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            Abstract
          
        

        
          The annual mean PM2.5 concentration in Ulsan, the largest industrial city in South Korea, still does not meet the national ambient air quality standard (15 μg/m3) while the PM2.5 concentrations have recently shown a decreasing trend. In this study, we identified the major contributors to PM2.5 concentrations in Ulsan for the year of 2016 using the Comprehensive Air quality Model with eXtensions with Particulate Source Apportionment Technology (CAMx-PSAT). The foreign and domestic contributions to the annual PM2.5 concentration in Ulsan were 11.3 μg/m3, 11.6 μg/m3, respectively. The average of self-contribution was 6.8 μg/m3 in Ulsan, while Nam-gu where the Ulsan·Mipo national industrial complex are located had the highest self-contribution (13.0 μg/m3, 75% of domestic contributions) among five local authorities in Ulsan. The contributions of Gyeongbuk, one of the neighboring provinces, to the annual mean PM2.5 in Ulsan was the highest (1.4 μg/m3) for the year, followed by Gyeongnam (0.6 μg/m3), Chungnam (0.5 μg/m3), Busan (0.4 μg/m3), and Daegu (0.2 μg/m3). It was confirmed that the contributions were affected by prevailing winds in and around Ulsan. During the warm season (April to July), the self-contribution was 2.5 times higher than the neighboring provincial contribution even though the PM2.5 contributions of Busan and Gyeongnam, locating in the south and west of Ulsan, have increased during the warm season. For the rest of the year, the self- and neighboring provincial contributions were similar to 5.1 and 4.8 μg/m3, respectively. Note that uncertainties in the emissions inventory used in this study (i.e., Clean Air Policy Support System 2016) have clearly led to the over-predictions of the PM2.5 and SO2 in Nam-gu, Ulsan. It is, therefore, a prerequisite to have the local emissions that can explain the current air pollution in the area prior to developing a comprehensive air quality improvement plan.
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      1. 서 론
      울산은 1962년 이후 울산항을 중심으로 울산·미포, 온산 국가산업단지가 형성되면서 우리나라 대표적인 산업도시가 되었으나, 이로 인한 지속적인 대기질 악화와 심각한 환경문제가 발생하면서 1986년 대기특별대책지역으로 지정되었다 (UMC, 2020a). 이후 울산시는 대기오염 도시의 이미지를 벗어나기 위해 사업장에 대한 엄격한 배출허용기준 적용, 선박 배출원 관리, 저유황과 청정연료 사용 등 다양한 대기환경 정책을 지속적으로 시행하였다 (UMC, 2020b; Lee et al., 2011). 그 결과 2018년 이후 초미세먼지를 제외한 대기오염물질 (SO2, NO2, PM10)에 대해 연평균 대기환경기준을 만족하고 있다 (MOE, 2020).

      울산의 연평균 초미세먼지 (PM2.5; Particulate matter of which diameter is less than 2.5 μm) 농도는 측정이 시작된 2015년에 25 μg/m3이었고, 이후 23~25 μg/m3의 농도 범위를 보이다가 2019년에는 20 μg/m3로 국내 주요 대도시 중 가장 낮은 농도를 기록하였다 (MOE, 2020). 하지만 여전히 울산의 PM2.5 농도는 연평균 대기환경기준 (15 μg/m3)을 5 μg/m3이나 초과하고 있어 울산과 주변지역의 PM2.5와 전구물질에 대한 체계적이고 효율적인 배출관리가 필요하다. 더욱이 울산은 배출원이 밀집된 산업단지가 거주지역과 인접하여 PM2.5 노출에 따른 시민들의 건강영향에 대한 우려가 높고 이에 대한 대책마련이 시급하다 (Oh et al., 2018; Choi et al., 2006).

      울산은 지리적으로 한반도 동쪽 연안에 위치하고, 울산만을 제외하고는 산으로 둘러싸여 수도권이나 국내 주변 시도와는 다른 대기오염 농도 특성을 가질 수 있다 (Lee et al., 2014; Lee et al., 2013). Nguyen et al. (2018)은 울산에서 측정된 PAHs (Polycyclic Aromatic Hydro carbons) 농도 분석 결과, 외부 유입에 의한 PM2.5 고농도 발생 외에도 연중 산업단지에서 배출된 독성물질의 영향을 받고 있으므로, 울산 자체 배출관리의 중요성을 언급하였다. Oh et al. (2016)에서는 대기질 모사와 측정 농도를 토대로 울산 대기오염물질 공간분포를 계절별로 분석하였는데, 산업단지를 중심으로 고농도 분포가 뚜렷하고 여름을 제외하고는 연중 우세한 북서풍으로 산단 배출에 의한 대기오염이 내륙 일부지역으로 제한되었음을 보여주었다. 이처럼 좁은 지역에 밀집된 대규모 산업단지로 인해 울산의 PM2.5 농도는 자체 배출의 기여가 가장 클 것으로 예상되나, 이에 대해 정량적 평가는 부족하다. Ju et al. (2018)에서 2014년 울산을 포함한 동남권역 PM2.5 농도에 대한 주요 지자체의 자체 기여도와 상호 기여도를 분석한 바 있으나, 최근 국가배출목록의 업데이트와 전국 3 km 수평해상도의 고해상도 대기질 모사가 가능해진 만큼 울산 PM2.5 농도에 대한 자체 및 외부 지역 배출에 의한 기여도를 보다 세밀하게 파악할 필요가 있다.

      본 연구에서는 2016년을 대상으로 CAMx (Comprehensive Air Quality Model with eXtension) - PSAT (Particulate Source Apportionment Technology) 모사를 이용하여 울산의 PM2.5 및 구성성분 농도에 대한 지역별 배출 기여도를 정량적으로 제시하였다. 먼저 국외와 국내 배출에 의한 기여농도를 구분하여 살펴보았고, 국내 배출에 대해서는 울산의 자체 배출에 의한 기여농도와 주변 시도 (부산, 경남, 경북 등) 배출에 의한 기여농도를 비교·분석하였다. 이를 통해 향후 울산에서 주변 지역 및 국내 배출량 저감에 따라 가능한 PM2.5 농도 개선 정도를 추정하였으며, 관측-모사 농도 비교를 통해 현재 울산지역 국가배출목록의 불확도와 향후 정확한 대기질 관리를 위해 우선적으로 개선이 필요한 배출 부문에 대해 논의하였다.

    

    

  
    
      2. 연구 방법
      
        2. 1 대상지역
        한반도 동남 연안에 위치한 울산은 총 인구 1,157,864명, 면적은 1,062.04 km2로 서쪽으로는 경남 밀양과 경북 청도군, 남쪽으로는 부산과 양산, 북쪽으로는 경주와 접하고 있다 (UMC, 2021) (그림 1). 행정구역은 4개의 구 (중구, 남구, 동구, 북구)와 1개의 군 (울주군)으로 구분되어 있다. 이 중 울주군이 전체 면적의 약 71.4%로 가장 넓으나, 6.9%의 면적을 차지하는 남구에 울산 전체 인구의 약 28% (32.6만 명)가 집중되어 높은 인구밀도를 보인다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            (a) The location of Ulsan, and (b) a precise topography, industrial areas, main roads, and five local authorities (Jung-gu, Nam-gu, Dong-gu, Buk-gu, and Ulju-gun) in Ulsan. The blue square in (a) indicates the modeling domain at a horizontal grid resolution of 3-km. The blue and black circles in (b) indicate the urban air quality monitoring sites and the Young-nam super site in Ulsan, respectively. The red triangle is the Ulsan weather station.
          
          

          

        

        울산은 태백산맥의 남단부에 자리잡고 있어 서쪽과 북쪽으로는 해발고도 1,000 m 이상의 높은 산들이 많고, 동쪽 연안으로 갈수록 지형고도가 낮아지는 특징을 보인다. 이 때문에 울산만을 중심으로 울산항과 대규모 산업단지들이 조성되어 있는데, 대표적 산업단지는 울산·미포 국가산업단지와 온산 국가산업단지이다. 울산·미포 국가산업단지는 화학제품 관련 산업이 전체의 34%로 가장 높은 비중을 차지하고, 운송장비 19%, 석유정제와 자동차 산업이 각각 15%를 차지한다 (UMC, 2021). 반면 온산 국가산업단지는 석유화학 및 금속 관련 사업장이 주로 분포한다 (석유정제 31%, 1차금속 21%, 화학제품 19% 차지).

        본 연구에서 사용된 CAPSS 2016년 배출량을 기반으로 울산과 인접 지자체의 배출량 분포를 살펴보면 울산의 NOX와 SOX 배출량은 각각 51,233 TPY (ton per year), 49,214 TPY로, 부산, 대구와 비교하면 NOX는 각각 1.0배, 1.7배로 유사한 수준이나 SOX의 경우 각각 4.6배, 11.8배로 매우 많다. 특히 SOX 배출량은 경남과 경북보다 많으며, 충남과 비교하면 약 60% 수준이다. 뿐만 아니라, 울산의 연간 VOC 배출량은 96,801 TPY로 상당히 많은데 이는 경남 및 경북의 VOC 배출량과 비슷한 수준이고, 단위면적당 배출량인 배출밀도 (91.6 TPY/km2) 기준으로는 서울 (104.26 TPY/km2) 다음으로 전국에서 두 번째로 높다.

        울산의 기초 지자체 중에서 남구의 NOX, SOX, VOC, NH3, PPM2.5 배출량은 울산 전체 배출량의 각각 52.7%, 61.2%, 51.5%, 51.4%, 49.8%로 높은 비중을 차지한다. 남구의 경우, 그림 1에서 제시하였듯이 대규모 국가산업단지에 석유정제 및 화학업종이 다수 위치하고 있어 대기오염물질 배출이 많은 것으로 파악된다. 남구 다음으로는 울주군의 NOX, SOX 배출량이 각각 31%, 37%로 높은데 울주군 동쪽 해안에는 온산 국가산업단지가 위치한다.

        2016년 울산의 연평균 풍속은 2.1 m/s로, 여름철 (6~8월)과 겨울철 (12~2월)의 평균 풍속은 각각 1.8 m/s, 2.3 m/s 수준이었다 (울산 기상대 기준, 관측지점 위치는 그림 1 참고). 대기오염물질의 확산 방향과 관련이 있는 울산의 풍계는 연중 북북서풍 (17.8%)과 북서풍 (14.9%)의 빈도가 가장 높았고, 모든 계절별 풍향 역시 북북서풍 또는 북서풍의 빈도가 가장 높았다 (그림 2, 부록 그림 S1 참고). 하지만 4~7월에는 여름계절풍의 영향으로 인해 남동계열의 바람 빈도가 다른 계절에 비해 상대적으로 높아지는 특징을 보인다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Monthly variations of frequency of wind directions observed at the Ulsan weather station during 2016.
          
          

          

        

        본 연구에서 울산의 PM2.5 농도 분석 및 대기질 모사의 결과 검증을 위해 사용된 도시대기측정소는 총 14지점이고, 울주군에 4지점, 북구 2지점, 동구 1지점, 남구 6지점, 중구 1지점이 위치하고 있었다 (2016년 기준, 그림 1 참고). 이 중 PM2.5 농도가 유효한 측정지점은 총 6지점이었다. 이와 함께 PM2.5 성분농도는 울산 중구에 위치한 영남권 대기환경연구소에서 수집된 값을 이용하였다.

      

      
        2. 2 대기질 모사 및 기여도 분석 방법
        본 연구에 사용된 CAMx 모델은 미국 Ramboll사에서 개발한 모델 (Ramboll-Environ, 2021)이며, 버전은 6.1이다. CAMx 모델은 CMAQ (The Community Multi-scale Air Quality) 모델과 함께 전 세계적으로 가장 널리 사용되는 광화학 대기질 모델로, 1, 2차 가스상 및 입자상 대기오염물질, 수은, 독성물질에 대한 모사가 가능하고 대기정책 평가에 유용한 다양한 기여도 분석 및 진단 도구들을 제공하고 있다. CAMx 모사 시 설정한 옵션의 경우, gas-phase chemistry는 SAPRC99 (Statewide Air Pollution Research Center, Version 99; Carter, 1999)을 사용하였고, 수평이류는 Piece-wise Parabolic Method (Colella and Woodward, 1984), Aerosol Chemistry는 SOAP (Strader et al., 1999)와 Static 2-mode (Coarse-Fine Scheme) for size distribution (ENVIRON International Corporation, 2014)을 적용하였다.

        CAMx 모사영역은 국외 지역에서 배출되는 대기오염물질을 고려하기 위해 동북아 영역 (174×128 격자, 27 km 수평해상도)과 한반도 영역 (71×89 격자, 9 km 수평해상도), 그리고 울산을 포함한 국내 기초 지자체별 배출량에 대한 기여도를 분석하기 위한 남한 영역 (119×173 격자, 3 km 수평해상도)으로 구성하였다. 모사연도는 ‘미세먼지 관리 종합계획’과 ‘권역별 대기환경관리 기본 계획’ 수립시 분석된 국가배출목록 기준연도 및 대기질 모사의 대상연도와 동일한 2016년으로 설정하였다. CAMx 모델의 배출량 입력자료의 경우, 국외지역은 CREATE 2015 (Comprehensive Regional Emissions inventory for Atmospheric Transport	Experiment 2015), 남한에 대해서는 Clean Air Policy Support System 2016 (NAIR, 2019)을 Sparse Matrix Operator Kernel Emissions (SMOKE; Benjey et al., 2001) 모델 버전 3.1을 이용하여 생성하였다. 자연 배출량의 경우, 식생정보를 입력한 Model of Emissions of Gases and Aerosols from Nature (MEGAN; Guenther et al., 2006) 버전 2.04를 이용하여 산정하였다.

        기상 입력자료는 Weather Research and Forecasting (WRF) 버전 3.9.1 (Skamarock et al., 2008)을 이용하였으며, WRF 모델의 초기/경계조건은 National Centers for Environmental Prediction (NCEP)에서 제공하는 1.0°×1.0° 격자, 6시간 간격의 FNL Operational Global Analyses 자료를 사용하였다. 미세물리방안은 WSM6 (Lim and Hong, 2010), PBL 방안은 YSU (Hong et al., 2006)를 적용하였다. 보다 상세한 대기질 모사 수행 방법은 동반논문 (You et al., 2020)을 참고할 수 있다.

        울산의 PM2.5 기여도 분석은 CAMx 모델에서 제공하는 PSAT (Yarwood et al., 2007) 방법을 이용하였다. 울산을 포함하여 울산의 PM2.5 농도에 영향을 주는 국내 지자체별 기여도를 산출하기 위하여 모사영역 중 남한 영역 (3 km 수평해상도)에서 각 시군별 (160개 지자체) 대기오염물질 배출량 (1차 PM2.5, NOX, SOX, NH3, VOC 등)을 표식하고 추적하였다. 울산의 PM2.5 기여도는 국외로부터의 대기오염물질 장거리 수송에 의한 PM2.5 기여농도 (‘국외 기여농도’)와 국내 배출에 의한 PM2.5 기여농도 (‘국내 기여농도’)를 우선적으로 구분하였다. 국외 기여농도는 모사된 PM2.5 농도에서 표식된 국내 배출에 의한 기여농도를 제외한 값으로 산출하였다. 국내 기여농도에 대해서는 울산에서 배출된 대기오염물질에 의한 PM2.5 기여농도로 정의된 ‘자체 기여농도’와 울산이 아닌 주변 시도에 의한 PM2.5 기여농도를 의미하는 ‘주변 시도 기여농도’로 구분하였다. 이때 주변 시도 기여농도의 경우, 국내 17개 광역 지자체 중 울산 PM2.5 농도에 상대적으로 영향을 크게 준 것으로 파악된 부산, 대구, 경상남도 (경남), 경상북도 (경북), 충청남도 (충남)에 대해 제시하였다.

        PM2.5 구성성분은 1차 PM2.5 (Primary PM2.5; PPM2.5), 질산염 (NO3-), 황산염 (SO42-), 암모늄 (NH4+)에 대해 분석하였고, PM2.5 전구물질의 단위 배출량당 기여농도로의 전환 정도를 의미하는 배출-농도 전환율 (Emission-to-concentration conversion rate) (Kang et al., 2021; Kim et al., 2017a)을 함께 제시하여 울산의 단위 배출량 저감에 따른 PM2.5 농도의 개선효과 정도를 추정하였다.

      

    

    

  
    
      3. 연구 결과
      
        3. 1 국외 및 국내 배출에 의한 PM2.5 기여농도
        울산의 2016년 연평균 PM2.5 모사 농도는 24.2 μg/m3 (연평균 관측 농도 23.2 μg/m3)이었고, 지역별로는 울산항과 울산·미포 국가산업단지가 위치한 남구 연안지역을 중심으로 40 μg/m3 이상의 고농도가 모사되었다 (그림 3(a)). 모사된 PM2.5 농도는 포항지역을 제외하곤 인근 지자체 중 울산에서 가장 높았고, 울산 기초 지자체 중에서는 울주군 (19.4 μg/m3)에서 가장 낮고, 남구 (29.3 μg/m3)에서 가장 높았다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Spatial plots of (a) the simulated annual mean PM2.5 concentrations, and (b) the relative foreign contributions in and around Ulsan during the simulation period of 2016.
          
          

          

        

        울산의 연평균 PM2.5 모사 농도 중 국내와 국외 배출에 의한 PM2.5 기여농도는 각각 11.3 μg/m3과 11.6 μg/m3이었다. 국외 배출에 의한 PM2.5 기여농도는 동반논문에서 제시한 인천 (19.0~21.1 μg/m3, Kim et al., 2021a), 서울 (18.0 μg/m3, Bae et al., 2021), 전북 (13.1~17.4 μg/m3, Kim et al., 2021b), 충북 (15.3 μg/m3, Son et al., 2021)과 비교하면 낮은 수준이었다. 이는 한반도 동쪽에 위치한 울산의 지리적 특성으로 인해 중국에서 장거리 수송되는 오염물질의 영향을 상대적으로 덜 받기 때문으로 판단된다 (Bae et al., 2020b). 또한 PM2.5 농도의 공간분포와는 상반되게 울산 PM2.5 모사 농도에 대한 국외 배출 기여율 (그림 3(b))은 남구에서 25%로 가장 낮았는데, 이는 남구에서 배출되는 다량의 대기오염물질로 인해 국내 배출 기여가 상대적으로 높았기 때문이다. 반면 울산 외곽지역인 울주군과 북구로 갈수록 국외 기여율은 점차 높아져, 울주군 서쪽에서는 PM2.5 모사 농도의 70%에 해당하는 국외 기여율이 확인된다.

        그림 4(a)에서 울산 행정구역별 국외 및 국내 배출에 의한 PM2.5 기여농도를 살펴보면, 국외 기여농도는 11.4 μg/m3 (울주군)~11.8 μg/m3 (남구)로 비슷한 반면, 국내 기여농도는 남구에서 17.5 μg/m3으로 가장 높고, 중구와 동구가 각각 11.0 μg/m3, 11.1 μg/m3, 북구와 울주군에서 8.9 μg/m3, 8.0 μg/m3으로 지역 간 편차가 크게 나타났다. 그림 4(b)에서 월별 국외 PM2.5 기여농도는 1월부터 5월까지 약 15 μg/m3 이상으로 높게 유지되다가 6월부터 급격히 감소하기 시작하여 7월에 3.9 μg/m3로 가장 낮았고 이후 서서히 높아진다. 이와 관련하여 한반도 서쪽에 위치한 중국으로부터의 대기오염물질 수송 영향이 서풍 또는 북서풍 계열의 계절풍이 빈번한 겨울철/봄철에 커지는 것으로 분석되었다 (Bae et al., 2020a; Kim et al., 2017b). 반면 6월과 7월은 앞서 울산의 월별 풍향 빈도 (그림 2)에서 제시한 것처럼 남풍/남동풍의 빈도가 높아지면서 상대적으로 깨끗한 공기가 유입되고 국외 기여농도가 줄어든 것으로 해석된다.

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            (a) Domestic and foreign contributions for PM2.5 concentrations, and (b) monthly variations of domestic and foreign contributions in Ulsan during the simulation period of 2016. Blue shaded area indicates the range of minimum and maximum domestic PM2.5 contributions.
          
          

          

        

        울산 PM2.5 농도에 대한 국내 기여농도는 3월부터 8월까지 10 μg/m3 이상으로 높게 유지되고 가을과 겨울철에 낮았는데, 국내 기여농도가 가장 높은 달은 6월 (15.3 μg/m3)이었고 9월 (7.0 μg/m3)에 가장 낮았다. 울산 기초 지자체별 국내 기여농도에서는 7월 남구에서 25.4 μg/m3로 최고값을 보였는데, 같은 시기의 울주군은 9.1 μg/m3으로 나타나 울산 내에서도 지역 간 차이가 상당히 컸다. 이는 국내 동일한 배출량 저감정책 시행 시에도 PM2.5 농도의 개선 효과는 울산 내 기초 지자체별로 차이가 클 수 있음을 의미한다. 또한, 다른 기초 지자체에 비해 유난히 높게 산정된 남구의 국내 기여농도는 대기질 모사에 이용된 배출목록의 불확도가 반영된 결과일 수 있으며, 이와 관련된 논의는 3.4절에 제시하였다.

        울산은 2016년 3월부터 6월까지 PM2.5 모사 농도가 높게 유지되는데 (27.7~29.3 μg/m3), 이때는 국내와 국외 PM2.5 기여농도가 모두 높은 시기였다. 특히, 5~6월 동안 다른 월에 비해 상대적으로 높은 PM2.5 농도는 관측에서도 확인되었다. 울산의 2016~2019년 5월과 6월 평균 PM2.5 관측 농도는 각각 27.5 μg/m3, 26.0 μg/m3으로 울산을 제외한 국내 주요 대도시 (서울, 부산, 대구, 인천, 광주, 대전, 세종)의 평균 농도보다 약 12%, 15% 높은 수치였다. 미세먼지 계절관리제를 포함한 국내 미세먼지 관리대책이 겨울철인 12~3월에 집중됨을 감안하면, 울산지역에 대해서는 늦은 봄과 초여름까지 (4~6월) 높게 유지되는 월평균 PM2.5 농도에 대한 추가적인 국내 배출 관리대책이 필요하다.

      

      
        3. 2 PM2.5와 구성성분의 자체 및 주변 시도 기여농도
        울산 PM2.5 농도에 대한 울산의 배출 기여농도 (‘자체 기여농도’)와 울산 PM2.5 농도에 대해 기여가 큰 5개 광역 지자체 (부산, 대구, 경남, 경북, 충남)의 배출 기여농도 (‘주변 시도 기여농도’)를 분석하였다. 울산 자체 기여농도 (그림 5(a))는 울산 내 5개 행정구역 평균 6.8 μg/m3이었다. 만약 PM2.5 생성 과정의 비선형성을 고려하지 않을 경우, 울산 전체 배출량의 50% 삭감은 울산의 PM2.5 농도를 3.4 μg/m3 낮출 수 있다. 본 연구에서 울산 자체 기여농도는 연평균 PM2.5 모사 농도의 28.1%를 차지하였는데, 이는 Ju et al. (2018)와 NIER (2017)에서 각각 제시한 8.5% (2014년 대상, CAPSS 2013년 적용), 15% (2015년 대상, CAPSS 2015년 적용)와 비교하면 다소 높은 수치이다. 이는 모사 격자의 해상도 차이 (Bae et al., 2020b)와 함께 모사연도 및 배출목록의 차이에 따른 것으로 해석된다. 울산 중 배출량이 가장 많았던 남구의 자체 기여농도는 13.0 μg/m3로 매우 높았는데, 이는 3.1절에서 분석된 국내 기여농도 (17.5 μg/m3) 중 약 74%에 해당하는 수치이다. 반면 중구와 동구의 자체 기여농도는 각각 6.8 μg/m3, 6.5 μg/m3이었고, 상대적으로 배출량이 적은 북구와 울주군의 자체 기여농도는 4.2 μg/m3, 3.3 μg/m3로, 국내 기여농도의 약 41~62% 수준이었다. 

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Contributions of emissions released from (a) Ulsan, (b) Busan, (c) Daegu, (d) Gyeongnam, (e) Gyeongbuk, and (f) Chungnam to annual mean PM2.5 concentrations in Ulsan during the simulation period of 2016.
          
          

          

        

        울산 PM2.5 농도에 대한 주변 시도 기여농도는 해당 지자체의 위치와 배출량에 따라 다른 공간분포를 보였고 (그림 5(b)~(f)), 이를 울산 기초 지자체별로 평균하여 비교하였다 (그림 6). 주변 시도 중 가장 큰 PM2.5 기여농도를 보인 지역은 경북이었고 1.1 μg/m3 (동구)~1.6 μg/m3 (북구)의 기여농도가 확인되었다. 다음으로는 경남의 기여농도가 0.5 μg/m3 (북구)~0.8 μg/m3 (울주군)로 높았다. 울산의 남쪽에 위치한 부산의 PM2.5 기여농도는 동쪽 연안에 위치한 남구와 동구에서 0.5 μg/m3의 기여농도를 보였고, 상대적으로 내륙인 울주군에서는 0.3 μg/m3로 낮았다. 반면, 울산 서쪽에 위치한 대구의 기여농도는 울산 전역에 걸쳐 0.2 μg/m3로 낮았다. 특징적으로 지리적으로 울산과 더 인접한 충북 (0.1 μg/m3)보다 충남의 PM2.5 기여농도 (0.5 μg/m3)가 높았는데, 이는 표 1에서 제시한 것처럼 충남의 배출량이 충북의 배출량보다 많기 때문으로 보인다. 

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Self- and neighboring provincial contributions to annual mean PM2.5 concentrations in five local authorities (Jung-gu, Nam-gu, Dong-gu, Buk-gu, and Ulju-gun) in Ulsan during the simulation period of 2016.
          
          

          

        

        
          Table 1. 
				
          

          
            Annual emission rates of NOX, SOX, VOC, NH3, and Primary PM2.5 (PPM2.5) in Ulsan and the surrounding regions estimated in the CAPSS 2016.
            (unit: TPY)

          
          

        

        
          
            
              	Local authority
              	NOX
              	SOX
              	VOC
              	NH3
              	PPM2.5
            

          
          
            	Ulsan
            	51,223
            	49,214
            	96,801
            	15,134
            	2,502
          

          
            	　Dong-gu
            	3,227 (6%)
            	903 (2%)
            	13,804 (14%)
            	67 (0%)
            	140 (6%)
          

          
            	　Nam-gu
            	27,008 (53%)
            	30,110 (61%)
            	49,836 (51%)
            	7,785 (51%)
            	1,246 (50%)
          

          
            	　Jung-gu
            	1,883 (4%)
            	11 (0%)
            	1,904 (2%)
            	123 (1%)
            	91 (4%)
          

          
            	　Buk-gu
            	3,001 (6%)
            	23 (0%)
            	7,889 (8%)
            	164 (1%)
            	141 (6%)
          

          
            	　Ulju-gun
            	16,104 (31%)
            	18,166 (37%)
            	23,368 (24%)
            	6,994 (46%)
            	883 (35%)
          

          
            	Busan
            	49,468
            	10,777
            	40,899
            	1,744
            	2,544
          

          
            	Daegu
            	30,110
            	4,187
            	31,264
            	1,780
            	1,409
          

          
            	Gyeongnam
            	102,053
            	30,914
            	107,783
            	25,389
            	5,548
          

          
            	Gyeongbuk
            	109,746
            	39,361
            	85,068
            	34,252
            	22,670
          

          
            	Chungnam
            	134,889
            	81,843
            	73,310
            	49,585
            	18,822
          

        

        

        이상을 정리하여 울산 기초 지자체별 주변 시도와 자체 배출에 의한 PM2.5 기여농도를 비교해 보면, 울산 남구와 중구, 동구에서는 주변 시도 기여농도 (각각 4.4 μg/m3, 4.6 μg/m3, 4.2 μg/m3)보다는 울산 배출에 의한 자체 기여농도 (각각 13.0 μg/m3, 6.5 μg/m3, 6.8 μg/m3)가 높았다. 하지만 북구와 울주군에서는 주변 시도 기여농도가 4.7 μg/m3으로, 자체 기여농도와 비슷하거나 높았다. 효과적인 울산의 PM2.5 농도 개선을 위해서는 이러한 기초 지자체 특성을 고려한 지역 맞춤형 배출저감정책과 함께 주변 지자체와의 협력이 필요해 보인다.

        그림 7은 울산의 PM2.5 구성성분 (질산염, 황산염, 암모늄, 1차 PM2.5)에 대한 자체 기여농도와 주변 시도 기여농도의 분석 결과를 정리한 것이다. 질산염의 울산 자체 기여농도는 약 18% (0.47 μg/m3) 수준으로 낮았고, 울산이 아닌 타 지자체의 기여농도가 82% (2.07 μg/m3)를 차지하였다. 주변 시도 중에서는 경북의 기여농도가 0.35 μg/m3로 가장 높았는데, 이는 울산 자체 기여농도의 약 74%에 해당하는 농도이다. 반면, 황산염과 암모늄의 자체 기여농도는 각각 1.46 μg/m3,	2.03 μg/m3으로, 국내 기여농도의 71%, 67%로 높은 비중을 차지하였다. 이는 울산의 높은 SOX, NH3 배출량에서 기인한 것으로 인근 지역인 부산과 비교하면 NOX 배출량은 비슷하나 SOX와 NH3	배출량은 각각 4.6배, 8.7배 많다. 울산의 SOX와 NH3	배출량은 울산 전체 배출량의 65%와 87%를 차지하는 생산공정에서 많이 배출되며, 해당 배출원 관리는 울산의 황산염과 암모늄 농도 개선에 중요할 것으로 판단된다. 황산염에 대한 주변 시도 기여농도는 경북이 0.11 μg/m3로 가장 높고, 충남이 0.10 μg/m3, 경남과 부산이 각각 0.07 μg/m3 수준을 보였다.

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Self- and neighboring provincial contributions to annual mean (a) Nitrate, (b) Sulfate, (c) Ammonium, and (d) PPM2.5 concentrations in five local authorities in Ulsan during the simulation period of 2016.
          
          

          

        

        암모늄의 주변 시도 기여농도 또한 경북의 기여농도가 0.40 μg/m3로 다른 지역과 비교하여 월등히 높았고, 나머지 지역에 대해서는 0.02 μg/m3 (대구)~0.14 μg/m3 (경남) 수준이었다. 기초 지자체별로 살펴보면 암모늄의 경우, 북구에 대한 경북의 기여농도 (0.62 μg/m3)가 높고, 울주군의 경우, 경남의 기여농도 (0.28 μg/m3)가 상대적으로 높게 나타났으며, 이는 지리적으로 인접해 있는 경북과 경남의 암모니아 배출량이 적지 않기 때문으로 판단된다 (표 1 참고).

        PM2.5 구성성분에 대한 울산 자체 기여농도를 이용하여 울산의 PM2.5 농도에 대한 배출-농도 전환율을 추정하였다. 전환율은 PM2.5 전구물질의 단위 배출량당 농도로의 전환되는 정도를 의미하는 것으로, 산정된 배출량이 일정 부분 변화하더라도 전환율을 이용할 경우 배출 영향을 산출할 수 있으며, 배출물질의 배출량 삭감에 따른 대책효과를 추정할 수 있다. 울산에서 배출된 연간 SO2, NOX, NH3, 1차 PM2.5의 단위 배출량이 각각 대기 중 황산염 (SO42-), 질산염 (NO3-), 암모늄 (NH4+), 1차 PM2.5 (PPM2.5)로 변환되는 것으로 가정하였다. 계산된 울산지역의 SO2 → SO42-, NOX → NO3-, NH4+ → NH3의 전환율은 각각 0.030, 0.009, 0.134 μg/m3/kton/yr이었고, PPM2.5 → PPM2.5의 전환율은 1.103 μg/m3/kton/yr으로 PM2.5 구성성분 중에서는 가장 크게 산정되었다. 1차 PM2.5의 높은 전환율은 울산의 1차 PM2.5 연간 배출량이 2.5 kton/yr으로 다른 물질에 비해 작으나, 기여농도는 2.76 μg/m3으로 높기 때문이다 (Kim et al., 2017c; Kim et al., 2017d). 이를 고려하면 울산의 PM2.5 농도 개선을 위해서는 1차 PM2.5 배출 관리대책이 함께 강구되어야 한다.

      

      
        3. 3 자체 및 주변 시도 기여농도의 월변화
        그림 8(a)에서 PM2.5 농도에 대한 자체 기여농도는 1월부터 높아지기 시작하여 6월 (11.7 μg/m3)과 7월 (11.5 μg/m3)에 가장 높았다. 국내 빈번한 PM2.5 고농도 발생으로 인하여 미세먼지 계절관리제가 시행되는 12월과 1~3월에 대한 울산의 자체 기여농도는 평균 5.2 μg/m3 (3.9~7.4 μg/m3)로, 이 기간 울산 전체 배출량 50% 삭감을 가정하면 PM2.5 농도는 2.6 μg/m3가량 감소할 것으로 예상된다. 한편, 울산 PM2.5 농도에 대한 부산과 경남의 기여농도는 여름철에 해당하는 6~7월 동안 각각 0.93 μg/m3, 0.88 μg/m3로 높았고, 나머지 기간에 대해서는 경북의 기여농도가 높았다. 특히, 10월 경북의 기여농도 (1.9 μg/m3)는 울산의 자체 기여농도 (4.1 μg/m3)가 낮은 상황에서 연평균 PM2.5 대기환경기준의 12.6%를 차지하였다. 따라서 해당 기간 동안 경북의 배출 관리가 울산의 PM2.5 농도 관리에 있어 중요할 것으로 판단된다.

        
          
          

          Fig. 8. 
				
          

          
            Monthly variations of (a) PM2.5, (b) Nitrate, (c) Sulfate, (d) Ammonium, and (e) Primary PM2.5 concentrations (black lines) and self- and neighboring provincial contributions in and around Ulsan during 2016. GN, GB, CN indicate Gyeongnam, Gyeongbuk, and Chungnam, respectively.
          
          

          

        

        이와 같은 계절별 PM2.5 기여농도의 변화는 주변 지자체의 위치와 2.1절에서 언급한 연중 울산지역 바람 등 기상 조건의 영향을 받는다. 예를 들어, 울산의 북서쪽에 위치한 충남의 기여농도는 1월과 2월 평균 1 μg/m3에 가까운데, 부산, 경남의 동기간 PM2.5 기여농도보다 각각 8배, 2배 높은 수치이다. 겨울철 풍속이 강한 북서 계절풍의 영향을 받아 상대적으로 원거리에 위치한 충남에서 배출된 오염물질이 울산의 PM2.5 농도에 기여하는 것으로, 대상기간 지역의 바람 (풍향과 풍속)에 따라 주변 지역의 기여도가 달라짐을 보인다. PM2.5 기여농도에 대한 지역바람의 영향은 보충자료 그림 S2에 제시한 5~6월과 11~12월의 울산 자체 기여농도의 공간분포 차이에서도 나타난다. 5~6월의 경우, 울산 도심과 울산의 북동지역을 중심으로 4.5 μg/m3 이상의 자체 기여농도가 보이고, 11~12월에는 울산 남구와 남동쪽 해상으로 상대적으로 높은 자체 기여농도가 확인된다.

        질산염의 울산 자체 기여농도는 월별 0.16 μg/m3 (1월)~0.75 μg/m3 (8월)의 수준이었다. 주변 시도의 질산염 기여농도는 PM2.5와 마찬가지로 여름철에는 부산과 경남의 기여농도가 높았고, 그 외 기간에 대해서는 충남과 경북의 기여농도가 높았다. 1월의 경우, 울산의 질산염 자체 기여농도 (0.16 μg/m3)보다 경북 (0.55	μg/m3), 충남 (0.49 μg/m3), 대구 (0.26 μg/m3), 경남 (0.24 μg/m3) 배출에 의한 기여농도가 높게 나타났고, 10~12월에도 경북 배출에 의한 기여농도 (0.48~0.55 μg/m3)가 울산 자체 배출의 기여농도 (0.26~0.28	μg/m3)보다 높았다. 이는 겨울철 울산지역의 질산염 농도를 낮추기 위해서는 울산뿐만 아니라 주변 지자체 간 협력을 통한 NOX 배출관리가 필요함을 시사한다.

        암모늄의 경우, 봄부터 초여름까지 5.0 μg/m3 이상의 상대적 고농도가 모사되었고, 6월 이후 모사 농도가 감소하였다. 이는 봄에는 질산염이, 그리고 초여름에는 황산염의 영향이 높아지는 월별 변화의 결과로 보인다. 암모늄 농도의 월변화와 울산 자체 기여농도의 월변화는 유사한 변화를 보이나, 6~7월을 제외한 대부분의 계절 동안 경북의 암모늄 기여농도가 타 지자체 (부산, 대구, 경남, 충남)보다 훨씬 높았다.

        마지막으로 울산의 1차 PM2.5 농도는 1~5월에 8.4 μg/m3 이상의 고농도를 보였고, 8월에 4.8 μg/m3으로 가장 낮았으나, 이에 대한 울산 자체 기여농도는 2.2~3.5 μg/m3으로 월변화가 크지 않았다. 다만 1차 PM2.5 모사 농도는 EC와 POC (Primary Organic Carbon)을 포함하고 있으며, 앞서 언급한 것처럼 누락된 배출량으로 인해 모사 결과에 오차가 존재할 수 있다.

        이상을 종합하여 울산의 PM2.5 농도에 대한 주변 시도 기여농도 (그림 9(a))와 울산 자체 배출에 의한 PM2.5 및 PM2.5 구성성분에 대한 기여농도 (그림 9(b))의 특징을 정리하면 다음과 같다. 앞서 언급한 것처럼 울산의 월별 풍계에 따라 자체 및 주변 시도 기여농도의 차이를 보이며, 여름철을 포함한 4~7월과 나머지 기간 (1~3월, 8~12월)으로 구분할 수 있다. 울산의 PM2.5 농도는 4~7월의 경우, 울산 자체 및 주변 시도 기여농도가 각각 10.0 μg/m3, 3.9 μg/m3로 울산의 자체 기여농도가 주변 시도보다 2.5배가량 높았으나, 나머지 기간에 대해서는 울산 자체 기여농도와 주변 시도 기여농도가 비슷하였다 (각 5.1 μg/m3, 4.8 μg/m3). 주변 시도 기여농도에서는 4~7월 울산의 남쪽에 위치한 부산과 경남 배출에 의한 기여농도가 0.8 μg/m3이었고, 나머지 기간에 대해서는 각각 0.2, 0.5 μg/m3으로 감소하였다 (그림 9(a)). 이와는 반대로 경북과 대구, 충남의 배출에 의한 울산 PM2.5 기여농도는 4~7월을 제외한 나머지 기간 (1~3월, 8~12월 평균)에 각각 1.5, 0.2, 0.6 μg/m3로, 4~7월 평균 기여농도와 비교하여 1.5배, 2배, 2배 높아졌다.

        
          
          

          Fig. 9. 
				
          

          
            Summary of (a) Neighboring provincial contributions of PM2.5 concentrations in Ulsan, and (b) Self-contribution to nitrate, sulfate, ammonium, and Primary PM2.5 concentrations in five local authorities of Ulsan during April-July 2016 and the rest of the year.
          
          

          

        

        울산 자체 기여농도 (그림 9(b))에서는 기초 지자체 중 남구의 PM2.5 기여농도가 가장 높았고 (4~7월: 18.5 μg/m3, 나머지 기간: 10.3 μg/m3), 남구 외 지자체들의 평균 PM2.5 기여농도는 4~7월에는 7.9 μg/m3, 나머지 기간에는 3.8 μg/m3이었다. 울산 평균적으로 4~7월 동안의 자체 기여농도가 나머지 기간보다 약 2배가량 높았다 (기초 지자체별 1.6~2.5배). 이를 PM2.5 구성성분별로 살펴보면 울산은 질산염과 비교하여 황산염, 1차 PM2.5, 그리고 암모늄의 자체 기여농도가 월등히 높게 분석되었다. 울산의 경우, 황산염의 자체 기여농도가 질산염보다 높았는데, 이는 동반논문과 비교해 볼 때 황산염보다 질산염의 자체 기여농도가 높게 제시된 인천 (Kim et al., 2021a), 경기 (Yoo et al., 2020) 및 서울 (Bae et al., 2021), 암모늄의 높은 자체 기여농도를 보인 전북 (Kim et al., 2021b)과는 차이를 보인다. 이는 다른 시도에 비해 울산에서 상대적으로 높은 SO2 배출량에 의한 것으로 판단된다.

      

      
        3. 4 기본모사 평가와 배출목록의 불확도
        본 절에서는 울산 내에 위치한 대기질측정망 (울산 도시대기측정소 및 영남 대기환경연구소)의 관측자료와의 비교를 통해 울산의 PM2.5를 포함한 대기오염물질의 모사 농도를 평가하고, 이를 기반으로 국가배출목록의 불확도에 대해 논의하였다. 먼저 PM2.5의 경우, 2016년 평균 관측 및 모사 농도는 각각 23.2 μg/m3, 24.5 μg/m3로, 평균적으로는 CAMx 모델이 1.3 μg/m3가량 과대 모사하였다 (그림 10(a)). 관측-모사 농도의 상관계수는 0.74였고, PM2.5 관측 농도의 계절 및 월 변화를 유사하게 재현하는 것으로 평가된다. NO2의 경우, 관측 농도가 23.4 ppb, 모사 농도가 27.2 ppb였고 (Mean bias: +3.8 ppb), 7월 하순~8월 중순에 확인되는 과대 모사 기간을 제외하고는 PM2.5와 마찬가지로 관측 농도와 유사한 시간변화를 예측하였다 (상관계수 0.63).

        
          
          

          Fig. 10. 
				
          

          
            Comparison of observed and simulated daily mean (a) PM2.5, (b) NO2, and (c) SO2 concentrations at 14 urban air quality monitoring stations in Ulsan during 2016.
          
          

          

        

        반면, SO2에 대해서는 평균 관측 농도는 6.6 ppb였으나, 모사 농도는 17.7 ppb로 계산되어 모사 농도가 관측 농도의 약 3배 수준으로 매우 높았다 (그림 10(c)).	그림 11에서 제시된 것처럼 울산의 모든 도시대기측정망에서 양의 Mean bias를 보여 전체 지역에서 SO2 모사 농도가 과대평가됨을 확인하였고, 이러한 과대 모사 경향은 남구와 울주군 동쪽 연안의 산업단지 인근에 위치한 도시대기측정망에서 더욱 컸다. 특히, 울산 남구에 위치한 야음동 측정소 (YU 표기)에서는 모사된 SO2의 Mean bias가 27.2 ppb (관측 농도 5.8 ppb, 모사 농도 33.0 ppb)로 최대값을 보였는데, 이는 나머지 측정소의 평균 Mean bias (9.8 ppb)와 비교하면 약 3배 높은 수준이다. 야음동 측정소와 삼남면 측정소 (SN 표기)에서 수집된 SO2 관측 농도의 차이가 약 2.5 ppb 수준인 데 반해, 모사 농도의 차이가 29.5 ppb로 크게 계산된 것은 CAMx 모델에 입력된 야음동 측정소 인근 산업단지의 SOX 배출량 과대산정을 짐작할 수 있다 (보충자료 그림 S3과 S4 참고).

        
          
          

          Fig. 11. 
				
          

          
            The mean bias and relative mean bias for PM2.5 (upper), NO2 (middle), and SO2 (lower) concentrations at the urban air quality monitoring stations in Ulsan during 2016. YU and SN indicate Yaum and Samnam air quality monitoring stations, respectively.
          
          

          

        

        산단지역을 중심으로 한 모사-관측 농도의 상대적으로 큰 차이는 PM2.5와 NO2에서도 확인된다. PM2.5의 경우, 북구와 동구 측정소와 울주군 삼남면 측정소에서는 음의 Mean bias (과소 모사)가, 남구와 울주군 산단 인접 측정소에서는 양의 Mean bias (과대 모사)가 확인된다. SO2 과대 모사 경향이 가장 크게 나타난 야음동 측정소의 PM2.5 관측 및 모사 농도는 각각 22.0 μg/m3과 28.3 μg/m3이었고 약 6.3 μg/m3 (Relative mean bias: 28.7%)의 Mean bias로 울산 측정소 중 관측-모사 농도 차이가 가장 컸다. NO2의 경우, 북구와 삼남면 측정소, 남구이지만 비교적 산업단지에서 떨어진 무거동 측정소에서 -9.3 ppb~-5.1 ppb의 음의 Mean bias를 보였고, 나머지 측정소에 대해서는 양의 Mean bias를 보여 과대 모사하였다.

        울산 산단지역과 인접한 도시대기측정소에서의 CAMx 모델의 과대 모사 경향은 모델의 기상 및 배출량 입력자료의 오차에서 비롯된 것으로, 가장 우선적으로 생각할 수 있는 부분은 앞서 언급한 것처럼 해당지역에 대한 국가배출목록의 배출량 과대산정이 원인일 수 있다. 배출량 양적인 측면 외에도 배출고도와 같은 배출형태에 의해서도 모사 재현성과 기여농도가 달라질 수 있다. Ju et al. (2019)에서는 지표에서 배출되는 면오염원 배출량이 점오염원 형태로 상층고도에 배출될 경우 지표의 대기오염물질 농도가 변화될 수 있음을 CMAQ 모사를 통해 제시한 바 있다. 이러한 배출량의 불확도는 대기관리권역에 대한 대기질 개선 대책 마련에 앞서 선결되어야 할 문제이다. 따라서, 주요 배출원과 배출량에 대한 평가와 개선 작업이 시급히 진행되어야 한다.

        배출량뿐만 아니라 WRF 기상모델을 통해 생성된 기상 입력자료의 오차 또한 대기질 모사 농도의 정확도에 영향을 줄 수 있다. 울산 기상대 지점에 대해 기온, 풍속, 상대습도의 관측-모사값을 비교한 결과 (보충자료 그림 S5 참고), 모사된 풍속은 관측값과 비교하여 약 0.4 m/s가량 높았고 상대습도의 경우, 6~10월 (여름과 가을) 관측된 높은 상대습도를 WRF 모델에서는 과소 모사하였다. 특히 여름철 과소 모사된 상대습도는 질산염의 모사 농도에 영향을 줄 수 있다. 이처럼 연안에 대규모 산업단지가 위치한 울산의 정확한 PM2.5 농도 예측과 기여농도 평가를 위해서는 기상모사 개선과 함께 지역의 배출환경이 정확히 반영된 국가배출목록 확보가 선행되어야 한다.

        그림 12는 울산의 PM2.5 구성성분에 대한 관측과 모사 농도를 비교한 것으로 질산염, 황산염, 암모늄의 경우, CAMx 모델이 과대 모사함을 확인할 수 있다. 질산염의 경우, 관측 농도와 모사 농도가 각각 2.2 μg/m3, 5.5 μg/m3으로 관측 농도와 비교하여 모사 농도가 약 2배가량 높게 계산되었다. 이러한 과대 모사 경향은 황산염에서도 유사하게 나타나 관측 농도와 모사 농도는 각각 3.4 μg/m3, 6.2 μg/m3 수준이었다. 질산염과 황산염의 상관계수는 각각 0.73, 0.60으로 황산염보다는 질산염의 관측-모사 상관이 다소 높았다. 암모늄은 관측 농도가 2.1 μg/m3, 모사 농도가 3.8 μg/m3로 약 1.7 μg/m3의 농도 차이를 보였다. 이러한 관측 농도 (Cobs) - 모사 농도 (Cmod)의 비를 활용하여 Bae et al. (2017)에서 제시한 기여도 보정계수 Contribution Correction Factor; CCF= CobsCmod로 본 연구의	울산 자체 기여농도를 재평가할 경우, PM2.5는 6.75 → 6.68 μg/m3로 비슷하나, 질산염은 0.47 → 0.19 μg/m3, 황산염은 1.46 → 0.81 μg/m3, 암모늄은 2.03 → 1.14 μg/m3로 낮아진다.

        
          
          

          Fig. 12. 
				
          

          
            Scatter plots of the observed and simulated daily mean concentrations of (a) PM2.5, (b) Nitrate, (c) Sulfate, (d) Ammonium, (e) OC, and (f) EC at the Yeong-Nam super site during 2016.
          
          

          

        

        반면 울산의 유기탄소 (Organic Carbon; OC)는 무기성 이온과는 다르게 관측 농도가 3.1 μg/m3, 모사 농도가 1.5 μg/m3로 약 50%가량 과소 모사되었고, 원소탄소 (Elemental Carbon; EC)는 측정과 모사 농도가 비슷한 수준이었다. 이처럼 PM2.5 구성성분별로도 관측-모사 결과에 차이를 보이는데, 배출량 저감 정책 수립 시 대기질 모사 결과가 적극적으로 활용되는 만큼, 지역의 배출량 과대/과소 산정과 대기질 모사결과의 오차를 사전에 검토하여 정책효과에 대한 정확한 평가가 수반되어야 할 것이다.

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구에서는 2016년 CAPSS 배출량을 입력한 CAMx-PSAT 모사결과를 이용하여 울산지역 PM2.5와 구성성분에 대한 국외 및 국내 배출에 의한 기여농도, 울산 자체 기여농도와 주변 시도 기여농도를 분석하였다.

      울산의 연평균 PM2.5 농도에 대한 국외와 국내 배출의 기여농도는 각각 11.3 μg/m3, 11.6 μg/m3로 비슷한 수준이었고, 특징적으로 울산은 3월부터 6월까지 국내와 국외 배출에 의한 기여농도가 모두 높아 주변 시도와는 다르게 초여름까지 PM2.5 고농도가 발생하였다. 울산 자체 배출에 의한 평균적인 기여농도는 6.8 μg/m3 로 울산 내 5개 행정구역 중 배출량 비중이 가장 높았던 남구의 자체 기여농도가 13.0 μg/m3 (국내 배출 기여 중 75% 차지)로 매우 높았다. 하지만 본 연구에서 사용된 CAPSS 2016년 배출목록에서 남구의 산업단지 SO2 배출량의 과대산정이 모사 결과에서 확인하였고, 이에 대한 배출목록의 개선 및 보완이 시급하다고 판단된다.

      PM2.5 구성성분별 울산 자체 기여농도에서는 질산염, 황산염, 암모늄, 1차 PM2.5에 각각 0.5 μg/m3, 1.5 μg/m3, 2.0 μg/m3, 2.8 μg/m3으로 1차 PM2.5에 대한 기여농도가 가장 크게 평가되었고, 배출-농도 전환율 또한 1차 PM2.5에서 가장 높게 산정되어 1차 PM2.5에 대한 배출관리가 울산의 PM2.5 농도 개선에 효과적일 수 있음을 확인하였다. 울산 PM2.5 농도에 대한 주변 시도 기여농도는 경북 (1.4 μg/m3)>경남 (0.6 μg/m3)> 충남 (0.5 μg/m3)>부산 (0.4 μg/m3)>대구 (0.2 μg/m3) 순으로 높았고, 이는 지역규모 바람 영향과 지자체의 위치, 배출되는 대기오염물질의 양에 따른 결과로 해석된다. 특히, 4~7월을 제외한 나머지 기간에 대한 울산 자체 기여농도와 주변 시도 기여농도는 각각 5.1, 4.8 μg/m3으로 비슷하였다. 이 때문에 울산의 PM2.5 농도 감소를 위해서는 동남권뿐 아니라 시기별 바람을 고려한 배출 기여도 권역을 설정하여 해당 지자체의 긴밀한 협조가 필요할 것으로 사료된다.

      울산의 PM2.5와 성분 농도에 대한 지역별 기여도는 동일한 모사방법으로 수행된 다른 지자체 (Bae et al., 2021; Kim et al., 2021a; Kim et al., 2021b; Kim et al., 2021c; Son et al., 2021; You et al., 2020)의 연구 결과와도 차이를 보였다. 동반논문들을 참고하면, 서울과 인천, 경기, 전북과 전남, 충북 모두 다른 PM2.5 농도 특성을 보이며, 각 지역의 지리적 위치, 기상조건과 배출환경에 따른 주요한 PM2.5 구성성분과 월별 변화, 국내외 및 지역별 기여도가 제시되었다. 예를 들어 울산과 비슷한 연안도시 인천의 경우만 보더라도, 서해안에 위치하여 중국을 포함한 국외 기여농도가 울산과 비교하여 약 1.6~1.8배 높은 것으로 확인되었으며, 배출물질별로는 1차 PM2.5의 기여도가 가장 높고 암모늄, 질산염, 황산염 순으로 나타나 산단지역에서의 다량의 SO2 배출로 인해 황산염의 기여농도가 높았던 울산과 차이가 있었다. 모사 불확도 평가에서도 PM2.5에 대해 인천은 연평균 모사 농도가 관측 농도보다 6.6 μg/m3가량 과대하였으나, 울산은 1.3 μg/m3 수준이었다. 반면 연평균 SO2는 인천에서 관측과 모사 농도의 차이 (Mean bias)가 1.2 ppb 정도인 반면, 울산에서는 인천의 약 9배에 달하는 11.1 ppb로 계산되어 관측과 모사 농도의 차이가 매우 큰 특징을 보였다.

      본 논문에서 제시한 울산의 PM2.5 기여도는 대상연도의 기상조건과 국내외 배출목록의 차이에 따라 달라질 수 있으며, PM2.5 전구물질 및 구성성분에 대한 모사 불확도와 연결된다. 보다 정확한 기여농도 산정을 위해서는 본문에서 언급한 배출량 등의 모델 입력자료의 평가 및 개선을 통해 모사 불확도를 최소화하여야 한다. 이러한 과정에는 상당한 노력과 시간이 필요할 것으로 사료된다. 다만, PM2.5의 전구물질과 구성성분의 과대, 과소 모사는 울산의 배출량에 국한되지 않고 국외 및 국내 타 지역 배출량의 불확도를 포함하므로, 본 연구에서는 국가 배출목록상의 개별 배출량을 표식하고, 대기 중 이류 및 확산, 반응 과정에 의해 농도 형성 과정의 해석에 집중하였다. 연구 결과를 토대로 울산지역 국가배출목록의 불확도를 줄이고 대기질 모사 개선이 이루어 진다면, 지역 및 국지적 대기질 현황 이해를 통한 울산지역 PM2.5 농도에 대한 정확한 원인규명과 효과적인 미세먼지 저감정책 수립이 가능할 것이다.

    

    

  
    
      Acknowledgments
      본 연구는 국가미세먼지정보센터 및 삼성전자 종합기술원의 지원으로 수행되었습니다.

    

    

  
    
      

      
        
          Supplementary Materials
          
            
            

            Fig. S1. 
				
            

            
              Seasonal wind roses in the Ulsan weather station during 2016.
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              Self-contributions of the period-mean (a) PM2.5, (b) Nitrate, (c) Sulfate, (d) Ammonium, and (e) PPM2.5 concentrations during April to July (left) and the rest of months (right) in and around Ulsan.
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              Comparison of observed and simulated daily mean (a) PM2.5, (b) NO2, and (c) SO2 concentrations at Yaum-dong air quality monitoring station in Ulsan during 2016.
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              Comparison of observed and simulated daily mean (a) PM2.5, (b) NO2, and (c) SO2 concentrations at Samnam-myeon air quality monitoring station in Ulsan during 2016.
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              Comparison of observed and simulated daily mean (a) 2-m temperature, (b) 10-m wind speed, and (c) 2-m relative humidity at the Ulsan weather station during 2016.
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