
		
			[image: Cover image]
		

	
    
      
        
          	
          	
        

        
          	
        

        
          	
            [ Award-Winning Paper ]
          
        

        
          	Journal of Korean Society for Atmospheric Environment - Vol. 38, No. 4, pp.542-556
        

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

        
          	Print  publication date  31 Aug 2022

        

        
          	Received  05 Apr 2022
Revised  16 May 2022
Accepted  16 Jul 2022

        

        
          	
            KOSAE_2022_v38n4_542

            DOI: 
            https://doi.org/10.5572/KOSAE.2022.38.4.542
          
        

        
          	
            2018년 3월 고농도 PM2.5 사례 분석에서 대기 순환 및 확산 지표의 적용 가능성 연구
          
        

        
          	
            Yeon-Uk Kim ; Heon-Seok Do ; Ji-Hyun Kim ; Kyung-Hwan Kwak1), * ; Joonyoung Ahn2) ; Hyunwoong Kim2)


          
        

        
          	Department of Environmental and Biomedical Convergence, Kangwon National University, Chuncheon, Republic of Korea

        

        
          	
        

        
          	1)School of Natural Resources and Environmental Science, Kangwon National University, Chuncheon, Republic of Korea

        

        
          	
        

        
          	2)Air Quality Research Division, National Institute of Environmental Research, Incheon, Republic of Korea

        

        
          	
        

        
          	
            Applicability Study of Atmospheric Circulation and Ventilation Indices to Analysis of PM2.5 Episode in March 2018
          
        

        
          	
            김연욱 ; 도현석 ; 김지현 ; 곽경환1), * ; 안준영2) ; 김현웅2)


          
        

        
          	
        

        
          	강원대학교 환경의생명융합학과

        

        
          	
        

        
          	1)강원대학교 환경융합학부

        

        
          	
        

        
          	2)국립환경과학원 대기환경연구과

        

        
          	
            Correspondence to: * Tel : +82-(0)33-250-8575 E-mail :  khkwak@kangwon.ac.kr
          
        

        
          	
        

        
          	
            

            

          
        

      

      
        
          	
          	
        

      

      
        
          
            초록
          
        

        
          Recirculation factor (RF), ventilation index (VI), and stable energy (SE) of the atmosphere are the indices that could quantify the kinematic ability of the atmosphere. To verify the relationship of RF, VI, and SE with PM2.5 and its components, this study analyzed the measurement data on Air Pollution Monitoring Supersite in March 2018, when the calm wind condition was prevailingly observed. In this study, the period of PM2.5 episode was selected from 06 KST on March 24th to 13 KST on March 26th, 2018. Since March 25th, the PM2.5 concentration remained at most 100 μg/m3. At that time, the RF continuously decreased and showed the lowest value (0.56) at 06 KST on March 26th. The correlation coefficients of PM2.5 and its components (SO42-, NO3-, NH4+, OC, EC) concentrations with meteorological factors (air temperature, relative humidity, wind speed, and planetary boundary layer height (PBLH)) and atmospheric indices during this episode were the highest among the entire period in March 2018, particularly for SE. When the SE was greater than 40 J/cm2, the VI was smaller than 2,000 m2/s, and the RF was smaller than 0.8, the PM2.5 concentration during this episode was shown to be relatively high. In conclusion, the circulation and ventilation indices could be alternative ways to explain the PM2.5 episode, compared to well-known meteorological factors in case of regional atmospheric stagnation.
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      1. 서 론
      초미세먼지 (fine particulate matter, PM2.5)는 유기탄소 (organic carbon, OC), 원소탄소 (elemental carbon, EC), 황산염 (SO42-), 질산염 (NO3-), 암모늄 (NH4+) 등으로 이루어진 혼합물이다. 최근 고농도 PM2.5 사례가 빈번해지면서 고농도 현상의 원인 파악이 중요해지고 있다. 1년 중 3월은 겨울철 기압계에서 여름철 기압계로 전환하는 시기이며 시베리아 고기압이 약화되면서 이동성 고기압의 영향을 자주 받는 계절이다. 이동성 고기압의 정체 현상은 우랄 산맥의 블로킹으로 인한 동아시아 지역의 서풍 약화와 일본 동쪽의 저기압 편차에 의한 것으로 알려져 있다 (KEI, 2019; Lee et al., 2015; Oh et al., 2015). 또한 이동성 고기압은 이동속도가 느려 대기 정체 현상을 지속적으로 유발한다. 따라서, 이동성 고기압이 정체되는 현상을 보이는 경우, 국외에서 유입된 오염물질과 함께 국내에서 배출된 오염물질이 축적될 수 있다 (Ghim et al., 2019).

      국내 PM2.5 자료를 보면 1년 중 3월에 농도가 가장 높은 경향을 보이고 있다. 기후변화로 인해 대기 정체가 빈번해짐에 따라 이러한 고농도 PM2.5가 지속되는 날은 증가하고 있다 (KEI, 2019; Lee et al., 2018). KEI (2019)는 2014년 이후 대기 정체가 발생한 횟수 (일 평균 풍속이 2 m/s 이하인 일의 수)와 고농도 지속 시간이 5일 이상 발생한 횟수가 같이 증가하고 있다고 밝히고 있다. Park and Yu (2018)에 따르면 대기 정체 시 오염물질이 축적되면서 2차 생성 미세먼지가 증가한다고 밝힌 바 있다. 이에 많은 선행 연구에서는 대기 정체 상황에서 PM2.5와 주요 구성성분들의 농도 변화 특성을 파악해야 한다고 언급하고 있다 (KEI, 2019; Ghim et al., 2019; Yu et al., 2018a; Kim et al., 2017). 일부 선행 연구에서는 대기 정체 현상과 PM2.5 농도 및 PM2.5 구성성분 농도의 연관성을 파악하는 데 기 상 변수를 주로 이용하여 분석하고 있다. Ryoo et al. (2019)은 대기 정체에 의한 대기오염물질 농도 증가를 확인했고 국외에서 유입된 물질과 국내에서 배출된 물질이 지역 내에서 축적되어 고농도 PM2.5를 보인 것을 확인했다. Yu et al. (2019)은 2014년 2월에 광주에서 발생한 고농도 PM2.5 현상의 원인을 종관적 기상 패턴, PBL 고도 (planetary boundary layer height, PBLH), 풍속 자료 등으로 분석하였다. Kim et al. (2005a)은 하층대기의 연직 안정도를 이용하여 수도권의 대기오염도 저감효과를 분석한 바가 있다. 최근 Kim et al. (2020c)은 PM2.5 농도의 권역 간 연관성을 제시하였다. 하지만, 앞선 연구들은 고농도 PM2.5 기간에 대기의 운동학적 관점에서 대기오염물질의 확산 능력을 깊이 있게 설명하는 데 한계가 있어 이를 정량적으로 볼 필요성이 있다.

      대기의 운동학적 관점을 정량적으로 설명하는 지표로 bulk Richardson number (Rib), 재순환 계수 (recirculation factor, RF), 확산 지수 (ventilation index, VI), 안정도 에너지 (stable energy, SE), boundary layer structure index (BLSI) 등이 있다. 선행 연구에서는 Rib, RF, VI, SE, BLSI를 이용하여 연직 난류 혼합과 수평 수송, 수평 확산, 대기 안정도에 따른 PM2.5 농도의 시간적 변화를 정량적으로 제시하였다 (Zhu et al., 2019; Li et al., 2018; Zheng et al., 2018). 하지만, 대다수 선행 연구는 PM2.5의 질량농도만을 주로 제시하고 있어, PM2.5의 주요 구성성분인 SO42-, NO3-, NH4+, OC, EC와 대기 순환 및 확산 지표 간 관계와의 농도 변화를 살펴볼 필요가 있다. 따라서, 본 연구에서는 최근 4년 (2017~2020) 중 월별 평균 풍속이 가장 낮았던 2018년 3월 (1.9 m/s) 고농도 PM2.5 사례 기간을 대상으로 대기 순환 및 확산을 정량적으로 표현할 수 있는 지표의 적용 가능성을 확인하는 것을 목적으로 하였다. 이를 위해 PM2.5 농도 및 구성성분 농도와 대기 순환 및 확산 지표와의 상관성을 분석하고 대기 정체에 의해 고농도 PM2.5 사례가 발생할 수 있는 기준 수치를 제시하고자 한다.

    

    

  
    
      2. 방 법
      
        2. 1 서울 (수도권) 대기환경연구소 자료
        본 연구에서 PM2.5와 구성성분의 농도 자료는 서울 은평구 불광동에 위치한 수도권 대기환경연구소 (Air Pollution Monitoring Supersite, APMS)에서 측정한 자료를 이용했다 (그림 1). 측정소가 위치한 서울 은평구는 서해에 인접하여 해륙풍이 불어오고 시 경계에 분포한 산악으로부터의 산곡풍이 복합적으로 작용하는 지역으로 국지적인 대기 정체 및 재순환이 빈번히 일어나는 곳 중 하나다 (Kim et al., 2005b). 본 연구 지역의 APMS는 PM2.5의 질량 및 화학적 성분들의 농도를 측정하기 위하여 질량농도 (BAM1020, MetOne Instrument Inc., USA), 탄소성분 (semi-continuous carbon aerosol analyzer, Sunset Laboratory Inc., USA), 이온성분 (aerosol ion monitor (AIM), URG-9000D, URG corporation, USA) 측정기 등을 운영 중이다 (NIER, 2021; Kim et al., 2020b). 미세먼지 질량농도는 대기 중의 입경 2.5 µm 이하의 입자를 16.7 L/min의 유속으로 필터에 채취한 후 베타선 흡수법 을 사용하여 측정하였다. 준 실시간 탄소성분 측정기는 NIOSH법인 열광학적 투과 방법에 의해 EC와 OC 를 1시간 단위로 정량화한다. 이온성분 측정기는 3종 (SO42-, NO3-, NH4+)의 이온성분 농도를 분석한다. 이들의 측정 방법과 측정 농도의 정확도 평가 결과는 국립환경과학원에서 발간하는 “2020년 대기환경연구소 연간 운영결과보고서” (NIER, 2021)에 상세히 기술되어 있다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Map of study area showing locations of (a) Seoul and (b) Osan, Republic of Korea. The red dot represents the location of Air Pollution Monitoring Supersite. The blue dot represents Korean Meteorological Administration Local Data Assimilation and Prediction System location in this study. The green dot represents Korean Meteorological Administration radiosonde observation location.
          
          

          

        

      

      
        2. 2 대기 순환 및 확산 지표
        본 연구에서는 대기의 운동학적인 특성을 정량적으로 표현할 수 있는 대기 순환 및 확산 지표로써 재순환 계수 (RF), 확산 지수 (VI), 안정도 에너지 (SE)를 이용했다. RF, VI, SE는 여러 선행 연구에서 각각 대기 재순환, 대기 확산, 대기 안정성을 설명하는 데 사용되고 있다 (Li et al., 2018; Venegas and Mazzeo, 1999).

        본 연구에서는 24시간 동안 APMS 지점 주변의 공기 덩이의 수평적 이동 정도를 정량화하기 위해 RF 를 이용했다. RF는 여러 지역에서 대기오염 수송 능력을 정량화하는 데 이용되고 있는 지표 중 하나다 (Li et al., 2020; Li et al., 2018; Pérez et al., 2011; Nankar et al., 2009; Allwine and Whiteman, 1994). RF는 여러 선 행 연구에서 중규모에 해당하는 공기 덩이의 움직임과 분산의 특성을 추론하는 데 이용하고 있고 0과 1	사이의 값으로 표현이 되며 RF 값이 낮을수록 대기가 재순환했다는 것을 의미한다. RF의 값은 Allwine and Whiteman (1994)이 제안한 식 (1)을 통해 계산하였다.

        
          
            
              	
                
                  
                    
                      
                        R
                        F
                      
                      
                        i
                      
                    
                    =
                    
                      
                        
                          
                            l
                          
                          
                            i
                          
                        
                      
                      
                        
                          
                            S
                          
                          
                            i
                          
                        
                      
                    
                    =
                    
                      
                        
                          
                            
                              
                                
                                  Δ
                                  D
                                  
                                    
                                      ∑
                                      
                                        j
                                        =
                                        i
                                      
                                      
                                        i
                                        +
                                        o
                                      
                                    
                                    
                                      
                                        
                                          u
                                        
                                        
                                          i
                                        
                                      
                                    
                                  
                                
                              
                            
                            
                              2
                            
                          
                          +
                          
                            
                              
                                
                                  Δ
                                  D
                                  
                                    
                                      ∑
                                      
                                        j
                                        =
                                        i
                                      
                                      
                                        i
                                        +
                                        o
                                      
                                    
                                    
                                      
                                        
                                          v
                                        
                                        
                                          i
                                        
                                      
                                    
                                  
                                
                              
                            
                            
                              2
                            
                          
                        
                      
                      
                        Δ
                        D
                        
                          
                            ∑
                            
                              j
                              =
                              i
                            
                            
                              i
                              +
                              o
                            
                          
                          
                            
                              
                                
                                  u
                                
                                
                                  i
                                
                                
                                  2
                                
                              
                              +
                              
                                
                                  v
                                
                                
                                  i
                                
                                
                                  2
                                
                              
                            
                          
                        
                      
                    
                  
                
              
              	
                (1) 
				
              
            

          

        

        여기서, i=1, 2, 3, …, N-O이며, N은 분석하고자 하는 기간의 국지 기상 예측 시스템 (Local Data Assimilation and Prediction System, LDAPS) 모델 자료 수다. O는 24시간/τ-1이며 τ는 LDAPS 모델이 하루 기준으로 예보하는 시간 간격이다. 본 연구에서의 τ는 3시간이며 (2.3절 참고), ΔD는 τ를 초로 환산한 것이다. ui와 vi는 각각 i번째 시간 데이터의 남북 및 동서 바람 성분이다. Si은 ui와 vi 성분에 의해서 공기 덩이가 24시간 동안 실제로 이동한 거리를 의미하며, li는 공기 덩이가 24시간 동안 이동한 순 이동 거리를 나타낸다. 결과적으로 RF는 l 과 s의 비율로 표현된다. 위의 방정식에서 s와 l의 변동성은 지역 및 대규모 공기의 흐름에 의해 결정된다. RF가 0일 때, 하루 뒤의 공기 덩이가 재순환하여 원위치로 다시 돌아온 것을 의미하며 수평 수송 능력이 약한 것으로 볼 수 있다. RF가 1일 때에는 공기 덩이가 재순환하지 않는 것을 의미하며 수평 수송 능력이 강한 것으로 볼 수 있다.

        SE는 지표면으로부터 주어진 특정 고도 (H)까지의 대기 역전층 강도 및 두께와 대기의 안정성, 대기의 수직 확산 능력을 나타낼 수 있는 지수다. SE는 지표에 있는 공기 덩이가 고도 H까지 도달하는 데 필요한 외부 가열 또는 강제 에너지의 양을 뜻하며, SE가 클수록 대기가 국지적으로 안정하고 수직 확산이 약한 것을 의미한다. Li et al. (2018)은 중국의 주강 삼각주 지역을 대상으로 SE와 PM2.5 농도 사이의 선형 상관 계수를 확인하였고 대기의 수직 확산 능력을 평가하는 데 PBLH보다 더 좋은 상관관계를 보였다. 본 연구에서의 SE는 식 (2)와 (3)을 이용하여 구했다 (Li et al., 2018).
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        여기서, Cp는 정압비열 (1,004 J/kg·K), g는 중력가속도 (9.8 m/s2), PH와 PH0는 각각 상층과 지상의 기압 (hPa), TDry는 건조 기온 (K), T는 기온 (K)이다. 건조 기온은 식 (3)을 이용하여 계산했다.
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        여기서, TH는 고도 H의 기온 (K), rd는 건조단열감률 (K/m), H와 h는 각각 상층과 지표면의 지위 고도 (m)다.

        VI는 대기오염물질이 PBLH 내에서 수송될 수 있는지에 대한 척도로 대기경계층의 높이와 대기경계층 고도까지의 평균 풍속을 곱한 값이다. PBLH 내 환기 능력을 알려주며 식 (4)를 이용하여 산출했다 (Wu et al., 2020, 2013; Pasch et al., 2011). 따라서 VI는 대기오염물질의 확산에 대한 척도로 활용될 수 있으며 공기 덩이의 확산과 수송 능력을 정량화하는 데 유용한 지수 중 하나다. VI가 클수록 대기경계층 내 대기오염물질이 원활하게 확산 및 분산된다는 것을 의미한다.
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        여기서, hk와 hk-1은 LDAPS 모델에서의 지위 고도 (m)이며, k는 LDAPS 모델 내 연직 층수이다. Vk는 k번째 층의 풍속을 의미한다.

      

      
        2. 3 기상 자료
        본 연구에서는 연구 대상 지역의 RF, VI, SE를 산 출하기 위한 지상과 상층의 기상 자료로 기상청에서 제공하고 있는 LDAPS 모델 자료를 이용했다. 먼저 LDAPS 모델 자료를 검증하기 위해 라디오존데 자료를 이용하였다. LDAPS는 한반도 영역을 대상으로 기온, 강수량, 일사량 등을 예측하며 수평 해상도가 1.5 km, 연직 층수는 70층 (약 40 km)이다. LDAPS는 하루 8회 (00, 03, 06, 09, 12, 15, 18 UTC) 3시간 간격으로 예측 결과를 생산한다 (Kim et al., 2020a). LDAPS의 예측 자료 중 예측 시간이 0시간인 분석장 자료를 이용하였다. 검증을 위해 APMS와 오산 라디오존데 지점에서 각각 가장 가까운 LDAPS 격자의 값을 추출하였다 (그림 1).

        RF, VI, SE를 산출하기 위해 필요한 LDAPS의 자료는 다음과 같다. RF를 계산하기 위해서는 등압면 자료 중 975 hPa의 동-서 바람 성분과 남-북 바람 성분이 필요하다. SE는 등압면 자료 중 975 hPa의 기온과 지위고도가 필요하며 단일면 자료는 기압 (hPa) 변수가 필요하다. VI를 계산하기 위해서는 단일면 자료의 PBLH와 등압면 자료 중 PBLH까지의 고도별 바람 벡터가 필요하다. 본 연구에서 RF, SE, VI 계산에 필요한 LDAPS의 변수를 표 1에 정리하였다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            LDAPS variables used for calculating RF, VI, and SE.
          
          

        

        
          
            
              	
              	Variable
            

          
          
            	Single-level
            	10-m component of wind, 2-m air temperature, planetary boundary layer height, pressure
          

          
            	Pressure-level
(1,000~800 hPa)
            	west-east component of wind, north-south component of wind, air temperature, geopotential height
          

        

        

        라디오존데는 하루에 총 4회 (00, 06, 12, 18 UTC)에 걸쳐 30 km 이상의 상공까지 기온, 풍향, 풍속 등을 관측하고 있다. 라디오존데는 상층까지 기상요소를 관측할 수 있는 장점을 지니고 있어 예측 모델 혹은 타 관측 장비와의 비교 검증에 많이 이용되고 있다 (Kang et al., 2016). 이에 RF, VI, SE 계산 고도와 가장 유사한 925 hPa의 00, 06, 12, 18 UTC에서 오산 라디오존데 지점 자료에 대해 LDAPS 자료를 비교 검증했다.

      

    

    

  
    
      3. 결과 및 고찰
      
        3. 1 LDAPS 자료 검증
        그림 2a와 그림 2b에서 LDAPS 자료와 라디오존데 자료의 풍속과 풍향 시계열을 나타냈다. 풍속의 경우, LDAPS 자료와 라디오존데 자료와의 상관계수는 0.95, RMSE는 2.14 m/s였다. 풍향의 상관계수는 0.77이었다. 이에 LDAPS 자료를 이용하여 연직 바람 자료를 분석하기에 적합하다고 판단했다. 그림 2c는 LDAPS 자료와 라디오존데 자료의 기온 시계열이다. 기온의 상관계수는 0.98, RMSE는 1.35 K였다. 결과적으로 2018년 3월 측정 기간에 대해 LDAPS 자료의 기온, 풍향, 풍속은 관측값을 잘 모의했다고 판단하였다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Time series plots of meteorological variables from March 1 to 31, 2018 ((a): wind speed, (b): wind direction, and (c): air temperature). The black dots represent Korean Meteorological Administration Local Data Assimilation and Prediction System data in Seoul. The red dots represent Korean Meteorological Administration radiosonde data in Osan.
          
          

          

        

      

      
        3. 2 2018년 3월 측정 기간 동안의 대기질과 기상 개황
        그림 3은 APMS 지점에서 측정한 PM2.5 농도와 OC, EC, SO42-, NO3-, NH4+ 농도 자료의 시계열이며, LDAPS 모델에서 수도권 APMS 지점과 가장 가까운 지점에 대해 추출한 기상 변수 (기온, 상대습도, PBLH, 풍속, 풍향)의 시계열이다. 이때, APMS 자료는 1시간, LDAPS 자료는 3시간 간격이다. 고농도 PM2.5 사례일 선정 시, 측정한 PM2.5 농도 시계열을 기준으로 매우 나쁨 기준인 75 µg/m3보다 높은 농도가 하루 이상 유지되고 강수가 내리지 않은 기간을 선택하였다. 강수가 내리지 않은 조건에서의 고농도 PM2.5 사례 기간은 2018년 3월 12일 12~22시와 3월 24일 06시~26일 13시였다. 서울 기상 관측소 (108지점) 기준 3월 중 일 강수량이 1 mm 이상인 날은 3월 4, 5, 8, 15, 19, 21일이었다. 3월 12일 12~22시 사례는 총 기간이 만 하루가 되지 않아 제외했다. 따라서, 본 연구에서는 최종 사례 분석 기간을 2018년 3월 24일 06시~26일 13시로 선정했다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Time series plots of the concentrations of PM2.5 and its components ((a): PM2.5, OC, and EC, (b): SO42-, NO3-, and NH4+, and (c): S-N (SO42- - NO3-)), and meteorological variables ((d): PBL height and wind speed, (e): wind direction, and (f ): air temperature and relative humidity) from March 1 to 31, 2018.
          
          

          

        

        사례 기간 중 3월 24일 20시~26일 16시에 수도권 지역에 초미세먼지주의보가 발령되었다. 3월 전체 평균 PM2.5 농도는 35.96 µg/m3이었고, OC, EC, SO42-, NO3-, NH4+ 농도는 각각 3.54, 1.02, 6.08, 9.79, 5.31 µg/m3이었다. 선정된 사례 기간 동안 평균 PM2.5 농도는 108.10 µg/m3이었고, OC, EC, SO42-, NO3-, NH4+ 농도는 각각 7.97, 2.31, 22.53, 32.03, 17.12 µg/m3이었다. 선정된 사례 기간의 평균 PM2.5 및 구성성분 농도는 3월 전체 평균 농도보다 약 2배 이상 높은 농도를 보였다 (그림 3a, b). 국외 기여도와 국내 기여도를 비교하기 위해 S-N (SO42- - NO3-) 농도 차를 이용하였다 (그림 3c). S-N 농도 차가 음수이면 국내 기여도가 국외 기여도보다 높은 것을 의미한다 (Ghim et al., 2019). 본 연구에서의 고농도 PM2.5 사례 기간의 S-N 농도 차는 전반부에 음의 값을 보이다가 후반부에는 0 부근의 값을 보였다 (그림 3c). 이는 고농도 PM2.5 사례 기간의 국내 기여도가 국외 기여도보다 전반적으로 높거나 비슷함을 의미한다. 3월 전체 기간의 주풍은 주로 남서풍이었고 (그림 3e), 앞서 선정한 사례 기간의 주풍도 남서풍을 보여 전반적으로 유사하였다. 하지만, 사례 기간의 평균 PBLH와 풍속은 각각 307 m와 1.5 m/s로, 3월 평균 PBLH와 풍속인 444 m와 2.2 m/s보다 상대적으로 낮아 대기가 확산하기 어렵고 정체 현상의 특징을 보였다 (그림 3d). 3월 평균 기온과 상대습도는 각각 281.4 K와 61%였고, 사례 기간의 평균 기온과 상대습도는 각각 281.6 K와 74%로 3월 평균과 비교했을 때 큰 차이를 보이지 않았다 (그림 3f).

        따라서, 3월의 고농도 PM2.5 현상은 국외에서 유입된 오염물질과 국내에서 배출된 오염물질이 함께 대기 정체에 의해 축적된 것으로 판단된다. 이를 정량적으로 제시하고자 앞서 선정한 사례 기간의 대기의 수송 및 확산 능력에 대해 RF, VI, SE를 계산하여 분석하고 PM2.5와 구성성분의 농도 변화와의 상관성을 확인하고자 하였다.

      

      
        3. 3 사례 기간 분석
        고농도 PM2.5가 장기간 유지되었던 2018년 3월	24일 06시~26일 13시 기간을 중심으로 3월 23일 00시~27일 23시의 PM2.5 구성성분 농도, 기상요소 (풍향, 풍속)와 RF, VI, SE의 시계열을 그림 4에 나타냈다. SO42-, NO3-, NH4+ 농도의 자료 중 3월 25일 19시~26일 15시까지는 자료 누락으로 인해 표기되지 않았다. 기온과 상대습도는 일평균 282.2 K, 73.6%이며, 기온은 점차 증가하는 경향을 보였다 (그림 4e). 풍속은 비교적 일정한 수준을 보였다 (그림 4c). PM2.5 농도는	3월 23일 18시 이후 증가하였으며, 3월 25일 이후 100 µg/m3 이상 유지되었고 3월 26일 오전 11시 이후 감소했다 (그림 4a). SO42-, NO3-, NH4+ 농도 경향을 보면 SO42- 농도가 3월 24일 10시 이후 다른 성분에 비해 크게 증가하였다 (그림 4b). RF는 3월 25일 09시 이후에 점차 감소했고 3월 26일 06시에 0.56으로 최저를 보였다 (그림 4d). 이는 3월 25일 09시부터 3월 26일 06시까지의 APMS 주변 공기 덩이가 재순환했다는 것을 의미한다. VI는 3월 25일에 일 최고 1,914 m2/s로 가장 낮았으며 26일 이후부터 증가하였다 (그림 4d). 이는 3월 25일에 연직 확산할 수 있는 능력이 다른 일자보다 낮았음을 의미한다. SE는 3월 23일부터 지속적으로 증가하였으며 3월 25일 09시에 51 J/cm2으로 최고 값을 보였고 이후 유지하다가 3월 26일 09시 이후 감소하였다. 이는 3월 25일에 다른 일자보다 대기가 안정했다는 것을 의미한다.

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Time series plots of the concentrations of PM2.5 and its components ((a): PM2.5, OC, and EC and (b): SO42-, NO3-, and NH4+), and meteorological variables ((c): VI, PBLH, and wind speed, (d): RF, SE, and (e): air temperature and relative humidity) from March 23 to 27, 2018.
          
          

          

        

        RF, VI, SE를 종합해 보면 사례 기간 중 3월 25일~26일은 RF와 VI는 최하 값을 보인 시간대였고, SE는 가장 높았던 시간대를 포함하였다. 즉, 3월 25일~26일은 공기 덩이가 재순환하고 연직 확산이 다른 시기보다 잘 되지 않는 조건이고 결과적으로 대기가 정체되었던 환경이었다. 따라서 3월 23일~24일에 국외와 국내에서 발생한 PM2.5와 PM2.5의 구성성분 물질들이 유입되었고 이후 RF와 VI가 감소하고 SE는 증가하면서 대기의 수평 수송 및 확산이 약해지고 재순환하면서 대기 정체가 발생하여 고농도 PM2.5가 유지된 것으로 보인다. 3월 27일에는 다시 RF와 VI가 증가하고 SE는 낮아지면서 정체되어 있던 대기가 수평 및 연직적으로 원활하게 확산하고 순환하여 PM2.5 농도와 PM2.5 구성성분의 농도가 급감한 것으로 보인다.

      

      
        3. 4 PM2.5 구성성분과 대기 순환 및	확산 지표 간의 상관관계
        대기의 순환과 확산 지표를 비롯한 기상요소들은 PM2.5와 PM2.5 구성성분들의 농도를 결정하는 데 중요하므로 농도 변화에 미치는 영향을 통계적으로 확인할 필요가 있다.

        3월 전체 기간과 사례 기간 동안 기상요소 및 RF, VI, SE가 PM2.5 농도 및 PM2.5의 구성성분 농도 변화에 미치는 영향을 통계적으로 확인하기 위해 Pearson 상관분석을 수행하였다 (표 2). 2018년 3월 전체 기간에 대한 PM2.5, SO42-, NO3-, NH4+, OC, EC 농도와 기상요소 (기온, 상대습도, 풍속, PBLH) 및 RF, VI, SE와의 상관성에서는 기상요소 중 풍속이 가장 유의미한 상관성을 보여주었다. PM2.5, SO42-, NO3-, NH4+, OC, EC 농도와 풍속의 상관계수는 각각 -0.26, -0.15, -0.30, -0.26, -0.17, -0.21로 전반적으로 음의 상관관계를 보였다. 이러한 한 달 전체 기간에 대한 상관계수는 초봄의 전형적인 계절적 변화를 반영하고 있어 인과관계를 뚜렷하게 구분하기 어려운 것으로 보인다. 한편, 사례 기간 동안 PM2.5, SO42-, NO3-, NH4+, OC, EC 농도와 기상요소 및 RF, VI, SE의 상관계수에서는 대기 순환 및 확산 지표 중 SE와의 상관관계가 더 컸다. PM2.5, SO42-, NO3-, NH4+, OC, EC 농도와 SE와의 상관계수는 각각 0.88, 0.69, 0.70, 0.82, 0.70, 0.63로 모두 양의 상관관계를 보였다. 단기간 분석 결과인 사례 기간에 대한 상관계수는 계절적인 변화보다 일 변화 등 국지적인 변화를 크게 반영하기 때문에 높은 상관계수가 나온 것으로 판단한다.

        
          Table 2. 
				
          

          
            The correlation coefficients of the concentrations of PM2.5 and its components (PM2.5, OC, EC, SO42-, NO3-, and NH4+) and meteorological variables (air temperature, relative humidity, wind speed, PBL height, VI, RF, and SE) from March 1 to 31, 2018.
          
          

        

        
          
            
              	Period
              	Factor
              	PM2.5
              	SO42-
              	NO3-
              	NH4+
              	OC
              	EC
            

          
          
            	2018.03.01
~
03.31
            	Air temperature
            	0.15*
            	0.30**
            	0.12*
            	0.22**
            	0.06
            	0.14*
          

          
            	Relative humidity
            	0.15*
            	0.14*
            	0.16*
            	0.17*
            	0.03
            	-0.02
          

          
            	Wind speed
            	-0.26**
            	-0.15*
            	-0.30**
            	-0.26**
            	-0.17**
            	-0.21**
          

          
            	PBL height
            	-0.13*
            	-0.06
            	-0.11
            	-0.10
            	-0.04
            	-0.05
          

          
            	RF
            	0.03
            	0.08
            	0.15*
            	0.13
            	0.02
            	0.08
          

          
            	VI
            	-0.18**
            	-0.10
            	-0.22**
            	-0.18**
            	-0.04
            	-0.13*
          

          
            	SE
            	0.15*
            	0.08
            	0.08
            	0.06
            	0.04
            	0.11
          

          
            	2018.03.23
~
03.27
            	Air temperature
            	-0.38**
            	0.07
            	-0.58**
            	-0.34*
            	-0.36*
            	-0.15
          

          
            	Relative humidity
            	0.47**
            	0.27
            	0.42**
            	0.42**
            	0.31**
            	0.00
          

          
            	Wind speed
            	-0.25
            	0.03
            	-0.31*
            	-0.18
            	-0.17
            	0.01
          

          
            	PBL height
            	-0.26
            	-0.10
            	-0.22
            	-0.19
            	-0.11
            	0.07
          

          
            	RF
            	-0.46**
            	-0.31*
            	0.08
            	-0.10
            	-0.36*
            	-0.08
          

          
            	VI
            	-0.29*
            	-0.11
            	-0.29
            	-0.24
            	-0.14
            	-0.02
          

          
            	SE
            	0.88**
            	0.69**
            	0.70**
            	0.82**
            	0.70**
            	0.63**
          

        

        
          
            Note : * and ** test of significance, p-value<0.05 and p-value<0.01, respectively.
          

        

        

        표 2에서 3월 전체 기간보다 사례 기간에서 기상요소와의 상관성이 더 컸으며, 사례 기간 중 SE가 가장 높은 상관성을 보였다. 이에 2018년 3월 전체 기간 (3월 1일 00시~31일 23시)과 사례 기간 (3월 23일 00시~27일 23시)에 대해 PM2.5 농도 및 PM2.5 구성성분의 농도와 SE 간 산점도를 그림 5에 나타내었다. 그림 5의 PM2.5 농도 및 PM2.5 구성성분의 농도 자료는 LDAPS 자료와 같은 3시간 간격의 자료다. 그리고 그림 5에서의 검은색 점과 검은색 실선은 3월 전체 기간, 빨간색 점과 빨간색 점선은 사례 기간에 대한 산점도와 추세선이다. 3월 전체 기간에서보다 사례 기간에서 PM2.5 농도 및 PM2.5 구성성분의 농도가 SE와 더 큰 기울기를 가지며 높은 상관성을 보였다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Scatter plots of SE for the concentrations of PM2.5 and its components ((a): PM2.5, (b): SO42-, (c): NO3-, (d): NH4+, (e): OC, and (f ): EC). The black lines and black dots represent values from March 1 to 31, 2018. The red lines and red dots represent values from March 23 to 27, 2018.
          
          

          

        

        고농도 PM2.5 기간 PM2.5의 구성성분에 대한 유의미한 상관성을 보인 변수의 상관계수 (p-value<0.05)를 정리하면 다음과 같다. NO3-은 저온 고습인 대기 상태에서 입자상으로 존재하기 때문에 질량농도가 증가하는 것으로 알려져 있다 (Seo, 2015). 본 연구에서의 NO3-는 기온과의 상관계수가 -0.58, 상대습도와의 상관계수가 0.42로 저온 고습인 상황에서 농도가 증가해 Seo (2015)의 연구와 비슷했다. 그리고 풍속과의 상관계수는 -0.31, SE와의 상관계수는 0.70으로 바람이 약하게 불고 대기 연직 확산 능력이 약한 상황에서 농도가 증가했다. SO42-는 기온 및 상대습도와 유의미한 상관성을 보이지 않았고, RF와 SE와는 유의미한 상관성을 보였다. RF와의 상관계수는 -0.31, SE와의 상관계수는 0.69로 대기의 수평 수송 능력 및 연직 확산 능력이 약한 상황에서 농도가 증가했다. NH4+는 기온과의 상관계수가 -0.34, 상대습도와의 상관계수가 0.42, SE와 상관계수가 0.82로 기온이 낮으면서 상대습도가 높은 환경과 대기 연직 확산 능력이 약할 때 농도가 증가했다. NH4+는 대기 중 수분에 NH3가 용해되어 생성되는 것으로 알려져 있고 (Seo, 2015) 대기의 연직 확산 능력이 약한 상황에서 농도가 증가한 것으로 판단된다. OC는 기온과의 상관계수가 -0.36, 상대습도와의 상관계수는 0.31, SE와는 0.70이었다. 대기의 연직 확산 능력이 약할 때 농도가 증가하고 그 경향이 기온이나 상대습도보다 컸다. EC는 SE와의 상관계수가 0.63으로, 대기의 연직 확산 능력이 약할 때 농도가 증가하였다. 일반적으로 EC는 국지적으로 배출되는 오염물질로 풍속이 증가함에 따라 농도가 감소하는 경향을 보이나, 본 연구에서는 뚜렷한 상관성을 보이지 못했다. 이는 Yu et al. (2018b)에서도 OC와 EC의 농도는 풍속과의 뚜렷한 관련성을 찾을 수 없었다고 언급한 바와 일치한다. 본 연구 사례 기간의 EC와 OC가 풍속보다는 대기의 연직 확산이 약해질수록 농도가 높아진 점으로 볼 때, 국외 혹은 국내에서 배출된 물질들이 수직 확산하지 못하여 장기간 고농도로 유지한 것으로 판단된다.

        대기 순환 및 확산 지표로 이용된 RF, VI, SE와 각 구성성분 간 상관계수는 3월 전체 기간보다 고농도 PM2.5 사례 기간에서 더 높았고 유의미한 상관성을 보였다. SE와 PM2.5의 각 구성성분 간 상관계수는 개별 기상요소와의 상관계수보다 높았다. 또한, PM2.5, SO42-, OC와 RF와의 상관계수가 개별 기상요소와의 상관계수보다 높았다. PM2.5, SO42-, OC는 일부 개별 기상요소와 유의한 상관성도 보여주었고 RF와 SE와도 좋은 상관성을 보여주었다. 즉, 개별 기상요소로도 기상 영향을 설명할 수 있지만, 대기의 수평 수송 능력과 연직 수송 능력에 의한 농도 변화가 주요하게 작용한 사례 기간에서 대기 순환 및 확산 지표가 더 유용함을 확인하였다. 이에 고농도 PM2.5 사례 기간의 대기 순환 및 확산으로 인한 PM2.5 구성성분 농도 변화의 원인을 찾기 위하여 두 가지 이상의 지표를 연계하여 추가 분석을 수행하였다.

      

      
        3. 5 사례 기간 대기 순환 및 확산 특성
        앞선 결과를 통해 고농도 PM2.5 사례 기간은 대기 확산과 수송이 PM2.5 및 PM2.5 구성성분 농도에 복합적으로 영향을 주는 것을 확인하였다. 하지만, 단일 지표인 RF, VI, SE와의 상관분석으로만 충분히 설명하기에는 어려움이 있다.

        그림 6은 사례 기간 동안 PM2.5 및 구성성분 농도와 SE와 RF 간의 분포를 산점도로 나타낸 것이다. PM2.5는 RF가 0.8 이하, SE가 40 J/cm2 이상인 조건에서 더 높은 농도를 보였다 (그림 6a). PM2.5의 구성성분인 SO42-, NO3-, NH4+, OC, EC는 RF와 상관성이 보이지 않았지만, SE가 40 J/cm2 이상인 조건에서 고농도로 존재했다. 따라서, 사례기간의 PM2.5는 SE가 40 J/cm2 이상, RF가 0.8 이하 수준으로 대기 연직 확산이 약 하고 대기 재순환이 발생할 때 고농도로 존재했다. PM2.5 구성성분인 SO42-, NO3-, NH4+, OC, EC는 SE가 40 J/cm2 이상 수준으로 대기 연직 확산이 약할 때 각 성분별 고농도가 나타났음을 확인하였다.

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Scatter plots of SE-RF for the concentrations of PM2.5 and its components ((a): PM2.5, (b): SO42-, (c): NO3-, (d): NH4+, (e): OC, and (f): EC). The red dashed lines represent SE equivalent to 40 J/cm2. The black dashed lines represent RF equivalent to 0.8.
          
          

          

        

        그림 7은 사례 기간 동안 PM2.5 및 구성성분 농도와 SE와 VI 간의 산점도를 나타낸 것이다. SE가 40 J/cm2 전후, VI가 2,000 m2/s 전후를 경계로 PM2.5 및 PM2.5 구성성분 모두 뚜렷한 차이를 보였다. 따라서, 고농도 PM2.5 사례 기간의 PM2.5와 PM2.5 구성성분인 EC, OC, SO42-, NO3-, NH4+는 SE가 40 J/cm2 이상, VI가 2,000 m2/s 이하 수준으로 연직 확산과 수평 확산이 낮은 조건에서 고농도로 존재하는 특성을 보인다고 판단된다.

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Scatter plots of SE-VI for the concentrations of PM2.5 and its components ((a): PM2.5, (b): SO42-, (c): NO3-, (d): NH4+, (e): OC, and (f): EC). The red dashed lines represent SE equivalent to 40 J/cm2. The black dashed lines represent VI equivalent to 2,000 m2/s.
          
          

          

        

        그림 6과 그림 7을 종합하여 보면 연구 지역에 대한 사례 기간의 고농도 PM2.5 현상은 SE가 40 J/cm2 이상, VI는 2,000 m2/s 이하, RF는 0.8 이하일 때라는 정량적인 결론을 얻을 수 있다. 이와 비슷한 사례로 Wu et al. (2013)에 따르면 중국 광저우는 VI가 2,000 m2/s 이하, RF는 0.6 미만일 때 고농도 PM2.5로 존재했다고 밝힌 바 있다. 본 연구에서 밝혀진 VI와 비슷한 조건이었으며 RF는 다소 차이를 보였으나, 평상시보다 RF가 감소한 상황에서 고농도 현상이 일어났다는 점은 동일했다.

      

    

    

  
    
      4. 결론 및 한계점
      본 연구는 서울에 위치한 수도권 대기환경연구소에서 측정한 자료를 바탕으로 고농도 PM2.5가 발생한 기간 중 하나인 2018년 3월 22일 00시~27일 23시를 사례 기간으로 선정했다. 선정된 사례 기간의 대기 순환 및 확산을 정량적으로 표현할 수 있는 지표인 대기 순환 및 확산 지수 (RF, SE, VI) 및 기상요소 (풍속, 기온, 상대습도, PBLH)를 이용하여 PM2.5 농도 및 구성성분 농도와의 상관성을 분석했다. 그리고 RF, SE, VI를 이용하여 사례 기간의 대기 순환 및 확산을 설명하는 정량적인 기준 수치를 제시했다.

      3월 전체 기간에서의 PM2.5 및 구성성분의 농도는 대체로 풍속, 기온과의 상관계수가 RF, SE, VI와의 상관계수보다 높았다. 하지만, 앞서 선정한 고농도 사례 기간에서는 풍속과 기온과의 상관계수가 SE와의 상관계수보다 높지 않아 상대적으로 유의미하지 않았다. 이는 대기 정체 기간 중 고농도 PM2.5 현상을 설명하는 데 SE가 유효함을 의미한다. PM2.5 및 PM2.5 구성성분과 SE와의 상관성이 양의 상관관계로 나타나 대기의 안정도가 강해질수록 농도가 증가했음을 정량적으로 확인하였다. 그리고 PM2.5, SO42-, OC는 3월 전체 기간에서 유의미한 상관성을 보이지 않던 RF 와 사례 기간에서 유의미한 상관성을 보여 사례 기간에서는 대기 수평 수송 능력이 약해짐에 따라 PM2.5, SO42-, OC 농도가 증가했음을 정량적으로 확인하였다. 사례 기간의 고농도 PM2.5 현상에서 SE가 40 J/cm2 전후일 때 PM2.5 및 구성성분의 농도 변화가 컸다. 전체적으로 SE가 40 J/cm2 이상이고 VI가 2,000 m2/s, RF가 0.8 이하인 조건에서 고농도 PM2.5 현상이 발생했다. 따라서, 본 연구의 사례 기간 동안 대기가 안정되고 수직 방향으로의 대기오염물질의 확산이 불리해지면서 대기 하층에서 대기오염물질의 농도가 높아진 것으로 판단된다. 결론적으로 고농도 PM2.5 현상이 발생한 기간의 원인을 분석하는 데 개별 기상요소만을 이용하는 것보다는 대기 순환 및 확산 지표를 함께 이용하여 분석하는 것이 유용하다는 결론을 얻었다. 향후, 발생하는 고농도 PM2.5 현상에 대기 순환 및 확산 지표를 적용할 수 있을 것으로 기대된다.

      다만, 본 연구에서는 대기 확산 및 순환 지표를 적용하는 데 있어 몇 가지 제한점 및 한계점이 있다. 먼저, 연구 기간이 짧고 특정 계절만을 대상으로 하고 있어 연구 지역에서 발생하는 장기적인 고농도 PM2.5 현상을 일반화하는 데 한계가 있다. 다른 계절에서 발생하는 고농도 PM2.5 현상에 대기 확산 및 순환 지표를 적용하여 분석하는 경우에는 본 연구의 경향과 다를 수 있다는 점을 유의할 필요가 있다. 그리고 대기 확산 및 순환 지표는 상층 수송의 영향으로 오염물질이 외부로부터 유입되는 현상과 대기 중 화학적 반응의 영향을 반영하지 못하는 단점이 있다. 이를 반영하기 위해서는 3차원 대기 확산 모델을 이용하여 그 영향을 확인할 필요가 있다. 향후, 장기간 자료와 3차원 대기 확산 모델 결과를 이용하여 고농도 PM2.5 현상과 대기 확산 및 순환 지표의 연관성을 일반화하는 후속 연구가 필요하며, 본 연구의 결과가 그러한 가능성과 방향을 선제적으로 제시하는 데 기여하였다.
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