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            초록
          
        

        
          This study investigated the characteristics of PM2.5 concentrations and meteorological conditions during three high PM2.5 episodes (Ep I: February 27~March 6, Ep II: March 11~12, and Ep III: March 19~20) observed in Seoul in 2019. This analysis was performed based on PM2.5 and meteorological observations and numerical modeling (WRF-CMAQ modeling system). An integrated process rate (IPR) analysis was used to evaluate the relative contributions of physical and chemical processes to PM2.5 production in the study area. High PM2.5 concentrations during the high PM2.5 episodes were mostly observed in the western and middle areas in Seoul. Significant differences (40~50 μg m-3) in the mean PM2.5 concentrations between the high PM2.5 episodes and non-episodes were estimated mainly in the western parts of Seoul. This might be primarily due to the combined effects of the transport of air pollutants from strong source regions (e.g., Chinese emissions), local emissions, and local meteorological conditions (e.g., high air temperature and low wind speed). From the IPR analysis, the contribution of horizontal transport to PM2.5 concentrations in most of the areas of Seoul during Ep I and Ep II was the most dominant, while the vertical transport and aerosol process during Ep III largely contributed to PM2.5 concentrations.
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      1. 서 론
      근래 중국을 포함한 동아시아 지역은 다량의 대기오염물질이 배출되는 지역으로 최근 빈발하는 고농도 미세먼지 (예, PM10, PM2.5) 사례에 의해 건강피해 및 지역적인 기후변화 문제를 겪고 있다. 특히, 한반도는 북반구 중위도의 편서풍대로 중국의 풍하측에 위치하여 다양한 경로를 통해 미세먼지가 유입될 수 있다. 주로 PM2.5의 고농도 현상은 PM10와 달리 도시나 공업지대로부터 연기, 자동차 배기가스 등 인위적 오염물질에 의해 발생하는 미세먼지까지 포함하는 개념으로, 수도권지역은 중국으로부터의 외부 유입과 함께 도시화 효과에 의한 국지배출 등 직·간접적 영향을 받고 있어 PM2.5의 고농도 원인을 명확하게 이해하기 힘든 경우가 많다 (Kim, 2010). 이러한 국내의 극심한 고농도 PM2.5 사례는 지역 대기질을 악화시켜 광범위의 악시정을 유발하고, 매우 작은 크기의 미세먼지는 천식과 기관지염 등의 호흡기 질환을 유발시켜 인체 호흡기에 해로운 영향을 미친다 (Yang et al., 2015; Lee et al., 2014; Quan et al., 2014; Zhang et al., 2012; Pope and Dockery, 2006).

      많이 알려진 바와 같이 미세먼지 오염에 관한 연구는 주로 동아시아에서 가장 인구가 많고 대기오염물질 배출이 심한 중국지역을 중심으로 수행되어왔다. Yang et al. (2011)은 중국지역 대표적인 거대 도시들의 복잡한 대기오염과 2차 에어로졸 생성이 고농도 PM2.5 생성의 주요 원인이라고 밝혔다. 이와 유사한 연구로 Guo et al. (2014)에 따르면, 2013년 초가을에 중국 베이징에서 발생한 전형적인 연무 오염 사례에서 휘발성 유기화합물, 질소산화물 및 황산화물로부터 생성된 2차 에어로졸의 영향이 1차 배출원과 지역적 수송에 의한 영향보다 더 중요하다고 하였다. 또한, 같은 해 1월에 중국 베이징에 나타난 연무오염에서 PM2.5의 약 30∼50%가 2차 수용성 이온성분에 해당하였음을 밝혔다 (Yang et al., 2015; Ji et al., 2014; Tian et al., 2014). 이외에도, 고농도 미세먼지 사례 시 PM2.5 농도에 대한 환경적 원인 규명 및 인근지역에 미치는 영향 평가에 관한 많은 수치모의 연구가 수행되어 왔다 (Han et al., 2021; Yu et al., 2019; Song et al., 2014; Wang et al., 2014; Lee et al., 2012; Wang et al., 2012; Koo and Park, 2008). 한편, Lee et al. (2012)은 후방궤적 분석을 통해 충주지역의 PM2.5 고농도가 중국배출량의 장거리 수송에서 기인하고 있음을 파악하였다. Song et al. (2014)은 제주지역의 고농도 PM10은 국지적 오염물질 배출에 의한 영향보다는 수송에 의한 외부 (중국 등) 유입과 기상조건 (예, 야간 잔류층에서의 연직이류) 등의 영향이 더 크다고 하였다. 또한 Wang et al. (2012)은 2013년 1월 중국에서 발생한 극심한 연무사례의 수치모델링 연구에서 에어로졸의 피드백 (feedback) 효과에 의한 기상변화가 고농도 PM2.5를 유발시켰음을 발견하였고, Han et al. (2021)은 같은 해에 우리나라 수도권 (서울, 인천, 경기)의 수치모델링 연구에서 장기간 지속된 연무와 관련된 기상특성 분석 및 수치모의를 통한 PM2.5의 시공간적 분포와 미세먼지가 인간의 건강에 미치는 영향을 종합적으로 연구하였다.

      대기질 모델의 PA (Process Analysis) 공정분석을 활용한 연구로서, Kim et al. (2010)은 계곡분지 도시에서 봄철과 여름철의 고농도 오존 사례에 대한 오존 발생 과정별 기여도를 평가하였다. 그 결과 봄철에는 연직확산, 수평이류가 오존농도 상승의 가장 큰 기여도를 나타내었고 여름철에는 연직확산과 광화학반응 기여도가 가장 큰 기여도를 나타냈다. Jeong et al. (2012)은 수도권지역의 배출량 저감 효과에 따른 오존농도의 변화를 평가하였는데, 서울 및 경기도의 도시지역을 대상으로 PA 분석을 수행하여 도시별 오존의 주요 생성 과정을 분석하였다. 또한 Zhang et al. (2019)은 2015~2016년에 중국 해안도시의 겨울철 PM2.5 생성 기여도를 살펴보았는데, PM2.5 축적에 대한 가장 큰 주요 원인은 배출량 기여도이며 PM2.5 제거에 대한 지배적인 원인은 수평수송과 연직수송이라는 것을 밝혀내었다. Jeon et al. (2015)은 자료동화에 따른 PM2.5의 생성 기여도에 관한 다양한 기상장의 영향을 조사하기 위해 IPR (Integrated Process Rate) 분석을 사용하여 추가 정량 분석을 수행하였다. 그 결과, 자료동화에 의한 모의결과가 에어로졸 공정에 의한 PM2.5 생산 기여도를 향상시키는 것을 확인하였다. 이렇듯 대기질 모델의 PA 분석 연구를 살펴본 결과, 오존 생성 과정의 물리적 과정에 대한 집중적인 분석은 많이 진행되었으나 미세먼지 (PM2.5)에 대한 대기화학적 분석 연구는 드물었고, 특히 미세먼지의 활발한 수용지 (Receptor area)에 대한 수치모델을 이용하여 물리·화학적 특성을 배출원 (Source area)과 연관시켜 이해하는 연구는 부족한 실정이었다.

      앞서 언급한 바와 같이, 우리나라의 고농도 PM2.5 발생은 지리적 특성상 자체 배출량에 의한 기여도뿐만 아니라 중국으로부터 장거리 수송에 따른 기여도 경향이 매우 심한 상황으로, 수치모델링을 통한 정량적 영향 연구가 고농도 미세먼지 (예, 연무) 발생의 원인물질저감 차원에서 매우 중요하다고 사료된다. 또한 우리나라의 수도권지역은 인구 및 건물이 가장 밀집된 지역으로 최근 들어 고농도 PM2.5 사례는 점차 증가하는 추세이며, 그중 2019년에 농도가 높고 지속시간이 긴 고농도 사례 (예, 연무)가 많이 발생하였다. 따라서 본 연구에서는 2019년 3월 서울지역에 나타난 고농도 PM2.5 오염 사례를 대상으로 PM2.5 농도 및 기상학적 특성을 분석하였으며, 수치모의를 통해 PM2.5 생성에 대한 물리·화학적 공정의 상대적 기여도를 정량적으로 평가하였다.

    

    

  
    
      2. 재료 및 방법
      
        2. 1 대상지역, 자료 및 방법
        본 연구에서는 2019년 서울지역의 고농도 PM2.5 사례를 대상으로 PM2.5 농도와 기상특성을 분석하고, 수치모의를 통한 고농도 사례기간의 공간분포와 PM2.5 생성에 대한 물리·화학적 공정과정의 기여도를 평가하였다. PM2.5 농도 및 기상분석을 위해 서울지역 내 6개의 대기질 관측지점과 6개의 기상 관측지점을 선정하였다 (그림 1). 각 관측지점의 일반적인 특성으로 중구 (JG)와 광진 (GJ) 지점은 서울 도심지로서 고층 빌딩과 교통량이 많은 지역이며, 금천 (GC) 및 중랑 (JN) 지점은 도로변 가까이 위치하며 주로 상업지역과 주거지역이 형성되어 있다. 양천 (YC) 지점은 대체로 주거 밀집지역에 속하고, 도봉 (DB) 지점은 북쪽에 산이 위치하고 남쪽으로 주택이 밀집되어 있는 지역이다. 본 연구의 목적을 위해 6개 지점 모두 환경부 도시대기측정망에서 수집된 시간별 PM2.5 질량 농도를 이용하였으며, 모든 기상 관측지점은 선정된 대기질 관측지점으로부터 가장 가깝고 (약 3~5 km 내 위치) 지형의 영향을 적게 받는 곳으로 선정하였다. JG 지점에 해당하는 기상요소 (기온, 풍속, 상대 습도)는 기상청 종관기상관측시스템 ASOS (Automated Synoptic Observing System)로부터 수집되었으며, 그 외 5개 지점 (GC, JN, DB, GJ, YC)에 해당하는 기상요소는 방재기상관측소 AWS (Automatic Weather System)로부터 수집되었다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            The nested model domains for WRF and CMAQ simulations and the geographical locations of 20 air quality (triangles) and 20 meteorological monitoring sites (circles). “JG”, “GC”, “JN”, “DB”, “GJ”, and “YC” in the figure represent six air quality monitoring sites, Jung-gu, Geumcheon-gu, Jungnang-gu, Dobong-gu, Gwangjin-gu, and Yangcheon-gu in Seoul. The meteorological monitoring sites are located 3~5 km away from the air quality monitoring sites.
          
          

          

        

        본 연구에서는 최근 10년간 고농도 미세먼지 사례 중 PM2.5 농도가 최고 약 200 μg m-3에 이르며, 고농도가 연속적으로 관측된 2019년 2월 26일~3월 24일을 분석기간으로 선정하였다. 이는 고농도 PM2.5가 약 8일간 지속된 장기간의 사례 (Episode I (Ep I): 2월 27일~3월 6일)와 2일 이내의 사례 (Ep II: 3월 11일~12일, Ep III: 3월 19일~20일)를 포함한다. 이러한 고농도 사례기간은 도시대기측정망의 PM2.5 농도 자료와 ASOS의 일기현상 자료를 이용하여 선정하였다. 즉, 환경부 대기환경기준치 (일평균 PM2.5 농도: 35 μg m-3)를 초과하는 날과 ASOS 일기현상의 “40” (연무)에 해당하는 날을 사례기간으로 정하였으며, 아울러 대상지역의 시정에 영향을 미칠 수 있는 일기현상 (예, 강수, 황사, 안개, 박무 등)은 제외하였다 (KMA, 2016).

        다음으로 PM2.5 생성에 대한 물리·화학적 상대적 기여도를 평가하기 위해 대기질 모델에서 제공하는 PA의 IPR 분석을 수행하였다. IPR은 예측 농도를 모델링하는 과정에서 해당 물질 생성 과정의 기여도를 정량화할 수 있는 진단과정으로, 각 격자별 오염물질 농도의 생성·소멸에 대한 에어로졸 생성 과정 (Aerosol process (AERO)), 수평수송 (Horizontal transport (HTRA)), 연직수송 (Vertical transport (VTRA)), 배출량에 의한 생성 과정 (Primary emission (EMIS)), 건성침적 (Dry deposition (DDEP)), 구름생성 및 수용성 화학과정 (Cloud process (CLDS))의 상대적 기여율을 계산한다 (Gipson and Young, 1999).

        기상 및 대기질 모델의 모의결과 검증을 위해, 연구기간 동안 대상지역 (서울) 내 6개 대기질 관측지점 (JG, GC, JN, DB, GJ, YC)의 PM2.5 농도와 6개 기상 관측지점의 기상요소 (기온, 풍속)에 대해 통계적 분석을 수행하였다 (그림 1의 관측지점). 즉, PM2.5 농도 및 기상요소의 각 관측값과 모델값에 대해 IOA (Index of Agreement), RMSE (Root Mean Square Error), MBE (Mean Bias Error)를 산정하여 분석에 이용하였다. 0과 1 사이의 값을 가지는 IOA는 1에 가까울수록 모델값과 관측값 사이에 일치도가 높음을 의미하며, RMSE와 MBE는 0에 가까울수록 오차가 작아 서로 유사함을 의미한다. 또한 양 (+)의 MBE는 과대모의를 나타내고 음 (-)의 MBE는 과소모의를 나타낸다. 본 연구에 이용된 기상 및 대기질 모델에 대한 자세한 구성과 입력 자료는 2.2절에 제시하였다.

      

      
        2. 2 모델 구성 및 입력 자료
        본 연구에 이용된 기상모델은 미국 국립기상연구소 (National Center of Atmospheric Research (NCAR))와 국립환경예측센터 (National Centers for Environmental Prediction (NCEP))에서 공동 개발한 WRF (Weather Research and Forecasting, version 3.6) 모델이고, 대기질 모델은 미국 환경청 (Environmental Protection Agency (EPA))에서 개발한 CMAQ (Community Multi-scale Air Quality, version 5.0.2) 모델이다. WRF 모델은 현업 예보 및 다양한 기상 관련 연구에 모두 적용될 수 있도록 설계되었으며, 완전 압축성 비정수계 (Fully compressible non-hydrostatic) 방정식을 이용한다 (http://www.mmm.ucar.edu/wrf/users). 이 모델은 Arakawa-C 수평 격자체계와 Eulerian 질량 연직격자 좌표계를 사용한다 (Skamarock and Klemp, 2008). 또한 수치계는 3차 Runge Kutta split-explicit 시간 적분을 사용하여 이류항에 대해 6차 중심 차분법을 도입하였고, 플럭스 형태의 진단 방정식을 사용하여 질량, 운동량, 엔트로피, 스칼라양을 보존한다. CMAQ 모델은 대류권 내 주요 가스상 (예, O3), 입자상 (예, PM2.5) 대기오염물질의 수송 및 침적 등 여러 물리적 과정과 대기 중 광화학을 포함한 상세 화학반응 모듈을 통해 다양한 3차원 규모에 대한 동시 수치모의가 가능하다 (Byun and Ching, 1999). 또한 모듈 구조로 되어 있어 각 전처리 프로그램 간 호환이 쉽고 효율적으로 모델을 업데이트시킬 수 있는 장점이 있으며, 수평과 연직 규모가 유사한 도시 규모의 대기현상 모의에 적합하도록 모델 내 비정역학 관계식을 적용한다.

        WRF 모델의 수치모의 영역은 그림 1과 같이 LCP (Lambert Conformal Projection) 좌표계를 토대로 총 4개로 구성하였고, 동아시아 영역 (D1, 58×44, 27 km), 한반도 영역 (D2, 61×55, 9 km), 남한영역 (D3, 67×73, 3 km), 수도권 및 서울 영역 (D4, 64×58, 1 km)으로 구성하였다. 모델의 연직층은 총 30개 층으로 설정하였으며, 초기 및 경계 조건은 NCEP에서 제공하는 6시간 간격의 GDAS/FNL (Global Data Assimilation System/Final Analyses) 1.0°×1.0° 해상도의 재분석자료를 사용하였다. 수치모의를 위해 이용된 WRF 모델의 물리적 옵션에 대한 자세한 정보는 표 1[A]에 제시하였다. 이외에도, PM2.5 농도의 예측정확도를 향상시키기 위해 해양영역에 대한 입력 자료로 OSTIA-SST (Operational Sea Surface Temperature and Sea Ice Analysis, 0.05°의 수평해상도) 자료를 사용하였다 (Stark et al., 2007). 모델링 기간은 본 연구의 고농도 PM2.5 사례기간을 포함하고 3일간의 초기 spin-up 시간을 고려하여 2019년 2월 23일 00 UTC부터 3월 25일 00 UTC로 선정하였다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            Details of the grids and physical options used in the WRF and CMAQ models.
          
          

        

        
          
            
              	[A] WRF
            

            
              	Domains
              	D1
              	D2
              	D3
              	D4
            

          
          
            	Cells in x-direction
            	58
            	61
            	67
            	64
          

          
            	Cells in y-direction
            	44
            	55
            	73
            	58
          

          
            	Horizontal resolution (km)
            	27
            	9
            	3
            	1
          

          
            	Vertical layers
            	30
            	30
            	30
            	30
          

          
            	Microphysics
            	WSM 3
(Hong et al., 2004)
            	
            	WDM 6
(Lim and Hong, 2010)
            	
          

          
            	Cumulus
            	
            	Kain-Fritsch scheme for D1, D2 (Kain, 2004)
          

          
            	Radiation (long/short wave)
            	
            	RRTM (Mlawer et al., 1997)/Dudhia (Dudhia, 1989)
          

          
            	Planetary boundary layer
            	
            	YSU scheme (Hong and Pan, 1996)
          

          
            	Surface layer
            	
            	Monin-Obukhov (Monin and Obukhov, 1954)
          

          
            	Land surface
            	
            	Noah LSM (Pan and Mahrt, 1987)
          

        

        
          
            
              	[B] CMAQ
            

            
              	Module
              	D1
              	D2
              	D3
              	D4
            

          
          
            	Horizontal advection (ModHadv)
            	
            	
            	Hyamo
          

          
            	Vertical advection (ModVadv)
            	
            	
            	Vwrf
          

          
            	Horizontal diffusion (ModHdiff)
            	
            	
            	Multiscale
          

          
            	Vertical diffusion (ModVdiff)
            	
            	
            	Acm2
          

          
            	Aerosol module (ModAero)
            	
            	
            	Aero6
          

          
            	Gas-phase chemistry solver (ModChem)
            	
            	
            	Smvgear
          

          
            	Deposition velocity calculation (ModDepv)
            	
            	
            	M3dry
          

          
            	Cloud module (ModCloud)
            	
            	
            	Cloud_acm_ae6
          

          
            	Gas-phase chemistry mechanism (Mechanism)
            	
            	
            	Saprc99
          

        

        

        CMAQ 모델의 도메인 좌표계는 앞서 언급한 WRF 모델과 동일하며 (LCP 좌표계, 중심 위경도 126°E, 38°N), WRF 모델링 결과의 경계 오차를 줄이기 위하여 4개의 WRF 도메인을 기준으로 각 도메인을 동서남북 각각 3개 격자씩 줄여서 구성하였다 (Mueller and Mallard, 2011). 모델의 연직층은 총 29개 층으로 구성하였고, 대기하층의 오염물질 혼합과 확산과정을 잘 모의하기 위하여 약 1 km (대기경계층) 고도 이하 12개 층으로 조밀하게 구성하였다 (최하층 고도의 sigma level: 0.996 (약 16 m)). 또한 CMAQ 모델링을 위해 이용된 물리적 옵션은 표 1[B]에 자세히 제시하였다. CMAQ 모델의 기상 입력 자료는 WRF 모델링 결과를 MCIP (4.2 버전) 전처리 프로세스를 이용하여 시간별 기상 입력자료 (기온, 풍향, 풍속, U, V, PBL 등)로 변환하여 입력하였고, 모델링 기간은 모델의 초기 spin-up 시간을 포함하여 2019년 2월 26일 00 UTC부터 3월 25일 00 UTC로 설정하였다. CMAQ 모델의 초기/경계 조건에 대하여 동아시아 영역 (D1)은 EPA에서 제공하는 대기오염물질 프로파일 자료 (Stockwell et al., 1990)를 사용하였고, 한반도 영역 (D2)과 남한 영역 (D3), 수도권 및 서울 영역 (D4)은 상위 도메인의 모델결과를 ICON (Initial Condition)/BCON (Boundary Condition) 모듈에 입력하여 최종 생성하였다.

        배출량 입력 자료는 효과적인 배출량 처리를 위해 자체 전처리 과정을 통하여 인위적 배출량과 자연적 배출량의 합으로 구성되었으며, 각각의 영역에 맞추어 재격자화하였다. 먼저, 동아시아 영역의 인위적 배출량은 MICS-Asia (Model Inter-Comparison Study for Asia) 2010년 자료를 사용하였는데, 이는 0.25°×0.25° 수평해상도를 가지며 PM2.5, PM10, SO2, NOx, CO2, CO, NMVOC, BC, OC, NH3 등의 배출 인벤토리를 사용하여 월별 형태로 자료를 제시한다 (Carmichael et al., 2002). 남한 영역의 인위적 배출량은 국립환경과학원에서 제공되는 CAPSS (Clean Air Policy Supporting System) 2015년 배출 인벤토리 자료 (TSP (PM10 포함), NOx, SOx, VOC, CO, NH3)를 사용하였다 (NIER, 2018). 전체 연구 영역에 대한 자연적 배출량은 MEGAN (Model of Emissions of Gases and Aerosols from Nature) version 2.04 모델을 통해 산정된 결과를 이용하였다 (Guenther et al., 2006). 그림 2는 본 연구에 이용된 배출량 입력 자료 중 PM2.5와 NOx에 대해 서울 영역 (D4)의 배출량 공간분포를 나타낸다. 두 물질의 배출량 공간분포는 주로 서울 도시 중심지역 (예, JG)과 서쪽 외곽지역 (예, YC)에 많이 집중되어 나타났다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            The spatial distributions of the emissions (kg day-1) of (a) PM2.5 and (b) NOx in the 1 km model domain (D4).
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      3. 결과 및 고찰
      
        3. 1 PM2.5 시계열 분석
        그림 3, KOSAE_2022_v38n2_220_F4는 전체 분석기간 동안 (2019년 2월 26일~3월 24일) 고농도 PM2.5 사례일을 대상으로 6개 대기질 측정소 (JG, GC, JN, DB, GJ, YC)에서 관측된 PM2.5 농도와 기상 관측지점의 기상요소 (기온, 풍속, 상대 습도)에 대한 시계열을 각각 나타낸다. 2.1절에서 언급하였듯이, 기상 관측지점은 각 대기질 관측지점에서 가장 가깝고 (3~5 km 이내) 지형에 의한 방해가 없는 지점으로 선정하였다 (그림 1). 전반적인 특징으로 고농도 PM2.5 사례일 (Ep I, Ep II, Ep III)의 대다수 관측지점에서 높은 농도 (최고 90 μg m-3 이상)가 발생하였으며, 특히 Ep I의 GC와 YC 지점에서 148 μg m-3과 195 μg m-3, Ep II의 GC와 GJ 지점에서 76 μg m-3과 97 μg m-3, Ep III의 JG와 DB 지점에서 각각 84 μg m-3과 109 μg m-3로 가장 높은 농도를 기록하였다 (그림 3). 또한 6개 지점의 평균 농도는 Ep I 사례가 73 μg m-3, Ep II가 44 μg m-3, Ep III이 66 μg m-3으로 각각 나타났다. 사례별로 자세히 보면, 먼저 Ep I (2월 27일~3월 6일)의 2월 27일 오전부터 PM2.5 농도가 급격히 증가하기 시작하여 3월 5일 자정에 가장 높은 수치 (YC, 약 195 μg m-3)를 보였다. 그 후 점차 감소하는 추세를 보이다가 사례일이 끝난 3월 7일 오전 5시에 JG 지점에서 최저 농도 (약 14 μg m-3)를 기록하였다. 또한 Ep II (3월 11∼12일)와 Ep III (3월 19∼20일) 고농도 사례의 최고 농도는 각각 GJ 지점에서 97 μg m-3, DB 지점에서 109 μg m-3로 나타났다. 이외에도, 전체 연구기간 중 PM2.5 고농도 사례일 (Ep I~III: 총 12일)과 고농도 사례를 제외한 기간 (비고농도 사례: 총 15일)으로 구분하여 보았을 때, 고농도 사례 동안 6개 관측지점의 평균농도는 74 μg m-3로 나타나 비고농도 사례의 농도 (24 μg m-3)보다 약 3.1배 더 높은 수준이었다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Time series plot of PM2.5 concentrations observed at the air quality monitoring sites of JG, GC, JN, DB, GJ, and YC on February 26 to March 24, 2019 including three high PM2.5 episodes (Ep I: Feb 27~Mar 6, Ep II: Mar 11~12, and Ep III: Mar 19~20).
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Time series plot of air temperature and wind speeds observed at six meteorological monitoring sites on Feb 26 to Mar 24, 2019 including Ep I, Ep II, and Ep III.
          
          

          

        

        대상지역의 고농도 사례 (Ep I~III) 동안 6개 (JG, GC, JN, DB, GJ, YC) 대기질 측정소의 PM2.5 농도변화와 기상과의 관계를 살펴보기 위해, 각 지점에 해당하는 기상요소 (기온, 풍속)의 시계열을 분석하였다 (그림 4). 기온의 경우, 모든 지점에서 고농도 사례기간에 높은 기온이 관측되었으며, 최고 농도가 나타난 서울의 동쪽 지역인 JN과 서쪽 지역인 YC에서 주간에 약 10°C의 기온이 나타났다 (표 2). 또한, 고농도 사례기간 (Ep I~III)의 기온 (평균 8.3°C)이 비고농도 사례기간의 기온 (평균 6.1°C)보다 높게 나타난 것으로 보아 고농도 사례의 경우 안정한 고기압성 패턴 (특히, Ep I과 Ep III)에 의한 영향을 받은 것으로 판단된다 (Jo and Kim, 2010). 즉, 늦겨울~초여름 사이에 일반적으로 나타나는 이동성 고기압의 발달로 한반도가 고기압 영향권에 놓임에 따라 안정된 대기조건하에서 오염물질이 정체 및 축적되기 좋은 기상조건이 형성된 것으로 사료된다 (그림 5).

        
          Table 2. 
				
          

          
            Summary of PM2.5 concentrations and meteorological variables at six sites for high PM2.5 episodes and non-episodes.
          
          

        

        
          
            
              	Sites
              	Variables
              	High PM2.5 episodes
              	
              	Non-episodes
            

            
              	Daytime
              	Nighttime
              	Daytime
              	Nighttime
            

          
          
            	JG
            	PM2.5 (μg m-3)
            	67.6±29.5
            	66.8±33.5
            	
            	21.4±9.2
            	21.8±11.5
          

          
            	Air temperature (°C)
            	9.7±3.9
            	6.3±2.5
            	
            	7.5±4.0
            	3.8±3.1
          

          
            	Wind speed (m s-1)
            	1.9±1.0
            	1.6±0.9
            	
            	2.5±1.2
            	1.6±0.9
          

          
            	Relative humidity (%)
            	44±18
            	56±18
            	
            	42±22
            	55±20
          

          
            	GC
            	PM2.5 (μg m-3)
            	74.0±32.0
            	69.0±31.6
            	
            	23.7±8.9
            	23.8±11.3
          

          
            	Air temperature (°C)
            	9.7±3.2
            	7.3±2.2
            	
            	7.7±3.3
            	5.2±2.8
          

          
            	Wind speed (m s-1)
            	1.6±0.7
            	1.2±0.7
            	
            	2.1±0.7
            	1.5±0.6
          

          
            	Relative humidity (%)
            	-
            	-
            	
            	-
            	-
          

          
            	JN
            	PM2.5 (μg m-3)
            	73.5±31.6
            	73.1±34.8
            	
            	24.4±10.2
            	23.7±11.4
          

          
            	Air temperature (°C)
            	10.0±3.6
            	7.8±2.5
            	
            	7.8±3.6
            	5.3±2.9
          

          
            	Wind speed (m s-1)
            	1.9±1.0
            	1.6±0.9
            	
            	2.5±1.2
            	1.7±0.9
          

          
            	Relative humidity (%)
            	47±17
            	56±16
            	
            	45±21
            	54±19
          

          
            	DB
            	PM2.5 (μg m-3)
            	72.6±33.9
            	71.5±34.9
            	
            	24.2±12.1
            	22.2±11.9
          

          
            	Air temperature (°C)
            	9.5±4.2
            	5.5±3.1
            	
            	7.5±4.0
            	3.2±3.2
          

          
            	Wind speed (m s-1)
            	1.5±0.9
            	0.9±0.8
            	
            	1.8±1.0
            	0.9±0.7
          

          
            	Relative humidity (%)
            	52±21
            	65±17
            	
            	48±23
            	62±20
          

          
            	GJ
            	PM2.5 (μg m-3)
            	74.7±31.7
            	75.0±35.2
            	
            	26.4±10.7
            	25.3±11.3
          

          
            	Air temperature (°C)
            	9.7±3.7
            	7.1±2.6
            	
            	7.8±3.6
            	5.0±2.9
          

          
            	Wind speed (m s-1)
            	1.5±0.8
            	1.1±0.7
            	
            	2.1±1.1
            	1.4±0.9
          

          
            	Relative humidity (%)
            	51±18
            	61±16
            	
            	48±22
            	58±19
          

          
            	YC
            	PM2.5 (μg m-3)
            	83.3±38.0
            	83.9±41.9
            	
            	24.9±12.0
            	24.3±13.0
          

          
            	Air temperature (°C)
            	10.0±3.3
            	7.0±2.3
            	
            	8.0±3.2
            	5.1±2.7
          

          
            	Wind speed (m s-1)
            	1.5±0.7
            	1.0±0.7
            	
            	1.7±0.8
            	1.1±0.7
          

          
            	Relative humidity (%)
            	-
            	-
            	
            	-
            	-
          

        

        

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Surface weather charts at 21 UTC on (a) 4 Mar (Ep I), (b) 11 Mar (Ep II), and (c) 18 Mar (Ep III) in 2019.
          
          

          

        

        6개 관측지점의 평균 기온을 사례별로 보면, Ep I에 8.4°C, Ep III에 10.2°C로 높게 나타났으며 Ep II는 상대적으로 낮은 기온 (6.1°C)이 나타났다. 풍속의 경우, 고농도 사례 동안 JG 지점에서 1.9 m s-1로 최고 풍속을 보였고 DB, GJ, YC 지점에서 1.5 m s-1로 최저 풍속을 보였다. 6개 지점의 평균 풍속은 사례별로 Ep I에 1.3 m s-1, Ep II에 1.9 m s-1, Ep III에 1.2 m s-1가 관측되었다. 참고로 Ep II의 평균 기온과 평균 풍속은 비고농도 사례 (각각 6.1°C, 1.8 m s-1)와 비슷한 수준이었다. 이와 같이 Ep II에 나타난 상대적으로 낮은 기온과 강한 바람 (대기확산)은 PM2.5 농도 감소에 영향을 주게 되어 다른 두 사례 (Ep I, Ep III)에 비해 낮은 농도 (평균 44 μg m-3)가 관측된 것으로 사료된다. 또한 주간이 야간에 비해 대체로 높은 풍속을 보였는데, 비고농도 사례기간에서도 고농도 사례기간과 유사한 주·야간 특성을 보였으며 JG와 JN에서 최고 2.5 m s-1, YC에서 최저 1.7 m s-1을 기록했다. 풍속은 전반적으로 고농도 사례기간에 평균 1.4 m s-1로서 비고농도 사례기간 평균 1.8 m s-1보다 낮게 나타났는데, 이는 약한 풍속으로 인한 기류의 정체로 인해 PM2.5 농도가 축적 및 상승했을 것으로 판단된다. 상대 습도는 고농도 사례기간에 모든 지점에서 75% 미만이었으며 (GC, YC 결측), 주·야간 평균 54%로 비고농도 사례기간 51%에 비해 약간 높은 수치를 보였다. 또한, 사례별로 Ep I에 49%, Ep II에 61%, Ep III에 67%가 나타났다 (그림 제외). 주·야간 특성에서는 고농도 사례기간 및 비고농도 사례기간 모두 주간에 비해 야간에 높은 상대 습도가 나타났으며, 이는 일반적으로 주간의 높은 기온에 의한 효과로 판단된다 (표 2).

      

      
        3. 2 PM2.5 공간분포 분석
        그림 6은 전체 연구기간 중 고농도 PM2.5 사례와 비고농도 사례에 대한 PM2.5의 공간분포를 나타낸다 (1 km 모델영역). 그림 6(a)는 고농도 PM2.5 사례기간 (Ep I: 2월 27~3월 6일, Ep II: 3월 11~12일, Ep III: 3월 19~20일)에 대한 공간분포의 평균장이고, 그림 6(b)는 비고농도 사례기간 (2월 26일, 3월 7일~10일, 3월 13일~18일, 3월 21일~24일)에 대한 공간분포의 평균장이다. 그림 6(c)는 고농도 사례와 비고농도 사례의 공간분포 차이를 나타낸다. 전반적으로 고농도 PM2.5 사례기간에 대해 모델영역 내 총 격자의 평균농도는 약 59 μg m-3 정도이며, 비고농도 사례의 평균농도는 24 μg m-3으로 모의되어, 고농도 사례가 약 2.5배 높게 나타났다.

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Spatial distributions of the model-predicted PM2.5 concentrations averaged from all grids in the 1-km model domain (D4) (a) for high PM2.5 episodes (Ep I~Ep III), (b) non-episodes (Feb 26, Mar 7~10, Mar 13~18, and Mar 21~24), and (c) the difference in PM2.5 concentrations between high PM2.5 episodes and non-episodes.
          
          

          

        

        고농도와 비고농도 사례의 PM2.5 공간분포를 자세히 살펴보면 다음과 같다. 먼저 고농도 사례의 경우, 대상영역의 동쪽지역을 제외한 대부분 지역 (인천, 서울)에서 70~80 μg m-3의 높은 농도가 나타났다 (그림 6(a)). 가장 높은 PM2.5 농도 (70 μg m-3)는 JG에서 나타났으며, 서해 연안 지역과 인접한 YC에서 68 μg m-3, 서울 중심의 동쪽에 위치한 GJ에서 68 μg m-3을 보이며 다른 영역에 비해 상대적으로 높은 농도분포를 보였다. 그 외 서울의 북쪽 및 동쪽과 남쪽 지점에 위치한 DB, JN, GC 지점에서는 각각 55 μg m-3, 59 μg m-3, 63 μg m-3을 보이며 상대적으로 낮은 농도분포를 보였다. 한편, 비고농도 사례의 공간분포에서는 고농도 사례기간과 유사한 공간분포 특성을 보였으나 (YC: 28 μg m-3, GJ: 27 μg m-3, JG: 26 μg m-3, GC: 27 μg m-3, JN: 26 μg m-3, DB: 22 μg m-3) 상대적으로 낮은 PM2.5 농도분포를 보였다. 바람장을 살펴보면 전반적으로 고농도 사례기간의 풍속 및 풍향 특성은 고농도 지역 주변으로 저 풍속 또는 북/북서풍으로 인해 대기정체 (2 m s-1 이내)가 나타나면서 농도 증가 (축적)를 일으킨 것으로 사료되며 (그림 6(a)), 비고농도 사례에서는 강한 북/북서풍 바람이 PM2.5의 낮은 농도분포에 영향을 주었을 것으로 사료된다 (그림 6(b)). 고농도 사례와 비고농도 사례의 차이에 대한 PM2.5 공간분포에서는 서해 연안과 인천 및 서울 중심지의 PM2.5 농도가 40~50 μg m-3로 유의한 차이를 보였고, 수도권의 동부 지역에서는 상대적으로 작은 차이가 나타났다 (약 20 μg m-3) (그림 6(c)).

        본 연구에서는 모델성능을 평가하기 위해 전체 모델링 기간 동안 6개 관측지점의 PM2.5 농도와 기상변수 (기온, 풍속)에 대한 모의결과를 통계분석 (IOA, RMSE, MBE)을 통해 검증하였다. 전반적으로 PM2.5 농도의 경우, 모든 지점에서 IOA가 0.85 이상의 수치를 보였으며 GJ 지점이 0.88로 가장 높게 나타났다. RMSE의 경우 모든 지점에서 21.7~27.0 μg m-3의 차이를 보였으며, MBE 결과를 통해 JN과 DB 지점에서는 -3.4 μg m-3과 -7.3 μg m-3로 과소모의를, 나머지 4지점 (JG, GC, GJ, YC)에서는 5.0 μg m-3, 3.1 μg m-3, 1.1 μg m-3, 5.2 μg m-3로 과대모의하는 경향을 확인하였다. 이러한 PM2.5에 대한 검증 결과는 2014년 서울지역을 대상으로 추정된 IOA (약 0.80), RMSE (약 26 μg m-3)와는 서로 유사하였으며 (Kim et al., 2016), 2019년 서울지역과 2020년 인천지역에서의 IOA (각각 0.69, 0.63 이상)와 RMSE (각각 26~46 μg m-3, 25 μg m-3)보다는 높은 수준이었다 (Cho et al., 2021; Lee et al., 2020). 또한 기온의 IOA는 모든 지점에서 0.82 이상을 나타내었으며, MBE가 -1.4°C~-2.6°C로 추정되어 모델값이 관측값에 비해 다소 과소모의하는 경향을 보였다. 반면에 풍속의 IOA는 모든 지점에서 0.44~0.75로 상대적으로 낮은 수치를 보였고, MBE가 0.3 m s-1~2.4 m s-1 정도로 나타나 약한 과대모의가 나타났다. 기온과 풍속에 대한 RMSE는 모든 지점에서 각각 3.1°C와 2.8 m s-1 미만의 오차가 나타났다. 이것은 2007년 경기지역의 기상장 모의에 대한 검증결과, 즉 기온과 풍속의 IOA (각각 0.70, 0.45)와 RMSE (각각 -4.6°C, 2.5 m s-1)보다 높은 수준이었으며 (Lee et al., 2013), 2013년 수도권지역의 기온과 풍속 IOA (각각 0.80, 0.52 이상)와 RMSE (각각 4.1°C, 2.1 m s-1 미만)과 매우 유사하였다 (Han et al., 2021). 따라서 본 연구에서 수행된 통계적 검증은 대상지역의 고농도 PM2.5 사례를 분석하고 평가하기 위한 합리적인 수치모의 결과라 사료된다.

        
          Table 3. 
				
          

          
            Statistical evaluation of PM2.5 concentrations and meteorological variables for the observed and model-predicted variables: results compared at six monitoring sites for the entire simulation period. The PM2.5 data sites represent six air quality monitoring sites within Seoul, as shown in Fig. 1. The meteorological monitoring sites are located 3~5 km away from the air quality monitoring sites.
          
          

        

        
          
            
              	PM2.5 and
Meteorological
data sites*
              	PM2.5 (μg m-3)
              	
              	Wind Speed (m s-1)
              	
              	Air temperature (°C)
            

            
              	IOAa
              	RMSEb
              	MBEc
              	IOA
              	RMSE
              	MBE
              	IOA
              	RMSE
              	MBE
            

          
          
            	Jung-gu (JG)
            	0.86
            	22.8
            	5.0
            	
            	0.75
            	1.3
            	0.6
            	
            	0.90
            	2.4
            	-1.8
          

          
            	Geumcheon-gu (GC)
            	0.86
            	22.0
            	3.1
            	
            	0.60
            	1.6
            	0.8
            	
            	0.84
            	3.0
            	-2.5
          

          
            	Jungnang-gu (JN)
            	0.85
            	22.6
            	-3.4
            	
            	0.74
            	1.3
            	0.3
            	
            	0.88
            	2.8
            	-2.0
          

          
            	Dobong-gu (DB)
            	0.85
            	22.5
            	-7.3
            	
            	0.44
            	2.8
            	2.4
            	
            	0.91
            	2.3
            	-1.4
          

          
            	Gwangjin-gu (GJ)
            	0.88
            	21.7
            	1.1
            	
            	0.60
            	2.0
            	1.4
            	
            	0.82
            	2.7
            	-1.9
          

          
            	Yangcheon-gu (YC)
            	0.87
            	27.0
            	5.2
            	
            	0.48
            	1.9
            	1.3
            	
            	0.82
            	3.1
            	-2.6
          

        

        
          
            aIOA: index of agreement.
          

          
            bRMSE: root mean square error.
          

          
            cMBE: mean bias error.
          

        

        

      

      
        3. 3 PM2.5 생성에 대한 물리·화학적 기여도 분석
        본 연구에서는 고농도 PM2.5 사례기간의 PM2.5 농도 증가에 영향을 미치는 환경적 원인 (물리·화학적인 생성 기여도)을 분석하기 위해 CMAQ에서 제공하는 IPR 분석을 수행하였다. IPR 분석은 궤적상의 모든 격자에 대하여 머문 시간 동안의 농도 변화를 각 모듈 (에어로졸 생성 (AERO), 수평수송 (HTRA), 연직수송 (VTRA), 배출량에 의한 생성 (EMIS), 건성침적 (DDEP), 구름생성 (CLDS))에 대해 나타내어, 공기궤가 각 격자에 머무는 동안 어떤 모듈에 의한 PM2.5 농도 생성 기여도가 물리·화학적 특성에 영향을 주었는지 확인할 수 있다. 그림 7 및 표 4는 고농도 PM2.5 사례기간 (Ep I~III) 동안 6개 지점 (JG, GC, JN, DB, GJ, YC)의 모델 수행을 통한 물리 (예, 수평수송, 연직수송 등) 및 화학적 과정 (예, 에어로졸 생성 등)에 의한 PM2.5 농도의 생성 기여도 특성을 나타낸다.

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Temporal changes in mean PM2.5 concentrations derived from various physical and chemical processes at six sites (JG, GC, JN, DB, GJ, and YC) in Seoul during three high PM2.5 episodes (Ep I, Ep II, and Ep III).
          
          

          

        

        
          Table 4. 
				
          

          
            Comparison of the integrated process rate (IPR) (μg m-3 h-1) for PM2.5 obtained from six air quality monitoring sites for high PM2.5 episodes and non-episodes. The processes of the IPR include Aerosol process (AERO), Horizontal advection/diffusion (HTRA), Vertical advection/diffusion (VTRA), Primary emission (EMIS), Cloud process (CLDS), and Dry deposition (DDEP).
          
          

        

        
          
            
              	Content
              	Daytime
              	
              	Nighttime
            

            
              	JG
              	GC
              	JN
              	DB
              	GJ
              	YC
              	JG
              	GC
              	JN
              	DB
              	GJ
              	YC
            

          
          
            	AERO
            	Ep I
            	5.2
            	9.3
            	2.8
            	3.3
            	8.3
            	8.9
            	
            	1.3
            	0.4
            	1.0
            	1.2
            	0.3
            	2.6
          

          
            	Ep II
            	4.5
            	5.1
            	6.5
            	3.0
            	7.5
            	7.2
            	
            	1.4
            	7.5
            	4.0
            	2.1
            	3.2
            	3.7
          

          
            	Ep II
            	5.9
            	13.6
            	1.6
            	2.0
            	12.8
            	7.1
            	
            	10.5
            	7.1
            	5.1
            	3.5
            	7.4
            	8.7
          

          
            	Non-episode
            	3.5
            	8.0
            	4.3
            	1.5
            	5.7
            	5.9
            	
            	1.4
            	0.3
            	0.7
            	0.9
            	0.5
            	1.5
          

          
            	HTRA
            	Ep I
            	123
            	118
            	25
            	35
            	-108
            	68
            	
            	238
            	-98
            	34
            	160
            	-6
            	50
          

          
            	Ep II
            	101
            	40
            	-147
            	44
            	-279
            	76
            	
            	80
            	-3
            	-64
            	295
            	-42
            	84
          

          
            	Ep II
            	-1
            	81
            	52
            	47
            	-161
            	69
            	
            	-146
            	139
            	10
            	-215
            	-99
            	-88
          

          
            	Non-episode
            	1
            	32
            	-18
            	-8
            	-99
            	58
            	
            	73
            	-29
            	22
            	92
            	-31
            	64
          

          
            	VTRA
            	Ep I
            	-141
            	-134
            	-23
            	-39
            	72
            	-93
            	
            	-259
            	83
            	-49
            	-168
            	-17
            	-79
          

          
            	Ep II
            	-120
            	-55
            	135
            	-54
            	239
            	-104
            	
            	-101
            	-26
            	50
            	-300
            	17
            	-107
          

          
            	Ep II
            	7
            	-14
            	-38
            	-46
            	108
            	-47
            	
            	91
            	-176
            	-25
            	199
            	36
            	28
          

          
            	Non-episode
            	-23
            	-48
            	12
            	4
            	65
            	-75
            	
            	-103
            	17
            	-35
            	-98
            	6.5
            	-94
          

          
            	EMIS
            	Ep I
            	24.6
            	16.6
            	15.9
            	6.1
            	25.1
            	25.1
            	
            	24.7
            	16.6
            	15.9
            	6.2
            	25.2
            	25.2
          

          
            	Ep II
            	25.5
            	17.2
            	16.6
            	6.4
            	26.1
            	25.9
            	
            	25.5
            	17.2
            	16.7
            	6.4
            	26.1
            	26.0
          

          
            	Ep II
            	24.8
            	16.7
            	16.2
            	6.2
            	25.4
            	25.3
            	
            	25.2
            	16.9
            	16.5
            	6.3
            	25.7
            	25.6
          

          
            	Non-episode
            	25.2
            	17.0
            	16.4
            	6.3
            	25.8
            	25.7
            	
            	25.4
            	17.1
            	16.6
            	6.4
            	25.9
            	25.9
          

          
            	CLDS
            	Ep I
            	0.4
            	0.2
            	0.2
            	>0.1
            	1.0
            	4.5
            	
            	0.4
            	0.5
            	0.2
            	>0.1
            	1.4
            	10.5
          

          
            	Ep II
            	-1.2
            	0.4
            	0.1
            	>0.1
            	0.7
            	3.4
            	
            	0.8
            	0.2
            	>0.1
            	>0.1
            	0.9
            	>0.1
          

          
            	Ep II
            	2.4
            	-0.4
            	-0.3
            	>0.1
            	5.5
            	>0.1
            	
            	11.3
            	4.8
            	2.9
            	>0.1
            	20.6
            	44.3
          

          
            	Non-episode
            	0.5
            	0.1
            	>0.1
            	0.1
            	0.5
            	2.0
            	
            	1.0
            	0.3
            	0.3
            	>0.1
            	1.4
            	4.3
          

          
            	DDEP
            	Ep I
            	-16.4
            	-15.8
            	-18.1
            	-4.0
            	-1.2
            	-16.9
            	
            	-1.9
            	-2.5
            	-1.2
            	-1.1
            	-1.3
            	-2.9
          

          
            	Ep II
            	-15.6
            	-15.1
            	-18.2
            	-3.4
            	-1.5
            	-13.3
            	
            	-3.0
            	-4.9
            	-2.3
            	-0.8
            	-1.4
            	-3.4
          

          
            	Ep II
            	-26.7
            	-60.2
            	-26.8
            	-3.9
            	-2.1
            	-25.9
            	
            	-15.2
            	-28.1
            	-10.1
            	-3.1
            	-2.9
            	-10.6
          

          
            	Non-episode
            	-7.1
            	-9.8
            	-9.5
            	-2.6
            	-0.9
            	-9.5
            	
            	-2.5
            	-3.6
            	-1.9
            	-0.5
            	-1.0
            	-2.9
          

        

        

        그림 7은 고농도 PM2.5 사례기간에 대해 사례별로 6개 지점의 PM2.5 생성 과정별 기여도를 평균하여 시계열로 나타낸 결과이다. 전반적으로, 서울지역의 PM2.5 농도는 수평수송 및 연직수송과 에어로졸 생성 기여도에 의해 지배적인 영향을 받았고, 지리적 특성상 도심지에 위치하여 배출량에 의한 영향도 무시할 수 없었다. 반면에, 구름생성 및 건성침적의 영향은 상대적으로 미미하게 나타났다. Ep I의 3월 5일 주간 고농도 사례기간을 보면 PM2.5 농도가 약 150 μg m-3까지 상승하는 모습을 보였는데, 대부분 강한 양의 수평수송 및 음의 연직수송에 의한 영향인 것으로 나타났다. 또한, Ep II의 3월 12일 주간 고농도 구간에서도 양의 수평수송 및 음의 연직수송에 의한 영향이 지배적으로 나타났다. 반면에 Ep III의 3월 20일 고농도 사례에서는 야간에 양의 연직수송에 의해 PM2.5 농도가 급격히 상승하여 최대 농도 (약 125 μg m-3)에 도달한 뒤 주간에 서서히 감소하는 모습을 보였다. 이는 대체로 오염물질이 외부로부터 수송·유입되어 서울지역에 고농도 PM2.5 생성의 영향을 주었다고 판단되며, 연구지역의 대도시 특성상 배출량 생성 기여도의 영향도 있어 국지적인 배출량에 의한 영향과 수송의 영향이 복합적으로 작용하였을 것으로 판단된다 (Han et al., 2021). 또한, 야간에는 수평수송, 주간에는 연직수송에 의해 PM2.5 농도가 증가하는 경향을 보이는 것으로 보아 주간의 강한 일사에 의한 혼합고 성장은 상층의 PM2.5를 혼합층 내로 유입시켜 연직수송량을 증가시킨 반면, 수평방향의 수송을 억제시켜 수평수송량의 감소를 야기한 것으로 판단된다.

        사례별 특성을 보면, 고농도 PM2.5 사례기간 (Ep I~III) 동안 대부분 지점의 에어로졸 생성 (AERO) 기여도는 전반적으로 고농도 사례가 비고농도 사례보다 높은 수준을 보였다. 예를 들어, 주간의 평균 AERO 기여도는 Ep I에 6.3 μg m-3 h-1, Ep II에 5.6 μg m-3 h-1, Ep III에 7.2 μg m-3 h-1로서 비고농도 사례 (4.8 μg m-3 h-1)보다 높게 나타났다 (Ep I의 JN, Ep II의 GC, Ep III의 JN 지점 제외). 야간의 경우에도 고농도 사례 (순서대로 1.1 μg m-3 h-1, 3.7 μg m-3 h-1, 7.1 μg m-3 h-1)가 비고농도 사례 (0.9 μg m-3 h-1)에 비해 높은 기여도가 추정되었다 (Ep I의 JG와 GJ 제외). 또한 주·야간 모두 에어로졸 생성 기여도는 Ep III 사례 (평균 14.2 μg m-3 h-1)가 다른 고농도 사례에 비해 상대적으로 높았으며 (Ep I: 7.4 μg m-3 h-1, Ep II: 9.3 μg m-3 h-1), 고농도 및 비고농도 사례의 기여도 차이는 각각 Ep I에 1.7 μg m-3 h-1, Ep II에 3.6 μg m-3 h-1, Ep III에 8.5 μg m-3 h-1로 추정되었다. 수평수송 및 연직수송에 대한 기여도에서 서울의 동쪽에 위치한 JG, GC, YC 지점은 Ep I의 주간에 높은 수평수송 기여도 (123 μg m-3 h-1, 118 μg m-3 h-1, 68 μg m-3 h-1)를 보였고, 상대적으로 서쪽에 위치한 JN, GJ 지점은 Ep II에 각각 135 μg m-3 h-1, 239 μg m-3 h-1의 높은 연직수송 기여도를 보였다. 이는 고농도 사례에 바람의 수평수송에 의한 PM2.5의 이동이 서울지역의 동쪽에 크게 기여하였음을 잘 나타낸다. 또한 배출량 기여도는 주간과 야간이 모두 일치하는 경향으로 서울지역의 국지적인 화학 반응으로 인한 생성이 주된 것으로 보였으며, 상대적으로 도심지이며 교통량이 많은 JG, GJ, YC 지점에서 기여도가 높게 나타났다. 그 외 모든 지점에서 건성 침적과정과 구름 및 수용성 생성 과정은 낮은 수치를 보이며 PM2.5의 생성 과정에 큰 영향을 미치지 못하였다.

        표 5는 PM2.5 농도의 2차 에어로졸 물질 (SO42-, NO3-, NH4+)에 대한 에어로졸 생성 과정의 기여도를 나타낸다. 전반적으로 NO3- 경우 JN을 제외한 모든 지역에서 고농도 PM2.5 사례기간 (4.93 μg m-3 h-1~16.47 μg m-3 h-1)이 비고농도 사례 (2.17 μg m-3 h-1~7.64 μg m-3 h-1)에 비해 높게 나타났다. 주간 및 야간 특성으로 SO42-는 주간에는 고농도 사례와 비고농도 사례 모두 에어로졸 생성 기여도가 양의 값이었으나, 야간에 음의 값으로 소거되는 경향을 보였다. 또한 NO3- 및 NH3+의 경우, 야간의 모든 지점에서 고농도 사례기간이 높은 수치를 보였으며 야간의 고농도 사례기간 NO3- 농도 증가율 (4.3배)이 주간의 증가율 (2.1배)보다 높게 나타난 것으로 보아 NO3-와 관련한 야간 이질적 반응 (heterogeneous reaction)이 일부 영향을 준 것으로 추정된다. 예를 들어, Pathak et al. (2011)은 야간에 높은 상대 습도 조건하에서 N2O5의 이질적 가수분해 (heterogeneous hydrolysis, N2O5+H2O (aq) → 2HNO3)가 NO3- 에어로졸의 농도 증가를 밝힌 바 있다. 또한, 이러한 경향은 NH4+에 의한 PM2.5 생성 (야간: 5.3배, 주간: 1.1배)의 이질적 화학 반응의 결과를 뒷받침한다.

        
          Table 5. 
				
          

          
            Comparison of the AERO of integrated process rate (IPR) (μg m-3 h-1) of SIA for PM2.5 (SO42-, NO3-, and NH4+) at six air quality monitoring sites (JG, GC, JN, DB, GJ, and YC) in Seoul for high PM2.5 episodes and non-episodes.
          
          

        

        
          
            
              	Content
              	Variables
              	Daytime
              	
              	Nighttime
            

            
              	JG
              	GC
              	JN
              	DB
              	GJ
              	YC
              	JG
              	GC
              	JN
              	DB
              	GJ
              	YC
            

          
          
            	AERO
            	SO42-
            	0.17a
(0.19)b
            	0.18
(0.17)
            	0.07
(0.06)
            	0.06
(0.07)
            	0.04
(0.05)
            	0.15
(0.17)
            	
            	-0.06
(-0.04)
            	-0.04
(-0.03)
            	-0.05
(-0.04)
            	-0.04
(-0.03)
            	-0.06
(-0.05)
            	-0.08
(-0.07)
          

          
            	NO3-
            	4.93
(2.17)
            	15.31
(7.64)
            	2.12
(2.84)
            	16.47
(5.62)
            	9.84
(4.45)
            	9.34
(5.07)
            	
            	0.58
(0.34)
            	3.10
(0.52)
            	1.24
(0.26)
            	1.99
(0.43)
            	1.02
(0.31)
            	1.19
(0.22)
          

          
            	NH4+
            	2.71
(3.28)
            	5.08
(4.71)
            	0.75
(2.03)
            	5.57
(3.35)
            	3.13
(2.35)
            	3.80
(3.28)
            	
            	3.44
(0.83)
            	2.24
(0.39)
            	0.82
(0.40)
            	0.55
(-0.06)
            	2.07
(0.09)
            	2.26
(0.52)
          

        

        
          
            aHigh PM2.5 episodes.
          

          
            bNon-episodes.
          

        

        

      

    

    

  
    
      4. 요약 및 결론
      본 연구는 최근 (2019년 3월) 서울지역에 나타난 극심한 미세먼지 사례 (Ep I∼Ep III)를 대상으로 PM2.5 농도 및 기상 특성을 분석하였으며, 수치모의를 통해 고농도 PM2.5의 공간분포 및 PM2.5 생성에 대한 물리·화학적 공정 기여도를 평가하였다. 전반적으로, 고농도 사례기간 (Ep I∼Ep III) 동안 PM2.5 관측 농도 (평균 74 μg m-3)는 비고농도 사례 (24 μg m-3)에 비해 약 3배 정도 높았으며, 특히 Ep I에서 가장 뚜렷하게 나타났다. 이것은 PM2.5 수치모의 결과에서도 확인되었는데, 즉 고농도 사례 동안 서울지역 (1 km 모델영역)의 격자 평균 농도 (약 59 μg m-3)는 비고농도 사례 (약 24 μg m-3)에 비해 약 2.5배 정도 높게 모의되었다. 또한 PM2.5 농도와 기상과의 관계를 보면, 직·간접적인 고기압의 영향으로 인해 고농도 사례가 비고농도 사례에 비해 높은 기온 (고농도: 8.3°C, 비고농도: 6.1°C)과 다소 낮은 풍속 (1.4 m s-1, 1.8 m s-1)이 관측되어, 이러한 기상조건이 대상지역의 PM2.5 농도 축적 및 증가에 영향을 미친 것으로 볼 수 있다.

      수치모의를 통한 공간분포에서 서울의 중심 (예, JG) 및 서쪽지역 (예, YC)의 PM2.5 농도 (각각 70 μg m-3과 68 μg m-3)는 다른 지역과 비교하여 가장 높게 추정되었다. 이 지역에서의 PM2.5 농도 증가는 중국 등 거대 배출원으로부터의 외부 수송과 자체 배출 오염물질 등 복합적 영향이 주요 원인인 것으로 사료된다. 또한 IPR 분석을 통해서도 이러한 고농도 PM2.5 생성에 대한 물리·화학적 공정의 상대적 기여도를 추정한 결과, 대부분 지역에서 Ep I과 Ep II 사례에 대해서는 수평수송이, Ep III 사례에 대해서는 연직수송과 에어로졸 과정에 의한 기여도가 가장 우세하였다. 게다가, 서울의 도심지는 차량이 많고 인구와 건물이 밀집되어 있어 오염물질의 자체 배출량에 의한 PM2.5 생성 기여도 역시 무시할 수 없는 수준이었다. 이외에도, 사례기간의 야간에 나타난 높은 PM2.5 농도는 고농도 사례시 2차 무기 이온성분 (SO42-, NO3-, NH4+)의 에어로졸 과정에 의한 생성률이 비고농도 사례에 비해 높았기 때문으로 추정된다. 에어로졸 생성률이 가장 큰 NO3-의 경우, 대부분 지역에서 비고농도 사례에 대해 고농도 사례의 야간 NO3- 농도 증가율 (평균 4.3배)이 주간 NO3- 농도 증가율 (2.1배) 보다 더 높게 나타났으며, 이것은 PM2.5 이온성분 농도의 관측자료가 없어 정확하게 알 수 없지만 야간에 NO3- 관련 이질적 반응 (heterogeneous reaction)이 농도 증가에 일부 영향을 준 것으로 추정할 수 있다.

      본 연구는 2019년 3월 서울지역에 나타난 고농도 미세먼지 발생일의 사례연구로서, 연구기간 동안 고농도 PM2.5 및 기상 특성을 분석하고, PM2.5 생성에 대한 물리·화학적 상대적 기여도를 정량적으로 평가하는 데 의의를 두고 있다. 대상지역 PM2.5 농도의 증가 원인에 대하여 보다 다양한 측면에서 살펴보려고 하였으나, PM2.5 화학성분별 관측 농도 등 자료 수집의 한계로 인해 이 지역의 에어로졸 생성 및 화학반응을 정확하게 이해하는데 어려움이 있었다. 향후, 이러한 자료의 한계를 보완하고 추가적으로 여러 지역에 대한 다양한 사례연구가 수행된다면, 대상지역의 고농도 PM2.5 현상을 해석하는데 크게 기여할 것이고 또한 미세먼지 오염에 대한 주요 원인을 규명하는데 좀 더 신뢰성 있는 정보를 제공할 것으로 기대된다.
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