during the study period in 2016.
          
          

          

        

      

      
        3. 2 기상 및 대기질 모사수행평가
        기상 모사수행평가를 위해 서울의 ASOS 지점에서 일평균 관측값과 해당 격자의 모사 결과를 비교하였다 (그림 S1). 2016년 한 해 동안 모사된 10 m 풍속의 평균값은 2.3 m/s으로 관측값과 동일하였으며, 이들 간의 상관계수 (Correlation coefficient; R)는 0.90로 분석되었다. 서울의 풍속은 겨울철에 높고 여름철에 낮은 경향을 보였다. 2 m 기온의 연평균 관측과 모사는 각각 13.6, 14.1℃로 0.5℃가량 과대 모사하였으며, 상관계수는 1.00으로 높은 일치도를 보였다. 동일 지점에서 모사 결과를 통해 각 기간 동안의 시간별 서울의 풍속 및 풍향의 빈도를 분석하였다 (그림 S2). 2016년 1년 동안 서울은 서풍계열의 바람의 영향을 주로 받았다. 계절별로 나누어 살펴보면, 계절풍의 영향으로 겨울철에는 북서풍의 빈도가 30% 이상으로 높았으며, 봄철에는 서풍계열의 빈도가 70% 이상으로 높았다. 여름철에는 동풍의 빈도가 20%로, 타 계절에 비하여 높았으며, 가을에는 서풍과 남서풍의 빈도가 가장 높게 분석되었다. 본 연구 대상 기간인 2016년의 2 m 기온은 평년 (1981~2010년)에 비하여 1.1℃ 높고, 10 m 풍속은 동일하며, 연강수량이 459 mm 낮았다 (KMA, 2016). 최근 연도인 2020년에 비해서는 2 m 기온의 경우 0.3℃가량 높고, 10 m 풍속은 0.1 m/s 낮으며, 연강수량은 659 mm 낮았다.

        서울의 PM2.5 농도는 기간평균 26.2 μg/m3로 관측되었으며, 모사는 30.2 μg/m3로 4 μg/m3가량 과대 모사하였다 (그림 S1). 서울의 일평균 PM2.5 농도는 3~4월에 높게 나타나며, 여름철에 낮은 계절적 차이를 보였다. 한편, SO2의 연평균 관측 및 모사 농도는 모두 4.9 ppb이며, 상관계수는 0.74로 분석되었다. 일평균 SO2는 PM2.5와 마찬가지로 3~4월에 연평균 대비 농도가 높아 5.0 ppb 이상의 농도를 보였다. 5~8월에는 일평균 SO2 농도가 3.0~5.0 ppb로 관측되었으나 모사는 1.0~4.0 ppb 수준으로 과소 모사하였다. 이는 모델 자체의 불확도, 혹은 배출량 과소평가, 기상 입력자료 및 관측자료 자체의 불확도 등 다양한 요인이 있을 수 있다. 한편, 서울의 NO2 농도는 연평균 31.4 ppb로 관측되었으며, 모사는 36.7 ppb의 농도를 보여 5.3 ppb가량 과대 모사되었다. 월평균 NO2 농도는 3월에 과소 모사되었으나, 8~9월에는 최대 10 ppb가량 과대 모사하였다. 단, 상관계수는 0.66으로 비교적 낮은 값을 보였다 (그림 S1). 다만, 현재 NO2 관측에 이용되는 몰리브덴을 촉매로 하는 화학발광법의 경우 NOz의 간섭으로 인해 NO2 농도가 과대 평가되는 불확도가 있는 것으로 보고되었다 (Kim et al., 2016b; Kleffmann et al., 2013).

        PM2.5 성분 농도에 대한 모사 결과를 검토하기 위하여 수도권 대기환경연구소에서의 일평균 관측과 비교하였다 (그림 3). 기간 평균 질산염 관측 및 모사 농도는 4.5, 7.0 μg/m3으로, 2.5 μg/m3가량 과대 모사하였다. 질산염은 1~4월 월평균 관측 농도가 7.6~8.1 μg/m3로 높고, 7~8월에 1.8 μg/m3 이하의 농도를 보였다. 황산염은 기간평균 관측 및 모사 농도가 각각 4.8, 7.0 μg/m3으로 약 2.2 μg/m3 과대 모사하였다. 황산염의 월평균 관측 농도는 4~6월에 6.4~7.2 μg/m3로 높게 분포하였다. 한편, Elemental Carbon (EC)의 연평균 관측과 모사 농도는 1.2, 1.4 μg/m3으로 유사한 수준을 보였다. Organic Carbon (OC)의 경우 연평균 관측 농도는 3.6 μg/m3이나, 모사는 2.9 μg/m3로 과소 평가하였다. OC의 대부분은 Primary OC (POC)이며, 대기질 모사에서 Secondary OC (SOC)의 재현성이 제한적인 것으로 알려져 있다 (Zhao et al., 2016; Koo et al., 2014). 따라서 성분별 기여도 분석에서 POC와 EC를 Primary PM2.5 (PPM2.5)로 포함하고, SOC는 제외하였다. PM2.5 성분농도에 대한 모사 수행평가 결과를 종합하면, 본 연구에서 제시된 질산염, 황산염, 암모늄에 대한 과대 모사가 나타나는 바, 본 연구에서 평가된 서울에 대한 배출지역별 기여농도가 과대 평가되었을 가능성을 감안할 필요가 있다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Time series and scatter of daily mean observated and simulated concentrations of PM2.5 and its composition at Bulgwang supersite during study period in 2016.
          
          

          

        

      

      
        3. 3 국외 및 국내 배출에 의한 서울 PM2.5 기여도
        서울 연평균 PM2.5 농도에 대한 국외 기여농도는 18.0 μg/m3, 국내 기여농도는 11.8 μg/m3으로 모사되었다 (그림 S3). 월평균 국외 기여농도는 6.0 (8월)~29.0 μg/m3 (4월)로, 국외 기여율은 봄철과 겨울철인 11~5월에 58~73%로 높고, 여름철과 가을철인 6~10월 38~56%로 비교적 낮은 값을 보였다 (그림 4). 봄철과 겨울철 나타나는 서울의 고농도 PM2.5 농도 개선을 위해서는 국내의 노력과 함께 국외 배출 저감이 이루어져야 함을 시사한다. 다만, 최근 2013~2017년 사이 중국의 SO2와 PM2.5 배출량이 각각 50%, 30% 이상, 그리고 그 외 물질에 대해서도 배출량이 감소하는 추세인 것으로 보고되고 있다 (Zheng et al., 2018). 이를 감안하면 최근 국외 기여도는 본 연구에서 제시한 값보다 작을 것으로 예상된다. 이에, 국외 배출 및 모사의 불확도를 고려하기 위하여 국내 배경지역인 백령도 대기환경연구소에서의 PM2.5 관측과 모사 농도차 (2.2 μg/m3)를 바탕으로 서울 PM2.5에 대한 국외 기여농도를 보정하여 재산정하면, 보정 전후 기여농도가 18.0 μg/m3에서 15.8 μg/m3로, 기여율은 60%에서 57%로 감소하였다. 서울의 PM2.5 농도를 이해하기 위해서는 국외 기여도를 파악하는 것 또한 중요하므로, 향후 국외 배출량 최신화에 따른 기여도 변화가 검토될 필요가 있다. 한편, 서울 PM2.5에 대한 국내 월별 기여농도가 4월과 9월에 14.7 μg/m3까지 높아지고, 가장 낮은 2월에도 9.4 μg/m3 이상 유지되는 점을 감안하면, 국내의 자체적인 노력에 의해서 PM2.5농도를 개선시킬 수 있는 잠재력 역시 높은 것으로 판단된다. 

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Monthly mean domestic and foreign emissions contributions and relative contributions to PM2.5 in Seoul during the simulation period of 2016. Bars and lines indicate PM2.5 contributions and relative contributions.
          
          

          

        

      

      
        3. 4 자체 및 주변지역의 PM2.5 기여농도
        서울 연평균 PM2.5 농도에 대한 자체기여도는 서울 중심부에서 6.0 μg/m3 이상, 서울 외곽에서는 1.0 μg/m3 이상이며, 평균 4.5 μg/m3로 모사되었다 (그림 5). 주변지역 중에서는 서울을 둘러싸고 있는 경기도에서 연평균 3.3 μg/m3로 가장 높은 기여농도를 보였으며, 충남과 인천이 각각 1.5, 1.1 μg/m3씩 기여하였다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Annual mean contributions of emissions released from Seoul, Gyeonggi, Incheon, and Chungnam to PM2.5, nitrate, sulfate, ammonium, and primary PM2.5 during the simulation period of 2016.
          
          

          

        

        서울의 NOx 배출량이 전국적으로 높은 수준임에도 불구하고, 서울 질산염 농도에 대해 자체 기여농도 (0.3	μg/m3)보다는 경기와 충남의 기여농도가 각각 1.0, 0.5 μg/m3으로 더 높게 모사되었다. 서울 배출에 의한 질산염 기여농도는 서울 자체보다는 경기 남부 등 풍하 지역에서 오히려 높게 분석되었다. NOx 배출이 높은 도심에서는 NO-titration (NO+O3 → NO2+O2)에 의해 O3, OH와 같은 radical이 감소하며, 이에 따라 아래와 같은 반응들이 제한적으로 일어나면서 NO2 → HNO3로의 산화가 제한되었기 때문으로 이해된다 (Huang et al., 2021).
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        따라서, 서울에서는 NOx 배출이 높음에도 불구하고 HNO3 생성 속도는 낮아, 질산염에 대한 자체 기여농도가 낮은 것으로 추정된다 (Kim et al., 2021b; Kim et al., 2017c). 이를 보다 자세히 살펴보기 위해서는 서울 NOx 배출에 대해 Process Analysis와 같은 진단 모델을 통한 화학 및 에어로졸 반응 과정에 대한 상세 분석이 필요하다. Kim et al. (2021b)과 Kim et al. (2017b)에 따르면, 서울의 NOx 배출량을 삭감하였을 때 PM2.5 농도가 증가하는 NOx-disbenefit 현상이 모사되었으나, 본 연구에서 이용한 표식 기법에서는 앞서 언급하였듯 음의 기여도는 산정되지 않는다.

        한편, 황산염에 대한 자체 기여농도는 서울 전 지역에서 0.1~0.2 μg/m3, 평균 0.1 μg/m3로 모사되어, 인천 (0.2 μg/m3)과 충남 (0.4 μg/m3)의 기여농도에 비해 낮았다. 이는 서울의 SO2 배출이 주변 지역에 비해 상대적으로 낮기 때문으로 판단된다. 암모늄의 경우 자체 기여농도가 1.6 μg/m3으로 주변지역 기여농도 (0.3~0.9 μg/m3)보다 높게 모사되었다. 서울의 NH3 배출밀도가 경기나 인천과 유사하거나 높은 수준이므로, 자체적인 영향이 높은 것으로 판단된다. PPM2.5에 대한 서울 자체의 기여농도가 2.5 μg/m3로 암모늄과 마찬가지로 자체적인 영향이 가장 높았으며, 경기, 충남, 인천이 각각 1.2, 0.4, 0.3 μg/m3의 기여농도를 보였다.

        경기는 서울을 둘러싸고 있으며, 서울 인근에서 배출 밀도가 높고 (그림 2), 인천은 서풍의 영향을 주로 받는 서울의 풍상지역에 위치하기 때문에 서울 PM2.5는 경기와 인천 배출에 의한 기여농도가 높다. 한편, 충남은 경기와 인천에 비해 상대적으로 서울과 먼 거리에 위치하고 있으나, PM2.5 농도와 대부분의 성분 농도에 대해 경기 및 인천과 유사한 수준의 기여농도를 보였다. 이는 충남 북쪽인 당진, 보령, 서산 등에 화력발전, 제철업 등 국내 주요 대형 점오염원이 밀집되어 위치하고 있기 때문으로 판단된다 (Kim et al., 2019; Kim et al., 2016a). 이러한 결과로부터 서울의 PM2.5 농도를 개선하기 위해서는 주변지역과의 협력이 필수적임을 확인할 수 있다.

        배출지역별 서울 PM2.5 구성성분에 대한 월별 기여농도를 그림 6에서 살펴보았다. 서울 월평균 PM2.5 농도에 대한 자체 기여농도는 3.3 (7월)~6.0 μg/m3 (12월) 수준으로 분석되었다. 월별 자체 기여농도는 10~2월 동안 국내 기여농도 중 50% 내외를 차지하였다. 한편, 2016년 동안 주변지역 중에서는 경기의 기여농도가 2.4 (7월)~4.6 μg/m3 (9월)으로 모든 월에 걸쳐 높게 나타났다. 인천의 월별 PM2.5 기여농도는 0.3 (11월)~2.1 μg/m3 (4월) 수준으로, 특히 3~6월에 높은 기여농도를 보였다. 동반연구인 Kim et al. (2021a)과 You et al. (2020)에 따르면, 서울의 배출은 경기와 인천의 연평균 PM2.5 농도에 각각 0.8 μg/m3 (2.8%), 0.5 μg/m3 (1.7%) 기여하였다. 한편, 충남의 월별 PM2.5 기여농도는 0.7~2.6 μg/m3의 수준으로 남풍의 빈도가 높아지는 봄철과 여름철에 높게 분석되었다.

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            The self- and neighboring provincial contributions to the monthly mean PM2.5 and its components in Seoul during the simulation period in 2016.
          
          

          

        

        서울의 질산염에 대한 국내 기여농도는 7~8월에 낮고, 3~4월과 9~12월에 높아지는 계절적 차이를 보였다. 서울의 질산염에 대한 자체 기여농도는 0.1 (7월)~0.6 μg/m3 (4월)로 분석되었으며, 경기의 기여농도는 이보다 3배 이상 높은 0.4 (7월)~1.6 μg/m3 (3월)로 모사되었다. 경기의 기여농도는 서울 질산염에 대한 국내 기여농도의 40%에 해당하는 양으로, 그림 5에 보인 바와 같이 경기의 NOx 배출이 서울의 질산염 농도에 중요한 인자임을 의미한다. 이와 관련하여 Kim et al. (2021d) 연구에서는 수도권 경유차의 NOx 배출량 (수도권 전체 NOx 배출량의 48%)을 감소시키는 경우, 겨울철 질산염 농도가 증가하는 것으로 모사되었지만, 다른 오염원의 NOx 배출량을 추가로 감소시킨 (수도권 NOx 배출량의 62% 저감) 모사에서는 동 기간에 대해 질산염 농도가 감소하는 것으로 나타났다. 즉, 서울의 경우 높은 NOx 배출량으로 인해 50% 이내의 NOx 배출량 저감 시 겨울철 동안 NOx disbenefit 효과가 발생할 수 있을 것으로 예측되나, 60% 이상의 NOx 배출량 저감은 서울 질산염 농도 감소에 효과적일 것으로 보인다. 따라서, PM2.5 개선대책 수립 시 질산염을 감소시킬 수 있는 충분한 NOx 배출량 저감이 필요하며, 정책 수립 과정에서 배출 저감량에 따른 농도 감소 효과를 면밀히 살펴볼 필요가 있다.

        한편, 서울의 연평균 황산염 농도는 6.5 μg/m3로 모사되었으며, 이 가운데 1.0 μg/m3만이 국내 기여농도로 분석되어, 대부분이 국외 배출에 의한 것으로 나타났다. 다만, 이는 앞서 언급한 바와 같이 최근 중국의 SO2 배출이 50% 이상 감소한 것을 감안하면, 국외 기여농도가 감소하였을 것으로 추정된다. 황산염에 대한 국내 기여농도는 10~2월에는 0.5 μg/m3 이내로 작게 나타나지만, 6~9월에는 1.5 μg/m3 이상으로 높게 분석되었다. 이는 질산염의 계절특성과는 반대인 것으로 (Bae et al., 2020a), 여름철에는 광화학 반응이 활발해져, O3과 H2O2와 같은 산화제 증가 및 이로 인한 SO2의 황산염으로의 전환이 증가하기 때문이다 (Seinfeld and Pandis, 2016). 국내 기여농도 중에서도 그림 6에 보인 바와 같이 충남의 월별 기여농도가 0.1~0.8 μg/m3 수준이며, 여름철에 높다. 특히, 황산염에 대한 충남 기여농도는 서울, 경기, 인천 기여농도의 합보다도 크게 모사되었다.

        황산염과 질산염이 각각 특정 계절에 높은 기여농도를 보인 것과 달리, 암모늄은 황산염 및 질산염의 생성과 모두 관련이 있는 바, 계절에 관계없이 국내 기여농도가 3.0 μg/m3 내외로 꾸준히 높게 나타났다. 특히, 자체 기여농도가 월별로 0.9~2.0 μg/m3의 분포를 보여 가장 주요하였으며, 그 다음으로는 경기 기여농도가 0.6~1.2 μg/m3으로 높았다. 암모늄의 기여농도와 황산염 및 질산염 기여농도를 당량비로 비교하면, 암모늄의 국내 및 서울의 기여농도가 상대적으로 더 높게 나타난다. 이는 국외로부터 HNO3와 같은 질산염 전구물질이 국내에 유입된 후, 국내에서 발생되는 NH3와 반응한 결과로 이해된다 (Kim et al., 2021b; Kim et al., 2021c). PPM2.5에 대한 월별 국내 기여농도는 3.8 (5월)~6.2 μg/m3 (12월)로 분석되었으며, PM2.5 농도가 높아지는 겨울철 동안 자체 기여농도가 높은 경향을 보였다. 1차 오염물질은 배출지역에서 가장 높은 기여도를 보이는 바 (Kim et al., 2017a; Kim et al., 2017b), 서울의 자체 기여농도가 1.9 (5월)~3.8 μg/m3 (12월)로 주요하였다.

      

      
        3. 5 자체 및 주변지역 배출량의 서울 PM2.5 전환율
        서울의 PM2.5 성분 농도에 대한 서울, 경기, 인천, 충남 배출량의 전환율 (=서울에 대한 기여 농도 / 각 지역의 배출량)을 검토하였다. 전환율은 단위 배출량당 PM2.5 성분농도로의 전환 비율, 즉 단위 배출량당 기여농도로 이해될 수 있다 (Kang et al., 2021; Moon and Seo, 2018). 따라서 각 배출지역의 전환율 비교는 동일 배출량 저감 시 서울의 PM2.5 저감에 효율적인 배출 관리대상을 파악할 수 있다. 또한, 배출량 자료의 불확도 개선 및 배출량 변화를 반영하여 서울 PM2.5농도에 대한 지역별 기여농도를 재산정할 수 있다.

        월별 NOx → NO3- 전환율 (이하 ‘NOx 전환율’)의 연평균 값은 서울과 경기가 0.06 μg/m3/KTPM (Kilotons per month), 인천이 0.08 μg/m3/KTPM, 충남이 0.05 μg/m3/KTPM로 산정되었다. 그림 5와 6에서 서울에 대해 경기의 질산염 기여농도가 높았던 것과 달리, 단위 배출량당 영향은 인천이 가장 높은 값을 보였다. 월별 NOx 전환율은 모든 배출지역에 대해 3~5월, 9~10월에 높고, 7~8월에 낮은 경향이 나타났다 (그림 7). 특히, 인천의 NOx 전환율은 1~9월까지 서울에 비하여 최대 2배가량 높게 산정되었다. 이는 지역별 단위 NOx 배출량 감축 시, 서울의 질산염 농도 개선에는 인천 NOx 배출량 저감이 가장 효율적임을 의미한다. 1~9월 동안의 인천의 월별 NOx 전환율이 경기의 NOx 전환율에 비하여 최대 2.0~1.0배 높음에도 불구하고, 경기의 NOx 배출량이 인천에 비해 4배가량 높아 (표 1), 서울 질산염에 대한 경기 및 인천의 기여농도는 각각 1.0, 0.3 μg/m3으로 경기가 3배 이상 높았다. 이처럼 전환율이 높다 하더라도, 총 배출량이 작은 경우 기여농도는 작을 수 있으므로, PM2.5 농도 관리 측면에서는 전환율과 기여농도를 모두 고려할 필요가 있다.

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Monthly emission-to-concentration conversion rates of NOx, SO2, NH3, PPM2.5 emissions from Seoul, Gyeonggi, Incheon, and Chungnam to nitrate, sulfate, ammonium, and PPM2.5 in Seoul during the simulation period of 2016.
          
          

          

        

        
          Table 1. 
				
          

          
            Air pollutants emissions by provinces in the Clean Air Policy Support System (CAPSS) 2016.
            (unit: tons/year)

          
          

        

        
          
            
              	
              	CO
              	NOx
              	SO2
              	PM2.5
              	VOCs
              	NH3
            

          
          
            	Seoul
            	56,275 (7)
            	73,042 (6)
            	4,039 (1)
            	2,524 (3)
            	63,098 (6)
            	3,946 (1)
          

          
            	　Combustion in energy industries
            	363
            	304
            	2
            	6
            	49
            	12
          

          
            	　Non-industrial combustion plants
            	10,028
            	20,273
            	3,730
            	157
            	672
            	278
          

          
            	　Combustion in manufacturing industries
            	79
            	254
            	15
            	1
            	11
            	4
          

          
            	　Production processes
            	-
            	-
            	-
            	-
            	-
            	17
          

          
            	　Energy storage and distribution
            	-
            	-
            	-
            	-
            	419
            	-
          

          
            	　Solvent use
            	-
            	-
            	-
            	-
            	51,170
            	-
          

          
            	　Road transportation
            	37,686
            	38,071
            	22
            	530
            	7,690
            	573
          

          
            	　Non-road transportation
            	6,853
            	13,419
            	100
            	618
            	1,687
            	4
          

          
            	　Waste treatment and disposal
            	100
            	692
            	169
            	12
            	1,229
            	3
          

          
            	　Agriculture
            	-
            	-
            	-
            	-
            	-
            	572
          

          
            	　Other sources & sinks
            	960
            	23
            	-
            	35
            	80
            	2,483
          

          
            	　Fugitive dust
            	-
            	-
            	-
            	1,065
            	-
            	-
          

          
            	　Biological combustion
            	207
            	7
            	0
            	100
            	91
            	0
          

          
            	Gyeonggi
            	131,070 (16)
            	203,655 (16)
            	15,415 (4)
            	11,127 (11)
            	185,131 (18)
            	46,428 (15)
          

          
            	Incheon
            	37,856 (5)
            	49,389 (4)
            	12,368 (3)
            	2,247 (2)
            	52,014 (5)
            	6,958 (2)
          

          
            	Chungnam
            	64,146 (8)
            	134,889 (11)
            	81,843 (23)
            	18,822 (19)
            	73,310 (7)
            	49,585 (16)
          

          
            	Rest of South Korea
            	505,696 (64)
            	787,335 (63)
            	245,285 (68)
            	65,528 (65)
            	650,475 (64)
            	194,384 (65)
          

          
            	Total
            	795,044
            	1,248,309
            	358,951
            	100,247
            	1,024,029
            	301,301
          

        

        
          
            Each provincial emission’s relative ratio to South Korean total emissions is in parentheses (unit: %).
          

        

        

        서울에 대한 연평균 SO2 → SO42- 전환율 (이하 ‘SO2 전환율’)은 서울에서 0.36 μg/m3/KTPM이며, 경기, 인천, 충남 배출에 의한 SO2 전환율은 각각 0.08, 0.16, 0.05 μg/m3/KTPM로 분석되었다. 서울에 대한 겨울철 SO2 전환율은 서울 자체 지역에서 가장 높았다. 한편, 4~8월 인천의 SO2 전환율 또한 서울과 유사하거나 소폭 낮은 값을 보였다. 서울에 대한 충남의 SO2 전환율은 타 지역에 비해 낮은 값을 보이나, 충남 SO2 배출량이 타 지역에 비해 5~21배 높기 때문에 기여농도가 높다. 따라서 황산염 농도 저감을 위해서는 서울 자체뿐만 아니라 인천과 충남 지역에서의 저감이 모두 중요하다고 할 수 있다.

        그 외 NH3 → NH4+의 전환율 (이하 ‘NH3 전환율’)과 PPM2.5 → PPM2.5의 전환율 (이하 ‘PPM2.5 전환율’)은 서울지역의 자체 전환율이 가장 높게 분석되었다. 특히, PPM2.5는 앞서 언급한 바와 같이 1차 오염물질로, 배출지역에서 자체 기여도가 높기 때문이다 (Kang et al., 2021; Kim et al., 2017c). 전환율의 크기로부터 서울 PM2.5 농도에 대한 전구물질별 단위 배출량 당 영향은 PPM2.5 성분에 대해 가장 높았다.

      

      
        3. 6 서울 주변지역과의 PM2.5 상호 기여농도
        주변지역 배출이 서울 PM2.5에 영향을 주는 것과 마찬가지로 서울 배출 또한 주변지역의 PM2.5 농도에 기여한다. 서울의 배출은 자체지역에서 가장 높은 PM2.5 기여농도를 보이지만, 연간 주 풍향인 북서풍의 영향 하에 남동쪽으로 넓은 지역에 걸쳐 영향을 보였다 (그림 8). 서울에서 배출되는 오염물질은 인천, 경기의 대부분 시군, 그리고 충북과 강원 일부 지역의 PM2.5 농도에 0.8 μg/m3 이상 기여하였다. 이는 연평균 대기환경기준인 15 μg/m3의 5%에 해당하는 양이다.

        
          
          

          Fig. 8. 
				
          

          
            The out-going contributions of the emissions released from Seoul to the annual mean (a) PM2.5, (b) sulfate, (c) nitrate, (d) ammonium, and (e) PPM2.5 concentrations in the surrounding local authorities during the simulation period of 2016.
          
          

          

        

        성분별로 살펴보면, 서울에서 상대적으로 배출량이 낮은 SO2의 경우 자체 및 주변지역의 황산염에 대한 기여농도는 0.07 μg/m3 이하로 낮게 평가되었다. 서울의 NOx 배출량은 앞서 언급된 바와 같이 질산염 농도에 자체 기여농도보다 풍하 지역인 경기 여주 및 구리에 대해 0.4 μg/m3로 더욱 높았으며, 그 외에도 경기와 강원 일대에서 높은 기여농도를 보였다. 이처럼 서울에서 배출되는 NOx의 경우 다른 전구물질과는 구별되는 기여농도의 공간분포를 보인다.

        한편, 기초 지자체 수준에서 주변지역 배출량의 서울 PM2.5 및 성분농도에 대한 기여농도는 그림 9와 같다. 배출지역 표식 시, 인천의 경우 각 기초 지자체를 구분하지 않아 다른 지역에 비해 서울에 대해 높은 기여농도를 미치는 것으로 보이나, 경기 기초 지자체 기여농도의 합과 비교하면 낮은 수준이다 (그림 5와 6). 경기의 기초 지자체 중에서는 서쪽에 위치한 지역들이 주로 서울 PM2.5 농도에 영향을 주었으며, 충남 중에서는 당진, 서산, 태안에서 주로 서울에 대한 높은 기여농도를 보였다. 해당 지자체들은 그림 2에서도 배출밀도가 높게 나타난다. 당진, 서산, 태안은 특히 황산염과 질산염 성분에 주요하게 기여하였으며, 그 중에서도 황산염은 당진의 기여농도가 서울 자체 기여농도보다도 높게 분석되었다. 한 가지 특이한 점은, 황산염과 질산염에 대해 충북의 단양에서 서울에 기여하는 농도가 각각 0.6, 0.1 μg/m3로 서울과 인접하고 배출량이 높은 경기 일부 기초 지자체와 유사한 수준을 보였다. 단양은 시멘트 관련 배출원이 위치한 지역으로, 해당 지역에서 다량의 NOx 배출이 집중적으로 이루어지는 것으로 알려진 바 있다 (Kim et al., 2020).

        
          
          

          Fig. 9. 
				
          

          
            The contributions of the emissions released from Seoul and its surrounding local authorities to the annual mean (a) PM2.5, (b) sulfate, (c) nitrate, (d) ammonium, and (e) PPM2.5 concentrations in Seoul during the simulation period of 2016. In case of Incheon, the contributions of local authorities in the province are not separately presented.
          
          

          

        

        서울 PM2.5농도에 대해 서울 자체와 주변지역에서 배출되는 대기오염물질의 2016년 평균 기여농도를 요약하여 그림 10에 보였다. 서울은 주변 시도보다 높은 자체 PM2.5 기여농도를 보였다. 다만, 경기, 인천, 충남의 PM2.5 기여농도를 합산할 경우 자체 기여농도에 비해 1.3배가량 높았다. 백령도 대기환경연구소에 대해 분석기간 동안 관측과 모사의 농도차를 이용하여 보정한 국외 기여농도는 연평균 15.8 μg/m3로 분석되었다. 한편, 최근 겨울철 PM2.5 농도 저감을 위해 수행하고 있는 계절관리제 시행기간 (12~3월) 동안의 기여농도를 분석하기 위하여 본 연구의 분석 기간인 2016년 1~3월, 그리고 12월에 대해 기간을 한정하여 살펴보았다. 계절관리제 기간 동안 서울의 PM2.5 농도는 34.5 μg/m3이며, 이 중 국외 기여농도는 26.2 μg/m3으로 1년 평균 국외 기여농도에 비하여 높았다 (그림 5). 계절관리제 기간 동안 서울 자체 기여농도는 5.1 μg/m3이었으며, 이는 경기, 인천, 충남의 기여농도를 더한 5.7 μg/m3과 유사한 수준이다.

        
          
          

          Fig. 10. 
				
          

          
            Summary of inter-provincial contributions to the PM2.5 concentrations in Seoul during (a) the simulation period of 2016, and (b) the PM2.5 seasonal management. Circles depict the PPM2.5 and inorganic ions ratio of contribution to Seoul from each source regions. Foreign contributions were adjusted by the difference of observed and simulated PM2.5 concentration in Baengnyeong supersite.
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구에서는 2016년을 대상으로 서울과 인근 지자체 배출에 의한 PM2.5 상호 기여농도를 분석하였다. 2016년 평균 서울 PM2.5 농도에 대한 국내 기여농도는 11.8 μg/m3이었으며, 국외 기여농도는 15.8 μg/m3로 모사되었다. 월평균 서울 PM2.5 농도에 대한 국내 기여농도는 9.4~14.7 μg/m3 수준으로, 국내 자체적인 노력으로 인해 감소시킬 수 있는 PM2.5 농도의 폭이 작지 않았다. 다만, 북서풍의 영향이 강해지는 겨울철에는 국외 기여율이 높아짐에 따라, 겨울철 고농도 PM2.5 개선을 위해서는 국내 및 국외 배출량이 함께 저감되어야 할 것으로 판단된다.

      연평균 PM2.5 농도에 대한 서울의 자체 기여농도는 4.5 μg/m3, 경기, 인천, 충남의 기여농도는 각각 3.3, 1.1, 1.5 μg/m3으로 모사되었다. 겨울철 PM2.5 계절관리제 기간 동안에는 자체 영향이 5.1 μg/m3로 소폭 증가하였으나, 그럼에도 불구하고 주변지역으로부터의 기여농도가 자체 기여농도보다 높게 분석되었다. 이처럼, 서울 PM2.5 농도에 대한 국내 기여농도 중, 서울 자체 영향은 38% 수준으로 주변 및 그 외 지역으로부터의 영향이 더욱 크게 나타났다. PM2.5 성분별로는, 암모늄과 PPM2.5 농도에 대해서는 서울 자체 배출에 의한 기여농도가 각각 1.6, 2.5 μg/m3로 주요하였다. 황산염에 대해서는 충남의 기여농도가 0.4 μg/m3로, 서울 (0.1 μg/m3), 경기 (0.1 μg/m3), 인천 (0.2 μg/m3)의 기여농도를 모두 합친 것에 비해 크게 분석되었다. 서울 질산염에 대한 기여농도는 서울 자체 (0.3 μg/m3)보다 경기 (1.0 μg/m3)와 충남 (0.5 μg/m3) 배출의 영향이 높게 나타났다. 한편, 서울의 높은 NOx 배출량의 영향은 자체 기여농도보다 풍하 지역인 경기 여주와 구리에서 0.4 μg/m3로 더욱 높게 나타났다.

      본 연구 결과들을 종합하면, 서울의 PM2.5 농도는 자체 기여농도보다는 국외와 주변 지역으로부터의 영향을 크게 받으며, 서울의 배출 또한 주변지역의 PM2.5 농도에 작지 않은 기여농도를 보였다. 따라서, 서울의 PM2.5 농도를 효과적으로 관리하기 위해서는 자체적인 배출 저감 노력뿐만 아니라 주변지역과의 상호 협력을 통한 동반 저감이 필수적일 것으로 사료된다. 또한, 전구물질별 PM2.5 기여농도의 차이를 고려한 전략적인 정책마련이 필요하다. 본 연구에서는 모사 재현성의 한계로 연평균 SOC 농도에 대한 분석은 제외하였으나, 향후 배출 및 모델 자체의 불확도 개선을 통해 SOC 성분에 대한 추가적인 연구가 필요할 것으로 판단된다.
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          Supplementary Materials
          
            Table S1. 
				
            

            
              Air pollutants emission densities by provinces in the CAPSS 2016.
              (unit: tons/year/km2)

            
            

          

          
            
              
                	
                	CO
                	NOx
                	SO2
                	PM2.5
                	VOCs
                	NH3
              

            
            
              	Seoul
              	92.99
              	120.69
              	6.67
              	4.17
              	104.26
              	6.52
            

            
              	Incheon
              	35.63
              	46.48
              	11.64
              	2.11
              	48.95
              	6.55
            

            
              	Gyeonggi
              	12.87
              	20.00
              	1.51
              	1.09
              	18.18
              	4.56
            

            
              	Gangwon
              	2.65
              	4.96
              	1.06
              	0.23
              	1.53
              	0.76
            

            
              	Chungnam
              	7.80
              	16.40
              	9.95
              	2.29
              	8.91
              	6.03
            

            
              	Chungbuk
              	6.47
              	9.86
              	1.22
              	0.53
              	5.42
              	2.25
            

            
              	Sejong
              	11.71
              	13.43
              	0.32
              	0.95
              	14.49
              	6.99
            

            
              	Daejeon
              	21.32
              	29.15
              	1.58
              	1.12
              	28.82
              	1.54
            

            
              	Jeonnam
              	5.15
              	8.59
              	5.05
              	1.11
              	7.08
              	3.33
            

            
              	Jeonbuk
              	5.27
              	5.06
              	0.83
              	0.43
              	8.84
              	4.04
            

            
              	Gwangju
              	18.16
              	25.84
              	0.70
              	1.23
              	33.05
              	1.95
            

            
              	Daegu
              	22.62
              	34.08
              	4.74
              	1.60
              	35.38
              	2.01
            

            
              	Busan
              	30.38
              	64.25
              	14.00
              	3.30
              	53.12
              	2.27
            

            
              	Ulsan
              	29.84
              	48.29
              	46.39
              	2.36
              	91.25
              	14.27
            

            
              	Gyeongnam
              	5.28
              	9.68
              	2.93
              	0.53
              	10.23
              	2.41
            

            
              	Gyeongbuk
              	4.87
              	5.77
              	2.07
              	1.19
              	4.47
              	1.80
            

            
              	Jeju
              	7.03
              	10.11
              	1.14
              	0.66
              	5.83
              	4.34
            

          

          

        

        
          
          
            
            

            Fig. S1. 
				
            

            
              Time series of observed and simulated daily mean of 10-m wind speed, and 2-m temperature at Seoul ASOS station, and concentrations of PM2.5, SO2, and NO2 concentration over South Korea during 2016. Dotted line and red solid line indicate observed and simulated data, respectively.
            
            

            

          

        

        
          
          
            
            

            Fig. S2. 
				
            

            
              Windrose based on hourly meteorology simulation result at Seoul ASOS station for (a) Annual, (b) Spring (February~April), (c) Summer (May~July), (d) Autumn (August~October), and (e) Winter (November~January).
            
            

            

          

        

        
          
          
            
            

            Fig. S3. 
				
            

            
              Simulated annual mean PM2.5 concentration (left), domestic contribution (middle), and foreign relative contribution (right) during the simulation period of 2016.
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