
		
			[image: Cover image]
		

	
    
      
        
          	
          	
        

        
          	
        

        
          	
            [ Original Paper ]
          
        

        
          	Journal of Korean Society for Atmospheric Environment - Vol. 38, No. 1, pp.74-87
        

        
          	ISSN: 1598-7132			
					(Print)
				2383-5346			
					(Online)
				
        

        
          	Print  publication date  28 Feb 2022

        

        
          	Received  22 Nov 2021
Revised  20 Dec 2021
Accepted  12 Jan 2022

        

        
          	
            KOSAE_2022_v38n1_74

            DOI: 
            https://doi.org/10.5572/KOSAE.2022.38.1.74
          
        

        
          	
            항공관측 CH4-C2H6-CO 상관성 분석을 통한 한반도 CH4의 분포 특성 연구: 2019년 기상청 기상항공기 정규관측과 2016년 KORUS-AQ 집중관측을 중심으로
          
        

        
          	
            Shanlan Li* ; Haeyoung Lee ; Mi-Kyung Park1) ; Chu-Yong Chung ; Yeon-Hee Kim


          
        

        
          	Innovative Meteorological Research Department, National Institute of Meteorological Sciences, Seogwipo-si, Jeju-do, Republic of Korea

        

        
          	
        

        
          	1)Korea Polar Research Institute, Division of Ocean Sciences, Incheon, Republic of Korea

        

        
          	
        

        
          	
            Analysis of CH4 Source Distributions Based on CH4-C2H6-CO Correlation from KMA Aircraft Regular Observation in 2019 and KORUS-AQ Campaign in 2016 over South Korea
          
        

        
          	
            이선란* ; 이해영 ; 박미경1) ; 정주용 ; 김연희


          
        

        
          	
        

        
          	국립기상과학원 미래기반연구부

        

        
          	
        

        
          	1)극지연구소 해양연구본부

        

        
          	
            Correspondence to: * Tel : +82-(0)64-780-6649 E-mail :  sunranlee@Korea.kr,  sunranlee18@gmail.com
          
        

        
          	
        

        
          	
            

            

          
        

      

      
        
          	
          	
        

      

      
        
          
            초록
          
        

        
          To understand the regional source signature of CH4, we conducted the linear regression analysis of CH4-C2H6-CO from the Korea-United States Air Quality Study (KORUS-AQ) campaign during May~June in 2016 and the Korea Meteorological Administration (KMA) aircraft regular missions in 2019. The KMA aircraft platform has been established for regular observations of greenhouse gases including CH4 since 2018. For KORUS-AQ campaign, 37% of the observations show well correlations (R2>0.4) between CH4 and C2H6, and the slope of CH4/C2H6 showed the different levels according to the flying regions. The samples observed from Seoul, Busan megacity showed the slope with about 53 ppb/ppb, which seems to be associated with fossil fuel related emissions sources. But the slope of CH4/C2H6 in the vicinity of industrial regions in west coast and Jeolla-do showed a range of 150~250 ppb/ppb, suggesting the significant CH4 contributions by biogenic emissions. KMA aircraft observed slope of CH4/CO showed a range of 0.1~0.4 ppb/ppb in January and April, but in summer it showed a range of 0.4~2.5 ppb/ppb mainly at vicinity of Jeolla-do (34~35.5°N), suggesting the dominant biogenic emissions contributions of CH4 as well. From the KORUS-AQ campaign and KMA regular aircraft observations, we confirmed the significant contributions of CH4 from biogenic emissions in summer and fossil fuel in other seasons. We will analyze with integrated long-term data in further study to understand CH4 characteristics and support the policy for carbon neutral in 2050.
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      1. 서 론
      인간활동과 관련된 대기 중 온실기체의 증가는 전 지구적인 기후 변화의 주요한 원인으로 최근 몇 년 동안 가장 큰 문제로 대두되고 있다. 특히 전 지구적인 강력한 온실기체인 대기 중 이산화탄소 (CO2)와 메탄 (CH4)은 화석 연료의 연소 및 산업공정에서의 배출로 산업화 이후 지속적으로 증가하고 있다 (WMO, 2021). 대기 중 CO2는 2020년 전 지구적인 평균 농도가 413.2±0.2 ppm으로 총 온실기체 배출량 증가에 약 78%를 기여하고 있다 (WMO, 2021). CO2 다음으로 중요한 온실기체인 대기 중 CH4의 2020년 전 지구적 평균농도는 1889±2 ppb이며, 100년 누적 지구 온난화 잠재력 (GWP, Global Warming Potential)이 CO2의 28배이다 (Myhre et al., 2013). CH4의 대기 중 체류시간은 다른 주요 온실가스에 비해 짧은 약 12.4년이기에 CH4을 우선 감축하게 되면 기후변화에 대한 억제효과를 더 빨리 확인할 수 있다. 그럼에도 CH4의 배출원은 매우 다양하고 한번 배출되면 복잡한 화학작용, 예를 들면, 대기 중 CO와 O3을 조절하는 주요 구성요소로 기후변화에 민감하게 작용한다. 하지만, 기후변화에 미치는 영향에 비해 생성과 소멸에 대한 이해가 아직은 부족한 실정이다 (Frankenberg et al., 2008; Miller et al., 2007; Keppler et al., 2006; Cicerone and Oremland, 1988).

      기후변화에 관한 유엔 기본 협약의 2015년 파리 협정은 2100년까지 전 세계 평균 기온 상승폭을 산업화 이전 수준보다 섭씨 2°C 이하로 억제할 것을 목표로 하며, 이 성공의 핵심은 두 번째로 중요한 인위적인 온실가스인 대기 중 CH4의 감소를 달성하는 것이다 (Ganesan et al., 2019). CH4의 변화를 진단하기 위해서는 배경관측소에서의 수직 프로파일 관측, 도심 네트워크 관측과 동위원소 비율 측정 등 다양한 관측을 통해 지역적인 배출원 및 소멸원을 추정함으로써 기후변화의 기여도를 정량적으로 평가하는 것이 필수적이다 (Ganesan et al., 2019; Heimann, 2009). 동북아시아의 경우 중국의 인위적인 CH4의 배출량이 전 지구 배출의 약 10%를 차지하고 있으나 (Peng et al., 2016), 자연적·인위적 배출원으로 인한 시·공간적 변동성 파악에 대한 체계적이고 과학적인 연구가 현재까지는 활발하지 않다. 한반도는 현재 동아시아의 주요 배출국인 중국과 인접해 있고, 한국의 온실가스배출도 인구밀도 대비 높게 나타나고 있어 (Li et al., 2011) 지상, 항공, 선박과 위성 등 입체적인 관측을 통한 CH4의 배출/흡수를 이해하는 것이 중요하다.

      CH4은 주로 화석연료사용과 생물 기원 (쓰레기 매립지, 축산, 농업활동 등)에 의해 배출된다. CH4와 비슷한 배출원/배출지역을 가진 미량기체 추적자와의 상관성을 분석하면 대기 중 CH4의 배출원을 구분할 수 있다. 선행 연구에서는 동위원소 비율 (12C : 13C), C2H6, C3H8 등 추적자를 활용하여 CH4의 배출특성을 분석하였다 (Peischl et al., 2013; Simpson et al., 2012; Kai et al., 2011). 특히, 최근에 C2H6의 연속관측이 가능한 장비들이 개발되고 항공관측을 통해 공간적으로 급격하게 변하는 오염이벤트의 추적이 가능하기에 CH4/C2H6의 기울기가 CH4의 배출원을 파악하는 유용한 방법으로 대두되고 있다 (Smith et al., 2015). C2H6와 CO는 인위적인 화석연료의 사용과 식생연소에 의해 배출되기에 인간이 밀집한 지역에 배출이 광범위하게 분포되어 있다. 때문에 CH4/CO, CH4/C2H6의 회귀분석 기울기의 크기는 CH4 배출원에 따라 상이하다. 예를 들면, 봄철 (3~4월) 중국, 한국, 일본과 열대지역 기원의 CH4/CO, CH4/C2H6의 회귀분석 기울기는 각각 0.38~0.65 [ppb/ppb], 42~45 [ppb/ppb]의 범위를 보인다 (Xiao et al., 2004). 반면, 화석연료에 의한 CO, C2H6와 CH4의 배출이 일정하고 토양미생물 분해에 따른 CH4의 배출이 강화되는 여름철 (6~9월)에 열대지역에서는 각각 0.96~1.98 [ppb/ppb]와 91~396 [ppb/ppb]의 증가된 범위를 보이기도 했다 (Baker et al., 2012). 동아시아지역의 배경관측소에서도 계절에 따른 CH4/CO의 회귀분석 기울기의 변동성을 이용하여 화석연료와 지표 생물 기원에 의한 CH4의 배출원을 구별할 수 있었다 (Toshima et al., 2014).

      대기 중 온실가스의 배출/흡수의 이해를 위하여 기상청 (국립기상과학원)에서는 CH4을 포함한 대기 중 온실가스를 1999년부터 지표관측소를 시작으로 2018년 항공기, 2020년 보성 고층타워와 2021년 선박을 통해 지속적인 관측을 수행하고 있다. 이 중 온실가스의 지표관측소는 1999년부터 안면도에서 처음 시작하여 2012년 제주도 고산, 2014년 울릉도·독도로 확대되었으며, 각 관측소에서 생산된 자료는 한반도를 아우르는 지역배경대기의 특성 및 장기변동성 연구에 활용되고 있다 (Lee et al., 2019). 각 지표관측소에서 생산되는 CH4의 장기변화 추이, 전 지구와 비교한 증가율 등은 매년 지구대기감시보고서를 통해 보고되어 한반도의 CH4을 이해하는 데 중요한 정보를 제공한다 (KMA, 2021). 2016년과 2019년 한반도 CH4의 급격한 증가율은 엘리뇨뿐 아니라 높은 기온에 의해 토양미생물에 의한 지표 생태 배출원이 강화된 것으로 연구된 바 있다 (Kenea et al., 2021).

      이에 더해 기상청은 2018년부터 연구용 기상항공기 (King Air 350HW)를 이용한 관측을 시작하였으며, 한반도에서 정규적인 수평·수직적인 온실가스 자료를 통한 분석연구를 수행 중이다 (Li et al., 2019). 항공관측은 지표면을 포함한 대류권에서 수직·수평적인 조밀한 공간해상도의 연직분포 자료를 확보할 수 있는 효과적인 방법이다. 한반도에서 온실가스의 항공관측자료의 수집은 집중항공관측을 통해 가능하였지만 정규적인 장기 관측의 시작은 기상청의 기상항공기가 유일하다. 집중항공관측의 경우, 2016년 5~6월 한·미대기질 공동조사캠페인 (KORUS-AQ, Korea-US Air Quality campaign) 항공관측 온실가스 관측자료가 수집된 것이 대표적이며, 이 자료는 장거리 수송의 추적자 (Halliday et al., 2019) 및 화학모델 검증 (Tang et al., 2018)에 사용되었다. 기상청은 기상항공기를 통한 정규적인 관측을 통해 온실가스의 한반도 시공간 분포의 계절변동성 등 중요한 정보를 제공하였으며, 온실가스의 배출/흡수의 지역적인 특성을 이해할 수 있었다 (Li et al., 2020).

      본 연구에서는 2019년 기상청 기상항공기 정규관측, 2016년 5~6월에 NASA와 국립환경과학원이 공동으로 수행한 KORUS-AQ 집중 캠페인 CH4 자료의 연직분포 분석과 지상 관측값과의 비교를 통해 한반도 CH4 농도의 시공간 특성을 이해하고자 한다. 또한, 항공 관측 CH4과 C2H6, CO와의 상관성 분석, 회귀분석 기울기를 통해 한반도 CH4 배출원의 지역적인 특성을 자세히 다루고자 한다.

    

    

  
    
      2. 항공관측 방법
      
        2. 1 기상청 기상항공기의 CH4와 CO의 관측 방법
        기상청에서는 2018년부터 미국 비치크래프트 (Beechcraft)사에서 개발한 King Air 350HW (기상항공기) 기종으로 서울 김포에서 남쪽 완도까지 경기도, 충청도, 전라도지역을 저고도로 통과하면서 온실가스 항공관측을 수행하고 있다 (Li et al., 2020, 2019). 기상항공기는 최대 약 10 km 고도까지 상승가능하며 최대비행시간은 5.5시간이다. 연구용 항공기에는 24개의 기상관측장비가 탑재되어 있으며 항공기의 앞단에 여러 개의 공기 흡입구가 설치되어 있다. 기상항공기는 연구목적에 따라 위험기상 선행관측, 환경기상감시, 온실가스 감시, 구름물리관측과 기상조절 실험 등 4개의 주요관측임무를 서로 다른 경로 및 시간에 수행하고 있다. 온실가스 연속관측자료 수집은 온실가스 감시, 환경기상 감시, 위험기상 선행관측 등 3개의 임무를 통해 가능하며 이 세 가지 임무의 2019년 총 43회 누적관측 항로를 기상항공기 운영관리시스템에서 다운로드하여 그림 1a에 제시하였다 (http://203.247.75.51).

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Flight tracks of the (a) KMA King Air research aircraft observations during 2019. In situ ground stations marked by yellow stars, Anmyeon-do (AMY: 36.54°N, 126.33°E), Jeju Gosan (JGS: 33.30°N, 126.16°E), Ulleung-do (ULD: 37.48°N, 130.9°E). (b) Flight tracks of the NASA DC-8 research aircraft during KORUS-AQ campaign for May~June in 2016.
          
          

          

        

        항공관측에 사용한 온실가스장비는 현재 온실가스 관측분야에서 광범위하게 사용하고 있는 Picarro사에서 제작한 공동감쇠분광기 (Cavity Ring-Down Spectroscopy, CRDS-2401m 모델)이다. 기상항공기 앞쪽에 ½″ 구경의 Stainless Steel (SS) 재질의 흡입구가 설치되어 있고 흡입구의 방향을 비행방향과 반대로 설치하여 큰입자와 물방울 등의 유입을 최소화하였다. 장비 앞단에 먼지 유입을 방지하기 위한 먼지 필터 (5 μm)와 수분 트랩, Nafion membrane을 이용한 수분 제거제를 장착하여 운행 중에 있다. 기상항공기의 온실가스 관측 및 검·교정 시스템은 이미 선행 연구논문 (Li et al., 2020)에서 자세히 기술하였다.

        기상항공기 온실가스 정밀관측 및 국내외 온실가스 관측 자료와의 비교검증을 위하여 세 가지 농도 수준의 National Oceanic and Atmospheric Administration (NOAA)에서 제작한 World Meteorological Organization (WMO) 척도의 표준가스 (Calibration scale: WMO-CO2-X2019, WMO-CH4-X2004A, WMO-CO-X2014A)를 사용하고 있다. 검·교정은 자동압력조절 및 자동샘플주입이 가능한 자체 시스템을 제작하여 2018년부터 2달 간격으로 실험실에서 검·교정을 진행하였고, 모든 관측결과는 실험실 검·교정 곡선에 의해 보정된 자료를 사용한다. 기상항공기에 관측에서 발생하는 관측 불확도는 기기의 재현성, 수분보정에 따른 오차 실험과 압력민감도에 따른 반복성 실험을 통한 결과에 따라 산정하며 CH4과 CO는 각각 ±3.8 ppb, ±5 ppb이다. 본 연구에서 사용한 모든 관측농도는 Picarro사에서 제공하는 수분보정 변수를 사용하여 보정한 건조 몰농도 (dry mole fraction, ppb)이다. 본 연구에서는 CRDS 장비 공동 내의 압력이 186±0.1 hPa 범위 안의 자료만을 선별하여 사용하였고 시료 주입구에서의 체류시간 2초를 보정하여 사용하였다.

      

      
        2. 2 KORUS-AQ 캠페인의 CH4와 C2H6의 관측 방법
        KORUS-AQ 집중관측 캠페인은 2016년 국립환경과학원과 NASA에서 공동으로 수행한 한국 대기질 관측 캠페인이다. 이 캠페인은 항공관측뿐만 아니라 지상, 선박, 모델, 위성 등 방대한 자료를 통해 한반도 대기질에 영향을 주는 요소를 정량적으로 평가하였다 (Crawford et al., 2021). KORUS-AQ 캠페인은 2016년 5월 2일부터 6월 10일까지 총 20회의 관측 임무를 수행하였으며 한국의 도심 지역인 서울과 부산, 경기도 광주, 대산 산업 단지, 서해, 김포~제주와 김포~부산 등 여객기항로에 따른 내륙지역에 대한 관측을 수행하였다. 관측 누적항로는 그림 1b에 제시하였다.

        본 연구에서 사용한 KORUS-AQ 캠페인 기간 CH4는 NASA의 DC-8 항공기에 탑재한 Differential Absorption Carbon monOxide Measurement (DACOM)으로 1초 간격으로 관측하였으며 관측 정확도 (Accuracy)는 <1% (1,800 ppb일 경우 ±18 ppb 이내)이다 (https://espo.nasa.gov/korus-aq/instrument/DACOM, Diskin et al., 2014). C2H6는 DC-8 항공기에 탑재한 Compact Airborne Multispecies Spectrometer (CAMS) 장비로 관측하였으며 콜로라도 대학교에서 운영하였다 (Richter et al., 2015). 관측자료는 2초 간격으로 제공받았고 정확도는 <1%이다.

      

    

    

  
    
      3. 결과 및 토의
      
        3. 1 2016~2019 지상과 항공관측자료의 비교
        그림 2에 안면도, 제주도 고산, 울릉도독도 기후변화감시소에서 관측한 CH4 중 배경농도의 월별 평균과 기상항공기, KORUS-AQ 캠페인 기간 DC-8로 관측한 자유대류권 (Free Troposphere, FT) (고도 2~8 km) 내의 평균농도와 표준 편차 (1-σ)를 제시하였다. 일본 기상청에서 매월 1회 수행하고 있는 북서태평양지역에서의 항공관측 플라스크시료 CH4 분석농도도 함께 비교하였다. 일본 기상청은 북서태평양지역에서 대류권을 통한 온실가스의 장거리 수송 메커니즘을 규명하기 위하여 2011년부터 항공 시료분석을 수행하고 있다. 도쿄 근처인 Kanagawa에서 Minamitorishima까지 약 2,000 km 항로를 따라 5~6 km 고도에서 시료 포집 후 실험실에서 분석하며 자료는 Word Data Centre for Greenhouse Gases (WDCGG)에서 공개하고 있다 (Tsuboi et al., 2013).

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            The monthly mean of CH4 dry mole fractions observed from Anmyeon-do, Jeju~Gosan and Ulleungdo in Korea and aircraft flask measurement in western Pacific region (above 5 km) from Tokyo to Minamitorishima. The green and blue circles with vertical bars represent the daily and monthly average of CH4 dry mole fraction with one standard deviation at the altitude of 2~8 km from KORUS-AQ campaign for period of May~June 2016 and King Air aircraft regular observations during 2019, respectively.
          
          

          

        

        기상항공기의 43회 비행 임무와 KORUS-AQ 캠페인 20회 비행을 임무별로 평균하여 각각 그림 2에 나타냈다. FT 내의 온실가스 농도는 배출원 지역으로부터 장거리 수송에 의한 영향도 받을 수 있다. 하지만, FT에서는 강한 바람속도에 따라 농도가 잘 희석이 되기 때문에 장기 온실가스 관측자료는 배경농도를 반영할 수 있다고 간주한다 (Yokouchi et al., 2005). 지상에서의 배경농도의 월별 평균은 안면도, 고산, 울릉도 순으로 나타났다. 선행 연구 (Kenea et al., 2021)에 따르면 안면도에서 관측한 CH4의 이례적인 연간상승농도는 생물 기원에 의한 배출의 영향이며, 주로 가을철에 나타난 것으로 보고되고 있다. 안면도는 고산과 울릉도에 비해 내륙근처에 위치하였기에 내륙지역의 다양한 농업활동, 매립지 등 배출의 영향을 크게 받았을 것으로 사료된다. 때문에 계절변동폭 (최저와 최고농도의 차이)이 제일 작게 나타나고 있다 (그림 2). 2016년 KORUS-AQ 캠페인과 2018~2019년 FT에서 관측한 CH4 농도는 오차범위 내에서 북서태평양 FT 내 평균 농도와 비슷한 수준이다. 하지만 여름철을 제외하면 고산과 울릉도 배경농도보다 약 40 ppb, 안면도 배경농도보다 약 80 ppb 수준 낮게 나타났다. 이는 지표에서 배출되는 CH4의 속도가 대기 중에서 제거되거나 희석되는 속도에 비해 빠른 것을 의미한다. 하지만 여름철에는 제주도 고산에서 관측한 농도와 비슷한 범위를 보여주고 있다. 제주도 고산은 한반도의 남단에 위치하여 있으며 여름철은 몬순에 따른 남서풍 기단의 영향으로 현저히 낮은 남반구 배경대기의 유입이 발생하는 지역이다 (Li et al., 2018). 여름철 한반도 FT에서 관측한 농도는 종관기상의 영향으로 잘 희석된 배경농도 수준인 것으로 사료된다.

      

      
        3. 2 항공 관측 CH4의 연직 분포 특성
        기상항공기 및 KORUS-AQ 캠페인 DC-08 항공기로 관측한 결과 모두 지표에서 높은 CH4 농도를 보이며 상층으로 갈수록 점점 감소하는 전형적인 연직분포특성을 보인다. 2019년 기상항공기 관측자료는 (그림 3a) 5월부터 8월까지 1.5 km의 고도 이하에서 최고농도가 나타났으며 늦은 봄철부터 여름철까지 지표 CH4의 배출이 증가한 것으로 추정된다. KORUS-AQ 캠페인 관측자료를 살펴보면 1.5 km 이하에서는 Mauna Loa Observatory (MLO) 배경농도보다 약 250 ppb 높은 농도가 전 위도에 걸쳐 관측되었다. 1.5 km 이상 고도에서 MLO보다 약 150 ppb 이상 높은 고농도의 사례는 주로 5월 12, 13, 25, 26, 30, 31일에 관측되었다. Peterson et al. (2019) 연구에서 제시한 바와 같이 주로 대류활동이 활발한 기상 조건에서 관측되었으며 대기 상층에서 CH4 지상오염원의 장거리 수송 영향을 받은 것을 의미한다 (그림 3b). 기상항공기의 43회 관측 중 MLO보다 약 150 ppb 이상 높은 고농도의 사례는 9회 비행에서 관측되었다. CH4의 경우 대기 중 수명이 약 12.4년으로 연직분포특성에 영향을 주는 주요 요인은 대기의 수직, 수평 전송과 계절에 따른 배출 변동이다. 이 중 수직 전송은 뚜렷한 계절적인 변동성을 보이며 아시아 여름몬순의 영향권에 있는 13~24°N 근처에서는 여름에는 강화되는 경향이 있다. 이는 여름철 지표 가열과 몬순 강수의 응결 잠열 방출에 의한 것이다 (Kavita et al., 2016). 2019년 한국에서 관측한 CH4의 연직분포특성을 살펴보기 위하여 European Centre for Medium-Range Weather Forecasts (ECMWF) ERA-Interim 자료 중 0.25°×0.25° 해상도의 위도 35~38°N, 경도 126~129°E의 월별 평균 연직압력속도 (Vertical velocity, Pa s-1)에 대해서 살펴보았다 (그림 4). 양의 연직압력속도는 수직적인 하강기류, 음의 값은 수직적인 상승기류를 나타내며 관측경로를 포함한 지역에서의 수직적인 대류 전송은 봄철인 3월부터 강화되기 시작하여 여름철인 6~8월에 제일 높게 발달되어 있는 것을 볼 수 있다. 이는 3월과 6월 사이 기상항공기에서 관측한 CH4 농도가 저고도에서부터 대기 상층까지 상승하는 경향과 비슷한 패턴을 보이고 있다. 한반도 지역도 여름 몬순강수에 따른 응결 잠열의 증가에 따라 대기의 수직전송이 강화되는 것을 알 수 있었으며 이는 CH4과 같은 대기조성 물질의 연직분포특성을 결정하는 하나의 중요한 요인이다. 특정 지역에서 기후학적인 CH4의 연직 계절분포를 이해하려면 좀 더 장기간의 정기 관측자료가 필요할 것으로 사료된다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            (a) Spatio-temporal and (b) Latitudinal-vertical distributions of de-trended CH4 (denoted by ΔCH4) with global marine boundary background concentrations for KMA aircraft regular observations in 2019 and KORUS-AQ campaign in 2016, respectively. ΔCH4 are averaged at latitude and altitude bins of 0.05° and 100 m for KORUS-AQ campaign, but KMA King Air observations are averaged at latitude bins of 0.05 and temporally interpolated.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            ECMWF ERA-Interim derived monthly mean vertical velocity (pa s-1) at latitude sectors 35~38°N and longitude sectors 126~129°E for 2019.
          
          

          

        

      

      
        3. 3 항공관측 CH4과 CO, C2H6의 상관성 분석을 통한 CH4 배출원 특성 분석
        
          3. 3. 1 2019년 기상항공기의 CH4과 CO의 상관성 분석
          1초 단위로 수집한 1.5 km 이하 고도 CH4와 CO의 관측자료를 활용하여 1분 간격의 선형회귀분석을 수행하였으며, 1분간 관측 자료의 개수가 3개 이하면 선형회귀분석에서 제외하였다. 기상항공기의 대기 경계층 이하의 저고도 관측은 주로 서울~제주 항로에 따라 관측하였으며 2019년 월별에 따라 CO와 CH4의 상관성 분석을 수행하였다. 관측자료 중 두 물질 간의 상관성이 R2>0.4, p-value<0.05인 자료를 선별하여 각 월에 수행한 캠페인별, 위도별 기울기를 나타냈다 (그림 5). 관측된 회귀분석 기울기는 월별로 선명한 차이를 보이고 있다. 1월, 4월, 5월, 11월 수행한 캠페인에서는 CH4/CO의 기울기가 0.1~0.4의 범위를 나타냈다. 선행 연구에서 지역 및 계절에 따라 관측한 CH4/CO의 기울기를 표 1에 제시하였으며 이를 기상항공기에서 관측한 기울기와 비교해 보았다. 겨울철에 관측한 CH4/CO의 기울기는 일본의 배경지역 관측소인 Hateruma에서 겨울에 중국/한국 기원의 기단에서 관측한 기울기인 0.2~0.4와 비슷한 수준이다 (Tohjima et al., 2014). 일본의 Hateruma 배경대기 관측소가 겨울철에 중국 동부 및 북부지역과 한반도 서쪽지역의 화석연료에 의한 영향을 주로 받는 것을 감안한다면 1월과 4월은 주로 화석연료의 영향을 받은 것으로 사료된다. 또한, Transport and Chemical Evolution Over the Pacific (TRACE-P) 캠페인 기간인 3~4월 중국 기원의 기단에서 관측한 CH4/CO의 기울기 0.38 [ppb/ppb]와 비슷한 수준의 범위를 보이고 있기에 중국 기원의 화석연료 배출원의 영향을 받은 것으로 사료된다 (Xiao et al., 2004). 반면 5월과 10월은 전 구간의 관측자료가 모두 약 0.6 [ppb/ppb]의 CH4/CO 기울기를 보이고 있다. 이는 화석연료, 바이오연료, 매립지, 농업활동 등 여러 가지 오염원이 혼재되어 있는 도심지역에서 관측한 기울기인 0.52 [ppb/ppb]와 TRACE-P 캠페인 한국/일본 기원의 기단에서 관측한 기울기인 0.65 [ppb/ppb]와도 비슷한 수준이다 (Hsu et al., 2010; Xiao et al., 2004). 물론 도심지역의 다양한 배출의 기여도에 따라 회귀분석 기울기의 범위는 다르게 나타날 수 있지만 지표면 온도와 습도가 상승하기 시작하는 5월부터 CH4/CO의 기울기가 1월에 비해 높게 나타나고 있다. 반면, 6~8월 여름철에는 CH4/CO의 기울기가 최대 2.5까지의 넓은 범위의 변동성을 보여주고 있으며, 최댓값은 모두 34.5°N 이하에서 관측되었다. 선행 연구 (Baker et al., 2012)에서 두 물질의 기울기가 0.96~1.98 [ppb/ppb] 이상의 수준을 보이면 생물 기원에 의한 CH4의 기여를 추정한 바와 같이, 7월부터 8월까지 특히 한반도 35°N 이하 지역은 매립지, 축산, 농업활동에 의한 생물 기원 CH4의 배출이 증가한 것으로 사료된다. 이는 KORUS-AQ 캠페인 전라도 평야지역에서 높은 CH4/C2H6의 기울기를 보였던 양상과 비슷하다.

          
            
            

            Fig. 5. 
				
            

            
              One-minute regression slope (correlation coefficient R2>0.4) between CH4 and CO observed on King Air aircraft regular observations at below 1 km altitude of above mean sea level. The slopes between CH4 and CO are colored with latitude along flight route.
            
            

            

          

          
            Table 1. 
				
            

            
              Linear regression slope of CH4/C2H6 and CH4/CO observed in previous studies at different regions and periods.
            
            

          

          
            
              
                	Studies (Periods)
                	Regions
                	Slope of CH4/C2H6
                	Slope of CH4/CO
              

            
            
              	Xiao et al., 2004
(March and April 2001)
              	Chinese outflow (>30°N, 0~2 km)
              	43
              	0.38
            

            
              	Tropical Asian outflow
              	42
              	0.46
            

            
              	Japanese/Korean Plumes
              	45
              	0.65
            

            
              	Hsu et al., 2010
(April 2007~Feb.2008)
              	Mt. Wilson observatory in
southern California
              	-
              	0.52
            

            
              	Baker et al., 2012
(June~September, 2008)
              	CARIBIC flight tracks 
between ~10°N and 40°N
              	91±9 (June)
              	0.96±0.11 (June)
            

            
              	232±26 (July)
              	1.88±0.22 (July)
            

            
              	353±26 (Aug.)
              	4.43±0.56 (Aug.)
            

            
              	396±73 (Sep.)
              	1.98±0.23 (Sep.)
            

            
              	Tohjima et al., 2014
(Nov.~Mar. 1999~2010)
              	Hateruma background site in
Japan (East Asian outflow)
              	-
              	About 0.2~0.4
            

          

          

        

        
          3. 3. 2 2016년 KORUS-AQ 캠페인 항공관측 CH4과 C2H6의 상관성 분석
          KORUS-AQ 기간 동안 서로 다른 기상 조건일 때 저고도 (~1.5 km) 관측 CH4과 C2H6의 분포경향을 알아보기 위하여, 그림 6에 두 물질의 산포도 (scatter plot)를 위도에 따라 제시하였다. Peterson et al. (2019)과 Simpson et al. (2020)의 선행 연구에 따르면 KORUS-AQ 캠페인 기간인 2016년 5~6월까지 한반도는 크게 4가지 기상조건의 영향을 받은 것으로 자세히 기술하고 있으며, 표 2에 간단히 제시하였다. 본 연구에서는 각 기상조건에 해당하는 대표적인 하루를 선별하여 CH4과 C2H6와의 산포도를 제시하였다. 1) 5월 4일 사례: 종관기상은 활발한 대류 움직임과 함께 바람은 주로 서풍과 북풍이 우세한 관측일로 서울~제주, 서해 항로에 따라 관측하였다. 2) 5월 18일 사례: 전반적으로 낮은 바람속도와 따듯한 지표면 온도에 따른 대기 정체현상이 일어났으며 장거리 수송의 영향은 적은 기상조건이다. 서울~부산 항로관측과 서해 산업단지에서의 관측을 수행하였다. 3) 5월 30일 사례: 대류 움직임이 있고 장거리 수송이 다시 일어났으며, 서해와 서울~부산 항로에 따라 관측을 수행하였다. 4) 6월 9일 사례: 대기의 블로킹으로 장거리수송에 따른 오염보다는 지역 오염원이 우세한 날이며, 서울~제주 항로에 따른 관측을 수행하였다.

          
            
            

            Fig. 6. 
				
            

            
              Scatter plot between C2H6 and CH4 colored with latitude along flight route on (a) 4 May, (b) 18 May, (c) 30 May, (d) 9 June during KORUS-AQ campaign.
            
            

            

          

          
            Table 2. 
				
            

            
              Synoptic-scale meteorological conditions during KORUS-AQ (May 2~June 10, 2016) as shown in Peterson et al. (2019) and Simpson et al. (2020). The dates below based on local Korean time (UTC+9 hrs).
            
            

          

          
            
              
                	Meteorology
conditions
                	Date
                	Features
              

            
            
              	Dynamic
              	2~15 May
              	Pollution transport
            

            
              	Stagnant
              	16~23 May
              	Local pollution
            

            
              	Transport
              	24~31 May
              	Extreme pollution
            

            
              	Blocking
              	1~10 June
              	Local pollution
            

          

          

          모든 사례에서 전반적으로 36.5°N 북쪽 (서울, 경기도, 충청도, 서해 포함)지역은 그 아래 지역 (충청도 이하)에 비해 CH4과 C2H6의 높은 농도를 보이고 있다. 대류 움직임이 활발하여 장거리 수송의 영향이 존재한 5월 4일과 30일 사례의 경우, 두 물질의 농도가 모든 위도에 걸쳐 일정한 추세 (CH4/C2H6 회귀분석 기울기 약 67 [ppb/ppb])를 보임으로 관측 전 위도에 걸쳐 비슷한 오염원의 영향을 받은 것으로 사료된다. 하지만 대기가 정체했던 5월 18일과 6월 9일 사례의 경우 37.5°N 부근 수도권에서 관측한 농도와, 36.5°N 부근에서 서해 근처에서 관측한 CH4/C2H6의 회귀분석 기울기가 선명하게 다른 것을 알 수 있다. 선행 연구에서 지역 및 계절에 따라 관측한 CH4/C2H6의 기울기를 표 1에 제시하였으며 이를 KORUS-AQ 캠페인에서 관측한 기울기와 비교해 보았다. 6월 9일의 경우 수도권 지역에서의 기울기는 약 54 [ppb/ppb]로 TRACE-P 기간 한국/일본 기원 오염원에서 관측한 기울기와 비슷한 범위이다 (Xiao et al., 2004). 하지만 36.5°N 부근인 충청도 근처에서 관측한 기울기는 약 457 [ppb/ppb] 높은 값을 보이며 이는 C2H6 농도의 증가폭보다 CH4의 농도가 더 크게 증가한 것을 볼 수 있다. 이는 2008년 생물 기원의 배출이 활발한 몬순기간에 중~저위도 지역에서 관측한 기울기 값인 396 [ppb/ppb]보다 큰 값이다 (표 1, Baker et al., 2012). 미국 텍사스 Barnett Shale의 천연가스 생산지에서 관측한 경향은 CH4에 비해 C2H6의 농도가 더 큰 폭으로 증가하였으며 이는 천연가스 누출은 CH4보다는 C2H6의 영향이 지배적임을 알 수 있었다 (Smith et al., 2015). 때문에 한반도 36.5°N 부근 지역은 천연가스 누출보다는 CH4의 배출 기여가 큰 쓰레기 매립지, 농경지 등 배출원의 기여가 있을 것으로 예상된다. 특히 최근 선행 연구 (Chang et al., 2021)에 따르면 서해산업단지 근처 (37.059°N, 127.234°E~37.087°N, 127.234°E)에서 항공기와 차량으로 관측한 CH4 농도는 같은 시기 MUO 관측소 농도보다 약 239~315 ppb 높은 것으로 나타났다. Weather Research and Forecasting and Stochastic Time-Inverted Lagrangian Transport (WRF-STILT) 모델로 배출원 지역을 추적한 결과, 근처의 축산과 해안선에 따른 산업단지가 고농도 CH4의 주배출원인 것을 알아냈다. 또한, 보고되지 않은 공업쓰레기 매립지에서의 CH4 배출도 고농도 사례에 크게 기여한 것으로 추적하고 있다 (Chang et al., 2021).

          두 물질의 기울기의 지역적인 특성을 확인하기 위해, KORUS-AQ 캠페인에서 관측한 2초 간격의 자료를 활용하여 5분 간격의 CH4와 C2H6의 선형 회귀분석을 수행하였다 (Li et al., 2020; Halliday et al., 2019). 5분 동안 2초 간격으로 관측한 자료 중 회귀분석에 사용한 자료가 3개 이하면 분석에서 제외하였다. 두 물질이 열로 인한 배출원을 통해 대기 중에 배출이 된다면 좋은 상관성을 보이겠지만, 미생물에 의한 배출원일 경우 CH4의 농도만 상승하여 상관성이 낮아질 것이다. 전체 5분 관측자료의 선형 회귀분석에서 약 37%의 자료는 두 물질 사이에 유의미한 상관성 (R2>0.4, p-value <0.05)을 보였고 나머지는 유의미한 상관성을 보이지 않았다. 그림 7에 유의미한 상관성을 보인 두 물질의 회귀분석 기울기 (Linear Regression Slope, RS)를 제시하였다. KORUS-AQ 캠페인에서 관측한 CH4과 C2H6의 회귀분석 기울기는 서울, 부산 도심지역은 약 53 [ppb/ppb]으로 이는 2004년 3~4월 TRACE-P 항공관측 캠페인 기간 아시아대륙 기원에서 관측된 CH4과 C2H6의 도심에서의 화석연료의 (42~45 [ppb/ppb]) 기울기와 비슷한 범위로 (Xiao et al., 2004) 화석연료의 기원에 가까운 배출원의 영향임을 시사한다. 서해산업단지, 충청도 등 지역은 높은 수준인 평균 약 250 [ppb/ppb] 이상까지 관측되었다. 서해산업단지 등 서해 근처에서 관측된 기울기는 높은 메탄의 농도에 의한 것으로 추정되며 공업매립지, 축산 등 CH4의 생물기원 배출이 존재함을 의미한다 (Chang et al., 2012). 하지만 서울~제주와 서울~부산 내륙지역에서는 평균 약 150 [ppb/ppb]으로 관측되었으며, 전라도 평야지역에서는 두 물질의 기울기는 최고로 약 200 [ppb/ppb] 수준을 초과하는 점을 감안하면, C2H6에 비해 CH4의 농도가 내륙지역에서는 높게 관측되었음을 의미한다. 전라도 지역은 여름철 벼 재배에 따른 농업활동이 활발하며 KORUS-AQ 기간인 5~6월은 배아기간이라 토양에서 CH4의 배출에 의한 기여가 시작되는 시점으로 사료된다 (Shim et al., 2016).

          
            
            

            Fig. 7. 
				
            

            
              Spatial distribution of linear regression slope (correction coefficient R2>0.4) between CH4 and C2H6 observed during KORUS-AQ campaign for 2016.
            
            

            

          

        

      

    

    

  
    
      4. 요약 및 결론
      본 연구는 2016년부터 2019년까지 지표관측과 항공관측의 비교를 통해 항공관측 CH4 농도의 시공간 특성을 살펴보았다. 2016년 5~6월 한-미대기질 공동조사 (KORUS-AQ) 중 DC-08 항공기로 대기 상층 FT (2~8 km)에서 관측한 CH4과 2018~2019년 기상청 기상항공기 (King Air 350HW)로 FT에서 관측한 CH4의 농도는 북서태평양 약 5~6 km 고도 대기 시료에서 분석한 농도와 비슷한 수준이지만, 한반도 배경대기관측소에서 관측한 값보다 40~80 ppb 낮은 값을 나타냈다. 이는 지표에서 CH4의 배출속도가 대기 중에서 희석되거나 제거되는 속도에 비해 큰 것을 의미한다. 이는 CH4의 시공간 분포의 특성에서도 보이듯이 지표 근처에서 MUO 배경농도에 비해 250 ppb 이상 높은 농도들이 한국 전위도에 걸쳐 나타났다. 저고도뿐 아니라 대기 상층에서도 MUO 배경농도에 비해 150 ppb 이상 높은 농도가 2016년 KORUS-AQ 20회 비행 중 약 6회 비행, 2019년 기상항공기 43회 정규 비행 중 9회 비행에서 관측되었으며 지표 배출원의 장거리 수송에 따른 영향으로 사료된다.

      2016년 KORUS-AQ 캠페인 대기경계층 이하 고도에서 관측한 37%의 CH4과 C2H6 사이에 유의미한 상관성 (R2>0.4)을 나타냈다. 두 물질의 회귀분석 기울기의 지역적인 특성을 살펴보면, 서울과 부산 도심 지역에서는 CH4/C2H6의 기울기가 평균 약 53 [ppb/ppb]으로 계산되었으며 이는 화석연료의 배출 특징을 보인 선행 연구와 유사한 값이다. 서해산업단지 근처에서는 CH4/C2H6의 기울기가 약 250 [ppb/ppb]를 초과하는 값들도 관측되면서 CH4의 강한 오염원이 존재함을 시사한다. 한반도 내륙지역 (서울~제주, 서울~부산) 항로 중 전라도 근처에서는 기울기가 약 150~250 [ppb/ppb]의 범위로 도심에 비해 높은 값을 보였다. 2019년 특히 여름철 6~8월에 기상항공기로 관측한 CH4/CO 기울기도 최고 2.5 [ppb/ppb]의 높은 회귀분석 기울기를 보이며 특히 35°N 이하 지역이 높은 값을 보이고 있다. 서해산업단지 및 전라도 지역에서의 높은 CH4/C2H6와 CH4/CO 회귀분석기울기는 쓰레기 매립지, 농경, 축산 등 생물 기원에 의한 CH4의 농도가 증가하면서 나타난 것으로 사료된다. 본 연구는 CO와 더불어 C2H6 등 CH4의 추적자로 활용되는 추가 관측요소가 정기적인 장기 관측자료로 활용될 때 조밀한 지역적인 기원정보를 제시할 수 있음을 시사한다. 향후 좀 더 장기적인 항공관측자료를 수집하여 한반도에서 기후학적인 CH4의 계절 연직분포와 오염원 특성 연구가 필요하다.
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