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            초록
          
        

        
          In this study, we estimated the foreign emission impact on PM2.5 concentration in South Korea using Weather Research and Forecasting (WRF)-Community Multiscale Air Quality (CMAQ) modeling with a set of bottom-up emissions inventories over Northeast Asia during 2019. PM2.5 foreign impact based on the emissions inventory was estimated to 12.7 μg/m3 for the study period. However, when compared to the PM2.5 observations in China, simulated PM2.5 concentration for the period was overestimated by about 10 μg/m3 (24%) during 2019. When adjusted with ratios of monthly mean observed to simulated concentrations over the upwind region, the period mean foreign impact was lowered by 2.6 μg/m3. The relative foreign impacts in South Korea before and after the adjustment was 54% and 43%, respectively. On the other hand, the bias between observed and simulated PM2.5 concentrations in South Korea has increased from 0.1 μg/m3 before foreign contribution adjustment to -2.5 μg/m3 after the adjustment. This indicates that additional domestic emissions are necessary to explain the lack of PM2.5 self-contribution (2.5 μg/m3). After the adjustment, the biases between the observations and simulated concentrations for seventeen provinces ranged from -10.5 to 24.5 μg/m3. This result represents that accuracy of provincial level emissions should be guaranteed when future direction on the sub-regional air quality managements in South Korea to lower the ambient concentration of the secondary air pollutant is considered. Overall, this study exhibits that uncertainties in foreign contributions need to be better understood prior to estimation of uncertainties embedded in domestic emissions in South Korea to weigh the importance of PM2.5 transboundary impact.
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      1. 서 론
      국내의 연평균 초미세먼지 (Particulate matter of 2.5 µm or less in diameter; PM2.5) 농도에 대한 대기환경기준은 15 µg/m3이며, 2020년 기준으로 국내 도시대기측정망 472개소 가운데 83%가 이를 초과하고 있어 사회적 문제가 되고있다 (NIER, 2021). 국내 PM2.5 농도의 결정에는 자체 배출 영향뿐만 아니라 국외로부터의 장거리 이동 영향이 더해져 나타난다 (Kim, 2006). 국내 PM2.5 농도에 대한 국내 및 국외 배출 영향을 정량화하기 위해서 대기질 모사를 이용한 분석이 많이 이루어졌으며 (Bae et al., 2022; Kumar et al., 2021; Park et al., 2021; You et al., 2021; LTP, 2019), 선행 연구에서 2010~2016년 사이의 남한 PM2.5 농도에 대한 국외 배출 영향을 40~70% 수준으로 추정하였다 (Kumar et al., 2021; Bae et al., 2020a; Bae et al., 2020b; Han et al., 2018; Koo et al., 2008).

      대기질 모사에는 기상과 배출량 등 다양한 입력자료가 필요하며, 입력자료에 따라 모사 결과는 관측 농도와의 차이, 즉 모사 농도의 불확도를 내재한다 (Huang et al., 2021; Emery et al., 2017). Huang et al. (2021)은 중국 내 연구를 바탕으로 배출량이 모사 불확도에 가장 큰 영향을 미치는 것으로 보고하였다. 이외에도 격자해상도, 에어로졸 및 가스상 화학 메커니즘, 경계장, 기상자료 등이 대기질 모사의 불확도를 유발하는 것으로 언급하였다 (Huang et al., 2021). 우리나라는 동북아의 풍하지역에 위치하여 풍상에 해당하는 중국 등 국외 배출이 국내 대기질에 미치는 영향이 높다 (Bae et al., 2022; Kim et al., 2021a; Yu et al., 2020).

      이러한 점을 고려하면, 지역 간 배출-수용지 모사 연구에서 중국 배출량의 정확도는 모사 농도 및 기여도 분석 결과에서 매우 중요한 인자가 된다 (Bae et al., 2020c, 2017; Kim et al., 2017). 상향식 배출 목록을 이용한 PM2.5 농도에 대한 배출원별 기여도 분석의 경우, 복수의 배출자료를 이용하여 모사 불확도를 추정할 수 있다 (Park et al., 2021; Kim et al., 2017). 다만 상향식 배출 목록은 작성되는 기준 연도와 모사 대상 연도의 차이 및 산정된 배출량의 시공간적 오차가 발생한다 (Bae et al., 2020c, d; Kim et al., 2020; Wang et al., 2016). 특히 동북아 지역에서 최근 배출량이 급변하는 상황임을 고려하면 (Zhang et al., 2019; Zheng et al., 2018), 상향식 배출량을 이용한 최근 기간에 대한 PM2.5 등 대기오염물질의 국외 영향 분석은 쉽지 않다.

      이러한 제한점을 보완하기 위해 역모델 (inverse model)을 이용하여 배출량을 재산정하는 하향식 배출량 추정 방법이 있으나 (Kim et al., 2021b; Barkley et al., 2013; Mijling and van der A, 2012), 이는 관측 가능한 일부 대기오염물질만을 대상으로 하며, 많은 계산 시간이 소요되는 단점이 존재한다. Bae et al. (2022)은 이러한 제한점을 개선하기 위한 노력의 일환으로 풍상의 관측 농도와 모사 결과를 활용하여 국내 PM2.5 농도에 대한 국외 유입 영향을 보완하는 방법을 제시한 바 있다. 이 방법에 따르면 2015~2020년 사이 국내 평균 PM2.5 농도에 대한 국외 배출 영향은 45~51%로 지속적인 감소 추세를 추정하였다 (Bae et al., 2022). 다만 앞선 연구와 마찬가지로 국내 PM2.5 농도에 대한 국외 배출 영향을 남한 평균적으로 분석하였으며, 국내 시도별, 월별 변화를 제시하지 못하였다.

      이에 본 연구에서는 2019년을 대상으로 상향식 배출 목록에 기반한 대기질 모사를 통해 국내 PM2.5 농도에 대한 국외 배출 영향을 분석하고, 이를 풍상의 관측자료를 기반으로 보정하였다. 해당 결과를 기반으로 보정 전후의 국외 배출 영향을 국내 시도별로 분석하였다. 또한 국내 관측 농도와 보정된 국외 배출 영향을 활용하여 국내 시도별 PM2.5 관련 배출량의 불확도를 검토하였다.

    

    

  
    
      2. 방법론
      
        2. 1 지표 관측자료
        본 연구에서는 기상 모사 및 대기질 모사 결과의 재현성 평가와 배출량 기반의 국외 배출 영향을 보정하기 위해 지표 관측자료를 이용하였다. 기상 관측자료는 동북아 지역에 대한 공간적 범위를 포함하는 MADIS 관측자료를 이용하였다 (https://madis.ncep.noaa.gov). 중국 및 남한에 대해 제공하는 MADIS의 67개 측정소에서 관측되는 1시간 평균 2 m 기온과 10 m 풍속 자료를 사용하였다. 풍상지역의 지표 관측자료는 확보 가능한 중국 관측자료인 China National Environmental Monitoring Center (https://www.cnemc.cn/en)의 889개 측정소에서 관측된 1시간 평균 PM2.5 농도를 이용하였다. 남한의 지표 관측자료는 에어코리아에서 제공하는 도시대기측정망의 1시간 평균 PM2.5 농도를 활용하였다.

      

      
        2. 2 대기질 모사
        본 연구는 관측자료가 확보된 최근 기간이면서, COVID-19 등과 같은 사회적 이슈가 발생하기 이전인 2019년 1월 1일~12월 31일을 대상으로 하였다. 모사영역은 국내 및 중국을 포함하는 영역에 대해 27 km 수평해상도로 설정하였으며 (이하 ‘27 km 모사영역’), 국내와 북한 일부 지역을 포함하는 영역에 대해 9 km (이하 ‘9 km 모사영역’)로 설정하였다 (그림 1). 대기질 모사는 CMAQ (Community Multiscale Air Quality; Byun & Schere, 2006) version 5.3.1을 수행하여 마련하였다. 대기질 모사에 필요한 기상 입력자료 준비를 위해 WRF (Weather Research and Forecasting; Skamarock et al., 2008) version 3.9.1을 수행하였으며, 이때 기상초기장으로는 NCEP의 FNL (Final; NCEP, 2000)을 이용하였다. WRF 결과를 CMAQ의 입력자료 형태로 변환하기 위하여 MCIP (Meteorology-Chemistry Interface Processor) version 3.6을 이용하여 후처리하였다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Modeling domains for 27- and 9-km horizontal resolutions. Yellow and blue dots indicate meteorology and air quality measurement sites in China and South Korea, respectively.
          
          

          

        

        배출량 입력자료는 자연 및 인위적 배출량에 대해 각각 MEGAN (Model of Emission of Gases and Aerosols from Nature; Guenther, 2006) version 2.01, SMOKE (Sparse Matrix Operator Kernel Emissions; Benjey et al., 2001) version 3.1을 통해 처리하였으며, 배출 목록은 국내에 대해 CAPSS 2017, 국외 지역에 대해 KORUSv5를 이용하였다. CMAQ 모사 시, 화학메커니즘은 SAPRC07TC, AERO6를 이용하였다. WRF 및 CMAQ 모사에 이용된 물리화학 옵션은 표 1에 요약하였다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            WRF and CMAQ model configuration using in this study.
          
          

        

        
          
            
              	WRF version 3.9.1
              	CMAQ version 5.3.1
            

          
          
            	Micro physics
            	WSM 6-class
            	Aerosol module
            	AERO6
          

          
            	Cumulus scheme
            	Kain-Fritsch
            	Chemical mechanism
            	SAPRC07TC
          

          
            	Long-wave radiation
            	RRTMG
            	Advection scheme
            	WRF_CONS
          

          
            	Short-wave radiation
            	RRTMG
            	Horizontal diffusion
            	Multiscale
          

          
            	PBL scheme
            	YSU
            	Vertical diffusion
            	ACM2
          

          
            	
            	
            	Cloud scheme
            	AQCHEM
          

        

        

      

      
        2. 3 국내외 배출 영향 산정 및 보정 방법
        
          2. 3. 1 국내외 기여도 산정
          국외 및 국내 자체 배출량이 국내 PM2.5 농도에 미치는 영향을 분석하기 위하여 민감도 분석 방법인 Brute Force Method (BFM)을 이용하였다. BFM은 기본 조건에서의 모사와 특정 조건을 변화시킨 모사의 농도 변화로부터 해당 조건이 대기질 모사 농도에 미치는 영향을 추정하는 방법이다 (Clappier et al., 2017). 본 연구에서는 남한 PM2.5 농도에 대한 국외 배출 영향 (이하 ‘국외 기여도’)을 분석하기 위하여 선행 연구를 참고하여 (Lee et al., 2019; Clappier et al., 2017; Kim et al., 2017) 모사영역에서 남한을 제외한 국외 지역의 배출량을 50% 삭감하여 27 km 모사영역의 민감도 모사를 수행하였다. 이어지는 9-km 모사영역에 대한 민감도 모사에서는 27 km 모사영역의 민감도 모사를 경계장으로 이용하여 국외 기여도를 국내 시도별로 분석할 수 있도록 준비하였다 (Bae et al., 2020b). 본 연구는 관측 농도와의 비교를 수행하므로, 지역별 PM2.5 모사 농도 및 기여도 분석은 각 지역 내 관측지점에서 모사 결과를 추출하여 평균값으로 제시하였다. 9 km 모사영역에 대한 기본 모사와 민감도 모사 농도로부터 국내 PM2.5 농도에 대한 국외 기여도 (ZOCforeign,base)를 식 (1)과 같이 산정하였다. 이후 과정에서 보정하는 국외 기여도와 구별하기 위하여 식 (1)에 의한 산정된 국외 기여도를 ‘보정 전 국외 기여도’라 하였다.
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          식 (1)에서 MODbase, MODsens는 각각 기본 모사와 민감도 모사에서 계산된 남한 PM2.5 농도이며, ∆E는 배출량 삭감률 (%)이다. ZOCdomestic,base는 국내 PM2.5 농도에 대한 자체 배출 영향 (이하 ‘보정 전 국내 기여도’)이며, 본 연구에서는 국내 PM2.5 농도에 미치는 영향을 국내와 국외로 구분하였기 때문에 기본 모사의 국내 PM2.5 농도에서 국외 기여도를 뺀 나머지로 계산하였다. 상대적인 국외 기여도는 식 (3)과 같이 기본 모사 농도 대비 국외 기여도로 산정하였으며, 이를 ‘보정 전 국외 기여율’이라 하였다.

        

        
          2. 3. 2 국외 기여도 보정 방법
          본 연구에서는 국외 기여도 보정을 위해 Bae et al. (2022)이 제시한 방법을 적용하였다. 여기에서, 풍상지역의 모사 불확도는 장거리 이동을 통해 국내 PM2.5 농도에 영향을 미치는 국외 기여도에 포함되는 것으로 가정하였다. Bae et al. (2022)은 풍상 지역의 관측과 모사 농도를 기반으로 국외 기여도를 식 (4)와 같이 보정하였다. 다만, 식 (4)에서 관측자료의 이용가능성을 고려하여 본 연구에서는 중국의 관측자료를 기반으로 보정하였다.
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          식 (4)의 OBSChina와 MODbase,China는 각각 중국의 PM2.5 관측 농도와 기본 모사 농도이다. 식 (5)에서 MODadj는 국외 기여도가 보정된 국내 PM2.5 모사 농도를 의미하며, 본 연구에서는 ‘보정 후 남한 PM2.5 모사 농도’라 하였다. 보정 후 국외 기여율은 국외 기여도가 보정된 남한 PM2.5 모사 농도를 기반으로 해야하므로 MODadj 대비 보정 후 국외 기여도의 비율로 산정하였으며 (식 (6)), 이를 ‘보정 후 국외 기여율’이라 하였다. 본 연구에서 적용한 풍상 기여농도 보정 방법은 모사 결과를 후처리하여 기여도를 보정하는 것으로, 배출량 등 입력자료 변화를 통한 직접적인 모사와는 차이가 있다.

        

      

    

    

  
    
      3. 결 과
      
        3. 1 모사 수행평가
        
          3. 1. 1 기상 모사 수행평가
          기상 모사의 재현성 평가를 위해 대상 기간 2019년 1년에 대한 기상 모사 결과를 중국과 남한에 대한 MADIS 관측자료와 비교하였다 (그림 2). 대상 기간 평균 2 m 기온의 관측값과 모사값은 각각 15.5, 14.5°C로 1.0°C 과소 모사되었다. 특히 기온의 과소 모사는 여름철 두드러졌으나, 1시간 평균 기온의 관측값과 모사값의 상관관계는 1.00으로 높았다. 한편 대상 기간 평균 10 m 풍속은 관측 2.9 m/s, 모사 3.3 m/s로 10%가량 과대 모사되었으며, 상관계수는 0.76이었다. 과대 모사된 풍속은 대기질 모사의 대기오염물질 이류 등에 영향을 주어 농도를 과소 모사할 가능성이 있다. 2 m 기온과 10 m 풍속의 관측 및 모사 결과를 비교한 통계분석 결과는 표 2에 요약하였다.

          
            
            

            Fig. 2. 
				
            

            
              Comparison of observed and simulated 1-h (a) 2-m temperature and (b) 10-m wind speed during 2019.
            
            

            

          

          
            Table 2. 
				
            

            
              Statistics of observed and simulated 1-hr meteorological values in China and South Korea during 2019.
            
            

          

          
            
              
                	
                	
                	Observed mean
                	Simulated mean
                	Mean bias
                	NMB (%)
                	NME (%)
                	RMSE
                	r
              

            
            
              	China & South Korea
              	2-m temperature (°C)
              	15.5
              	14.5
              	-1.0
              	-6.7
              	7.2
              	1.3
              	1.00
            

            
              	10-m wind speed (m/s)
              	2.9
              	3.3
              	0.4
              	12.3
              	19.3
              	0.7
              	0.76
            

            
              	China
              	PM2.5 (μg/m3)
              	42.0
              	51.9
              	9.9
              	23.5
              	25.2
              	12.4
              	0.93
            

            
              	SO2 (ppb)
              	4.2
              	10.3
              	6.1
              	147.3
              	147.3
              	6.6
              	0.92
            

            
              	NO2 (ppb)
              	15.1
              	14.0
              	-1.1
              	-7.2
              	14.4
              	2.6
              	0.89
            

            
              	South Korea
              	PM2.5 (μg/m3)
              	23.2
              	23.3
              	0.1
              	0.1
              	19.8
              	6.3
              	0.91
            

            
              	SO2 (ppb)
              	3.7
              	3.5
              	-0.2
              	-3.9
              	20.6
              	0.9
              	0.78
            

            
              	NO2 (ppb)
              	18.4
              	15.3
              	-3.1
              	-16.9
              	20.3
              	4.8
              	0.87
            

          

          

        

        
          3. 1. 2 대기질 모사 수행평가
          중국과 남한에 대해 2019년 동안 일평균 PM2.5, SO2, NO2 관측 농도와 모사 농도를 비교하였다 (그림 3). 2019년 평균 중국의 PM2.5 농도는 42.0 µg/m3으로 관측되었으며 모사 농도는 51.9 µg/m3으로 나타나, 9.9 µg/m3가량을 과대 모사하였다. 일평균 PM2.5 모사 농도는 관측과 유사한 계절 변화를 보였으나, 봄철 동안에는 과대 모사하였다. 이처럼 중국에서 PM2.5 농도를 24%가량 과대하는 것은 풍하지역인 국내 PM2.5 농도에 대한 중국 배출의 기여도를 과대 평가하는 결과로 이어질 수 있다. 이에 대해서는 3.2절에서 논의하였다. 일평균 PM2.5 관측 농도와 모사 농도의 상관관계는 0.93으로 분석되었다.

          
            
            

            Fig. 3. 
				
            

            
              Comparison of observed and simulated daily average PM2.5 concentration in (a) China and (b) South Korea during 2019.
            
            

            

          

          대상 기간 평균 중국의 SO2 관측 농도는 4.2 ppb이며, 모사 농도는 약 1.5배 높은 10.3 ppb로 모사되었다. 중국의 NO2 관측 농도의 경우 15.1 ppb로 관측되었으나, 모사 농도는 14.0 ppb로, 1.1 ppb 과소 모사되었다. SO2의 과대 모사와 NO2의 과소 모사는 최근 급격하게 감소하고 있는 중국의 가스상 오염물질에 대한 배출량을 반영하기에는 배출 목록의 기준연도가 과거인 점 (Zheng et al., 2018; Wang et al., 2016)과 배출 목록의 작성 시, 배출관리 및 활동도 등의 불확도가 영향을 미쳤을 것으로 추정된다.

          한편, 2019년 평균 국내 PM2.5 관측 및 모사 농도는 각각 23.2, 23.3 µg/m3으로 0.1 µg/m3가량 차이를 보였다. 앞서 풍상지역의 PM2.5 농도가 과대 모사된 점을 감안하면 국외 기여도가 실제와 유사한 수준으로 낮아질 경우, 국내 PM2.5 모사 농도는 관측 농도에 비해 과소 평가될 수 있다. 그 외에도, 국내의 SO2 농도는 3.7 ppb로 관측되었으나, 모사 농도는 3.5 ppb로, 0.2 ppb 과소 평가되었다. 대상 기간 평균 국내 NO2의 관측과 모사 농도는 각각 18.4, 15.3 ppb로 3.1 ppb 과소 모사하였다. 중국과 남한에 대한 관측 및 모사 농도의 통계분석은 표 2에 요약하였다.

        

      

      
        3. 2 남한 연평균 PM2.5 농도에 대한 국외 기여도
        본 연구에서는 PM2.5 모사 농도 및 기여도 분석 시 측정소 기반으로 시군구 평균하여 분석하였다. 이에 측정소가 존재하지 않는 경남 (합천, 청도 등)과 경북 (의성, 봉화 등), 전남 (보성, 강진 등), 강원 (인제, 화천) 등 지역의 경우 그림 4에 값이 제시되지 않았다. 상향식 배출량을 이용한 기본 모사에서 2019년 연평균 국내 PM2.5 모사 농도는 23.3 µg/m3이었으며, 수도권과 충남 등 남한의 서쪽 지역에서 24.0 µg/m3으로 국내 동부 (강원)와 남부 (경북 및 전북) 지역에 비해 상대적으로 높았다 (그림 4). 기본 모사에서 국내 연평균 PM2.5 농도에 대한 보정 전 국외 기여도는 12.7 µg/m3으로, 17개 시도에서 10.0~15.0 µg/m3으로 추정되었다. 기간 평균적인 국외 기여도의 공간 분포는 국내 북서 지역에서 높고 동남 지역으로 갈수록 낮아졌다. 이러한 결과는 Bae et al. (2020b) 연구와 유사하다.

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Spatial plots of period mean PM2.5 concentrations, foreign impact, and relative foreign impact before and after adjustment during 2019. The simulation results by region were analyzed based on the locations of measurement sites, and there was no value in some prefectures of Gyeongbuk, Gyeongnam, Jeonnam, and Gangwon.
          
          

          

        

        중국과 우리나라는 편서풍의 영향을 받으며, PM2.5 농도가 증가하는 겨울철 동안 북서풍이 지배적이고, 남한의 북서 지역은 풍상지역과 지리적으로 인접한다 (Bae et al., 2020b; Kim et al., 2017). 보정 전 국외 기여율은 남한 평균 54%였으며, 경기 북부와 강원, 전남 지역에서는 60% 이상으로 높고, 수도권 55% 이하로 낮은 등, 17개 시도에서 41~71%로 분석되었다. 그림 4에서 국외 기여도를 살펴보면, PM2.5 농도 및 국외 기여도와는 공간 분포에서 차이를 보인다. 이는 PM2.5 농도가 높은 수도권 지역의 경우 국외 기여도가 높게 나타나는 동시에, 자체 기여도 또한 높아 상대적인 국외 기여율은 다른 지역에 비해 낮아진다.

        풍상지역의 PM2.5 모사 불확도를 감안하기 위해 2.3.2절의 방법론에 따라 국외 기여도를 보정하였다. 보정 후 국외 기여도는 남한 평균 10.1 µg/m3으로 보정 전에 비해 2.6 µg/m3 낮아졌다 (그림 4). 2020년 겨울철 (2019년 12월~2020년 3월) 시행되었던 미세먼지 계절관리제에 의한 PM2.5 농도 저감효과가 1.9 µg/m3임을 고려하면 (KMOE, 2021), 보정에 따른 국외 기여도의 변화가 작지 않다. 국내 17개 시도별 PM2.5 농도에 대한 보정 후 국외 기여도는 보정 전 대비 2.0~2.9 µg/m3 감소하여 8.0~11.6 µg/m3으로 분석되었다. 또한, 보정 후 국외 기여율은 남한 평균 43%로 보정 전 국외 기여율 (54%)에 비해 11% 낮아졌다. 국내 시군구별 PM2.5 농도에 대한 보정 후 국외 기여율은 18~67% 범위였으며, 강원과 전남 등에 위치한 일부 시군구를 제외하면 대부분 58% 이하로 나타났다.

        국내에서 PM2.5 농도는 국외 기여와 국내 기여에 의해 결정된다고 가정할 경우, 국내 기여율은 100-국외 기여율 (%)로 계산할 수 있다. 이렇게 산정된 PM2.5 국내 기여율은 국외 기여도 보정 전 46%에서 보정 후에는 57%로 증가한다. 이러한 결과는 풍상의 배출량이 현실화되어 모사에 이용되는 배출 목록보다 낮아질 경우, 국내 PM2.5 농도에 대한 국외 기여율은 낮아지고, 국내 기여율은 높아짐을 보여준다. 따라서, 국외 배출량 또는 기여도의 과대 평가는 국내 배출 영향을 과소 평가하는 요인이 될 수 있으며, 국내 대기질 개선 정책 이행 시, 개선이 가능한 PM2.5 농도의 잠재적인 폭은 예상보다 더 클 수 있다.

      

      
        3. 3 시도별 PM2.5 국외 기여도의 월 변화
        2019년 국내 월평균 PM2.5 농도에 대한 보정 전 국외 기여도는 3.9 (9월)~30.4 µg/m3 (3월)의 범위로, PM2.5 관측 농도의 월간 변동과 유사하게 추운 계절 동안 높아지고, 더운 계절에는 낮아졌다 (그림 5a). 이러한 계절적 변화 요인을 선행 연구를 통해 살펴보면, 겨울철 동안에는 기상과 배출 조건 변화로 인해 풍상지역인 중국으로부터의 대기오염물질의 장거리 이동이 증가하고, 여름철에는 동남풍의 빈도가 잦아지고 장마를 비롯한 강수의 증가로 인해 국외 기여도가 낮아진다 (Kumar et al., 2021; Bae et al., 2020a).

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Monthly relative foreign emissions impact on PM2.5 in 17 provinces of South Korea during 2019. The blue and red dots indicate average of foreign emissions impact over South Korea. The blue and red solid lines mean annual average foreign impact and relative impact.
          
          

          

        

        보정 후 국내 평균 국외 기여도는 2.7 (9월)~21.5 µg/m3 (3월) 사이에서 월별 변화를 보였다. 보정 후 국외 기여도를 시도별로 살펴보면, 3월에는 15.2~25.3 µg/m3으로 높았고, 9월에는 1.6~3.7 µg/m3 범위로 상대적으로 낮게 분석되었다. PM2.5 국외 기여도는 보정 전과 비교하여 보정 후에는 국내 평균 1.2 (11월)~9.0 µg/m3 (3월)의 월별 감소를 보였으며, 국외 기여도가 높은 추운 계절 동안 감소 폭이 증가하였다 (그림 5b). 따라서, 국외 배출량의 과대 산정은 미세먼지 계절관리제 등이 시행되는 겨울철과 봄철 동안 국외 기여도를 다른 계절에 비해 더욱 과대 평가할 수 있다.

        한편 국내 월평균 PM2.5 농도에 대한 국외 기여율은 보정 전 26~76%에서, 보정 후에는 20~69%로 3~11% 감소하였다. 현재 미세먼지 계절관리제가 시행되는 1~3월과 12월 동안 국외 기여율은 보정 전 66%로 높았으나, 보정 후에는 61%로 낮아졌다. 또한, 상대적으로 국외 기여도가 낮은 여름철 7~10월 동안 국외 기여율 보정 전 36%에서 보정 후 29%로 낮아졌다. 다만, 여기에서 유의할 점은 여름철 동안 보정 전후 국외 기여율 변화는 7%로 높으나, 해당 월 평균 국내 PM2.5 모사 농도는 12.4~15.2 µg/m3으로 낮으며, 보정 전후의 국외 기여도 자체의 변화 폭은 2.5~1.2 µg/m3으로 겨울철 변화 폭이 1.9~9.0 µg/m3보다 작다.

        2019년 월평균 시도별 PM2.5 관측 농도는 18.7 (경남)~28.2 µg/m3 (충북) 사이로 나타났다. 시도별 월평균 PM2.5 관측 농도는 12~3월 높고, 7~10월에 낮은 계절 변화를 보였다 (그림 6a). 그림 6b의 시도별 월평균 국외 기여도의 경우 동일 월 내에서는 지역들 사이의 국외 기여도의 차이가 작은 반면 PM2.5 관측 농도의 경우 지역 간 차이가 컸다. 예를 들어, 서로 인접해 있는 전남과 광주에서 3월 평균 국외 기여도는 각각 20.1, 20.9 µg/m3으로 분석되었다. 반면 3월 평균 PM2.5 농도의 경우 전남과 광주에서 각각 30.0, 40.7 µg/m3으로 관측되며 10.7 µg/m3의 차이를 보였다. 이는 광주는 대도시 지역인데 반해, 전남은 산간과 도서 지역 등을 포함하여 PM2.5 관련 배출 밀도가 차이를 보이기 때문으로 판단된다. 이처럼 국외 기여도와 달리 PM2.5 관측 농도의 공간적 편차가 크게 나타나는 점은 국내 배출에 의한 기여도의 지역별 차이가 반영된 결과로 보인다. 이로 미루어 보아 향후 지역별로 정확한 국내 배출량을 추정하고 이를 바탕으로 기여도를 평가할 필요가 있다.

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Annual mean (a) PM2.5 concentrations and (b) adjusted foreign impact on PM2.5 concentration in 17 provinces of South Korea during study period, 2019.
          
          

          

        

      

      
        3. 4 PM2.5 관련 국내 배출량의 불확도 추정
        모사된 보정 후 국외 기여도가 실제 국외 기여도를 반영한다고 가정하면, 국내에서 보정 후 PM2.5 모사 농도와 관측 농도의 차이 (이하 ‘모사 편차’)는 대기질 모사에 이용된 국내 배출량의 불확도에서 기인한 것으로 볼 수 있다. 본 절에서는 이러한 접근을 통해 기본 모사에 이용된 CAPSS 배출 목록의 불확도를 간접적으로 추정하였다.

        2019년 대상 기간 평균 국외 기여도를 보정하기 전 PM2.5 모사 편차는 시군구에 따라 -27~134% (-7.8~26.6 µg/m3) 수준이며 과대 및 과소 모사가 복합적으로 나타났다 (그림 7). 국외 기여도 보정 후 PM2.5 모사 편차는 -36~123% (-10.5~24.5 µg/m3)로 감소하였으며, PM2.5 농도가 그림 4에서 높게 나타났던 당진, 포항, 여수 등 일부지역을 제외하고는 과소 모사되었다. 대상 기간 국내 평균 국외 기여도 보정 후 PM2.5 모사 편차는 -2.5 µg/m3으로 나타났다 (그림 8). 이러한 결과는 기본 모사에 이용된 배출 목록에서의 NOx, SO2, 1차 PM2.5 등 PM2.5 관련 국내 배출량이 과소 산정된 상황이며, 이를 보완한 경우 국내 PM2.5 기여도는 2.5 µg/m3 증가할 가능성을 보여준다. 본 연구에서는 CAPSS 2017 배출 목록을 이용한 2019년 국내 PM2.5 모사 평가를 수행하였으며, 이는 비교 대상 연도에 따라 차이를 보일 수 있다. 또한, 본 연구에서 제한한 접근 방법 이외에 다양한 연구를 통해 국내 배출량에 대한 추가적인 검토가 필요하다. 다만 최근 국가미세먼지정보센터 (www.air.go.kr)를 통해 배포된 CAPSS 2019년 자료는 본 연구에서 이용된 CAPSS 2017에 비해 PM2.5, NOx, SO2 배출량이 각각 4%, 9%, 14% 낮아졌다. 이를 감안하면, CAPSS 2019를 이용한 대기질 모사의 PM2.5 관측 농도와의 차이가 본 연구에서 추정된 2.5 µg/m3보다 증대될 것으로 예상된다.

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Spatial plots of observed PM2.5 concentration, simulated biases and normalized mean biases (NMB) of before and after adjustment in 2019.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 8. 
				
          

          
            Whisker plot of mean bias of each air quality measurements site in 17 provinces in South Korea during 2019. The whiskers indicate maximum and minimum values. The blue and red solid lines mean annual average biases of before and after adjustments.
          
          

          

        

        국외 기여도 보정 전후의 PM2.5 모사 편차를 국내 주요 지역에 대해 살펴보면, 서울에서는 모사 편차가 13% (3.3 µg/m3)에서 1% (0.3 µg/m3) 이내로 개선되었으며, PM2.5 농도가 높게 모사되었던 당진의 경우 모사 편차는 보정 전 14% (4.5 µg/m3)에서 보정 후 5% (1.4 µg/m3)로 감소하였다. 다만, 포항과 여수, 광양에서는 보정 후 PM2.5 모사 농도가 여전히 관측 농도에 비해 각각 123%, 61%, 24% 과대 평가하였다. 경북의 경우, 보정 후 PM2.5 모사 편차가 평균 4.0 µg/m3으로 분석되었으나, 지역 내 측정소에 따라 -8.0~38.1 µg/m3으로 나타났다. 이러한 지역 간 혹은 지역 내 측정소 간 모사 편차는 다양한 원인에서 비롯될 수 있으나, 비민수용무연탄 연소시설과 같은 특정 오염원에 대한 면 형태 배출량의 과대 산정 등이 원인이 될 수 있다 (Ju et al., 2019).

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      상향식 배출 목록을 기반으로 수행된 2019년 대기질 모사에서 국내 PM2.5 농도에 대한 기간 평균 국외 기여도는 12.7 µg/m3 (54%)으로 추정되었다. 다만, 해당 모사에서 풍상의 중국 PM2.5 농도를 24%가량 과대 모사하였다. 이러한 점을 국외 기여도 산정 시 감안해주기 위한 노력의 일환으로 국외 PM2.5 농도를 기반으로 보정한 결과, 국외 기여도는 10.1 µg/m3 (43%)으로 감소하였다. 또한, 국외 기여율 감소에 따라 국내 PM2.5 기여율은 보정 전 46%에서 보정 후 57%로 증가하였다. 국외 기여도 보정 전에는 국내 PM2.5 관측 및 모사 농도 차이가 0.1 µg/m3이었으나, 국외 기여도 보정 후에 국내 PM2.5 농도를 2.5 µg/m3 과소 모사하였다.

      이러한 결과에서 다음과 같은 시사점을 유추할 수 있다. 첫 번째, 국내 배출량에 대한 불확도를 검토하기 이전에 국외 기여도 또는 국외 유입 영향의 현실화가 선행되어야 한다. 최근 급변하는 국외 배출량을 반영하는 노력과 함께, 풍상 및 이동 과정 중에 대한 대기질 관측과 모사를 통한 이해 과정의 증진이 필요해 보인다. 두 번째, 국외 기여도의 과대 평가는 국내 배출 기여도의 과소 평가로 이어질 수 있다. 대기질 모사 결과는 통상 국내 관측 농도와의 비교를 통해 재현성이 평가된다. 국내 기여도가 과소 평가되더라도 국외 기여도가 과대 평가되는 경우, 모사 농도는 관측 농도와 유사한 수준일 수 있으나 국내 대기질 현상에 대한 올바른 이해와는 거리가 있다. 세 번째, 장거리 이동이 적지 않은 국내 상황에서는 배출 - 농도 관계를 해석할 때에 풍상 지역 또는 유입 지점에서의 농도와 연관지은 분석이 필요하다. 특히, PM2.5가 2차 대기오염물질인 점을 감안하면 국내 한 지역에 대한 농도를 해당 지역의 기상 및 배출 특성과 외부 영향을 함께 고려하는 것이 중요해 보인다. 마지막으로 현재 국가 배출량은 일부 지역을 제외하면, 대기질 모사를 통한 PM2.5 농도 해석 시 과소 산정된 것으로 보인다. 국내 평균적으로 2.5 µg/m3가량 과소 평가되며, 지역별 편차 역시 관찰된다. 향후 국내 대기질 관리가 대기환경권역 중심으로 진행되는 점을 고려하면, 세부 지역별 배출량 산정 시 현재 미산정되는 배출량의 추가 및 배출계수 등의 검토가 요구된다.

      본 연구에서는 민감도 모사를 이용하여 국외 배출 영향을 산정하였으나, 이는 기여도 산정 방법 (tagging method, 배출 지역 및 삭감률 등)에 따라 상이할 수 있다. 국내 PM2.5 농도에 대한 국외 기여도를 중국 전역의 농도를 기반으로 보정하였으나, 중국 내 지역별 모사 불확도와 북한 등 지역에 대한 불확도는 상세히 검토되지 못하였다. 향후 더 많은 풍상지역에 대한 관측 농도가 확보된다면 국외 기여도를 더욱 정밀하게 보정할 수 있을 것이다. 마지막으로, 최근의 국외 배출 현황을 반영할 수 있는 하향식 배출량을 이용한 대기질 모사와 상향식 배출량 작성 시 반영을 통해 현실적인 국외 기여도 추정이 필요하다. 특히, PM2.5 중량 농도뿐 아니라, 성분별 농도 그리고 SO2, NO2와 같은 가스상 대기오염물질에 대한 검토 역시 중요해 보인다.
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