
		
			[image: Cover image]
		

	
    
      
        
          	
          	
        

        
          	
        

        
          	
            [ Original Paper ]
          
        

        
          	Journal of Korean Society for Atmospheric Environment - Vol. 38, No. 5, pp.746-763
        

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

        
          	Print  publication date  31 Oct 2022

        

        
          	Received  31 Aug 2022
Revised  01 Oct 2022
Accepted  05 Oct 2022

        

        
          	
            KOSAE_2022_v38n5_746

            DOI: 
            https://doi.org/10.5572/KOSAE.2022.38.5.746
          
        

        
          	
            미세먼지 계절관리제: ( I ) 어떤 배출물질을 줄여야 하는가?
          
        

        
          	
            Yoon-Hee Kang ; Soontae Kim1), *


          
        

        
          	Environmental Institute, Ajou University, Suwon, Republic of Korea

        

        
          	
        

        
          	1)Department of Environmental and Safety Engineering, Ajou University, Suwon, Republic of Korea

        

        
          	
        

        
          	
            Seasonal PM Management: ( I ) What Emissions Should be Reduced?
          
        

        
          	
            강윤희 ; 김순태1), *


          
        

        
          	
        

        
          	아주대학교 환경연구소

        

        
          	
        

        
          	1)아주대학교 환경안전공학과

        

        
          	
            Correspondence to: * Tel : +82-(0)31-219-2511 E-mail :  soontaekim@ajou.ac.kr
          
        

        
          	
        

        
          	
            

            

          
        

      

      
        
          	
          	
        

      

      
        
          
            초록
          
        

        
          In this study, the impacts of 50% and 100% reductions in domestic SO2, NOX, NH3, VOCs, and primary PM2.5 (PPM2.5) emissions on PM2.5 concentrations in South Korea during the 2nd seasonal PM management period (i.e., from December 2020 to March 2021) were estimated with air quality modeling based on the Clean Air Policy Support System 2018 emissions inventory. For the first half (0 → 50%) emission reduction, PPM2.5 is the most effective pollutant to lower the nation-wide PM2.5 concentration (2.3 μg/m3), followed by NH3 (1.5 μg/m3), NOX (1.0 μg/m3), VOC (0.7 μg/m3), and SO2 (0.2 μg/m3). However, the impacts of NH3 and NOX emissions for the second half (50 → 100%) emission reductions on the nation-wide PM2.5 concentrations significantly increased to 6.3 μg/m3 and 4.5 μg/m3, respectively, which surpassed the impact of PPM2.5 reduction (2.3 μg/m3) for the same magnitude of emission reduction. The zero-out contribution of SO2 emissions remained as low as 0.5 μg/m3. This result exhibits significant nonlinear responses of PM2.5 concentrations to its precursor emission changes from domestic emission sources. The estimated nonlinearities (=ΔPM2.5 to the second half emissions reduction/ΔPM2.5 to the first half emission reduction) for the domestic NOX, NH3, SO2, PPM2.5, and VOCs emissions were 4.6, 4.1, 1.7, 1.0, and 0.8, respectively. Our study results indicate that the sensitivity and nonlinear response of PM2.5 concentrations to the precursor emissions should be considered when developing an air quality improvement plan because the effectiveness of PM2.5 precursors in lowering PM2.5 concentrations vary depending on the magnitudes of the emission reductions to achieve a targeted PM2.5 level.
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      1. 서 론
      최근 정부에서는 초미세먼지 (Particulate Matter of which aerodynamic diameter is equal to or less than 2.5 μm; PM2.5) 농도가 높아지는 매년 12월부터 이듬 해 3월까지 전구물질 배출량 저감 등 미세먼지 계절관리제 (이하 ‘계절관리제’)를 수행 중에 있다 (Kim et al., 2021a; Son et al., 2020). 계절관리제 시행에 따라 이전 동 기간 대비 이산화황 (SO2), 질소산화물 (NOX) 배출량 감소와 그에 따른 PM2.5 농도 개선 효과가 발표된 바 있으나 (Bae et al., 2021a; Jang et al., 2020), 어떤 배출물질의 저감이 PM2.5 중량 또는 성분별 농도 개선에 효과적이었는지에 대한 분석은 제시된 바	없다. 

      특히, 배출물질별 국내 배출규모와 삭감량의 차이, 지역별 주요 배출원의 공간 분포와 배출밀도 등을 고려하면, 계절관리제 기간 동안 국내 배출량 삭감 효과는 17개 시도 등 국내 지역별로 달라질 수 있다 (Son et al., 2022; Kim et al., 2020; Kim et al., 2017a). 예를 들어, 1차 PM2.5 (Primary PM2.5; PPM2.5)를 포함한 PM2.5 전구물질별 배출량은 국내 지역에 따라 차이를 보인다 (Choi et al., 2021; Choi et al., 2020). 서울 등 대도시의 경우 도로이동오염원으로부터 배출되는 NOX의 배출밀도는 타 지역에 비해 높으며 (Bae et al., 2021b; Kang et al., 2021a; Kim et al., 2021a; You et al., 2020), 농촌 지역의 경우 비료 시비, 축산 활동 등과 관련된 암모니아 (NH3) 배출량이 많다 (Kim et al., 2021b; Kim et al., 2021c). 따라서 동일한 배출물질을 양적으로 동일하게 삭감하여도 지역별 배출 환경의 차이로 인해 PM2.5 농도 개선 효과가 다르게 나타날 수 있다.

      대기 중으로 배출된 NOX, SO2 등 가스상 대기오염물질은 산화 과정을 통해 입자상 대기오염물질을 포함한 2차 대기오염물질로 전환되며, 이 때 기상 조건은 대기오염물질의 가스상 → 입자상 전환은 물론 이류, 확산, 침착 과정에도 영향을 미치게 된다 (Sun et al., 2022; Zhai et al., 2021; Seinfeld, 2016). 국내에서 계절관리제가 시행 중인 겨울철 동안에는 기온과 상대 습도가 낮아진다 (Kang et al., 2021b; Kang et al., 2021c; Son et al., 2021). 또한 타 계절과 비교하여 강한 풍속 등 겨울철 기상특성은 오염원에서 배출된 대기오염물질의 이류, 확산 과정에 영향을 주며, 이로 인해 단위 (unitized) 배출량이 대기 중 농도로 발현되는 정도 역시 달라질 수 있다 (Kang et al., 2021a; Xu et al., 2019; Byun et al., 2018).

      국내와 중국을 포함한 동북아 지역에서 PM2.5의 주요 성분이 질산염, 황산염 등 무기성 이온 성분인 점과 (Xie et al., 2022; Bae et al., 2019; Xu et al., 2019), 기온과 습도가 낮은 계절관리제 기간 동안에는 NOX와 SO2 등이 산화 과정에 의해 입자로 전환되는 속도가 낮아질 수 있다는 점 (Bae et al., 2021b; Zhai et al., 2021; Bae et al., 2020b), 그리고 국내는 삼면이 바다이고, 국토 면적은 10만 km2로 협소하다는 점에서 가스상 전구물질의 배출량 저감을 통한 PM2.5 농도 개선 효과는 중국이나 미국 등 넓은 내륙 지역과 차이를 보일 수 있다. 이에 반해, 오염원에서 입자상으로 직접 배출되는 PPM2.5는 기온과 습도 조건에 관계없이 주로 이류와 확산에 의해서만 배출에 의한 농도 전환율 (Emission-to-concentration conversion rate)이 결정되며, 주로 배출원 주변에서 높은 농도 영향을 보인다 (Son et al., 2022; Kim et al., 2017b). 

      본 연구에서는 PM2.5 생성과 관련된 NOX, SO2, NH3, VOCs, PPM2.5 중 어떤 물질의 배출량 삭감이 계절관리제 기간 동안 국내 지역별 PM2.5 농도 개선에 효과적인지를 살펴보기 위하여 물질별 배출 삭감 실험 (50, 100%)을 설계하고 대기질 모사를 수행하였다. 대기질 모사 결과를 기반으로 모든 배출 물질의 동시 삭감과 개별 배출물질별 삭감에 따른 PM2.5 농도 개선 정도를 17개 시도로 구분하여 정량적으로 분석하였다. 이러한 분석은 2027년까지 연평균 PM2.5 농도 13 μg/m3을 목표로 하고 있는 지금, PM2.5 와 같은 2차 대기오염물질의 저감에 있어 배출량 관리가 아닌, 농도 관리의 중요성을 설명할 수 있다.

    

    

  
    
      2. 연구 방법
      
        2. 1 대상 기간과 영역
        본 연구의 대상 기간은 현재까지 시행된 총 세 번의 미세먼지 계절관리제 중 최신 기간이면서, PM2.5 및 구성성분 등 측정자료의 이용이 가능한 2차 미세먼지 계절관리제 기간 (2020년 12월~2021년 3월)으로 설정하였다. 2차 미세먼지 계절관리제 기간 동안 발전, 산업, 수송, 생활부문별 배출저감 조치를 실시하였고, 환경부발표 자료에 의하면 PPM2.5는 6,237톤, SO2 42,184톤, NOX 52,834톤, VOCs 20,705톤을 감축되었다 (ME, 2022). 이는 계절관리제 시행 전 (2016년 1~3, 12월) 배출량의 PPM2.5 약 19%, SO2 35%, NOX 13%, VOCs 6%에 해당되는 양이다. 

        대상영역은 국내 전 지역이며 (그림 1), 계절관리제 기간에 대한 물질별 배출량이 PM2.5 중량 및 성분 농도에 미치는 영향을 전국 평균과 17개 시도로 구분하여 살펴보았다. 미세먼지 정책 수립과 평가에는 도시대기측정소의 관측 농도가 기준이 되므로 본 연구에서도 각 지자체에 해당되는 측정소를 기준으로 분석하였다. 대기질 모사 평가와 분석에 사용된 PM2.5 성분 농도와 PM2.5 중량 농도는 각각 전국 5지점의 대기환경연구소 (서울, 대전, 광주, 울산, 제주)와 462지점의 도시대기측정망에서 관측된 값이다. 기상 관측자료는 종관기상관측소 (ASOS, Automated Synoptic Observing System) 79지점에서 관측된 기상인자 (기온, 풍속, 상대습도)를 사용하였다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            The modeling domains at horizontal grid resolutions of 27-km (left) and 9-km (right), and the locations of seventeen authorities, five air pollution monitoring supersites (Seoul, Daejoen, Gwangju, Ulsan, and Jeju) and ASOS weather stations in South Korea.
          
          

          

        

      

      
        2. 2 기본 모사
        대기질 모사에 사용된 모델은 Community Multi-scale Air Quality (CMAQ) ver.5.3.2 (U.S. EPA, 2020)이다. 모사영역은 국외로부터의 장거리 수송되는 대기오염물질의 영향을 고려하기 위하여 27 km 수평해상도의 동북아영역 (174×128 격자)과 9 km 수평해상도의 남한영역 (67×82 격자)으로 구성하였다 (그림 1 참고). CMAQ 모델의 가스상 물질 및 입자상 물질 화학 메커니즘은 각각 the State Air Pollution Research Center 07TC (SAPRC07TC; Hutzell et al., 2012)와 AERO6 (Simon and Bhave, 2012)를 선택하였다. 대기질 모사에 필요한 기상 입력자료 생성을 위하여 Weather Research & Forecasting (WRF; Skamarock et al., 2008) ver.3.9.1 모사를 수행하였다. 이때 WRF 모델의 미세물리과정 (Microphysics)은 WSM6 (Hong and Lim, 2010), 장·단파 복사모수화 방안은 RRTMG (Iacono et al., 2008), 대기경계층 방안은 YSU PBL (Hong et al., 2006)을 사용하였다. WRF 모델의 초기/경계조건은 Final (FNL) Operational Global Analysis 1 degree 자료 (NCEP/NWS/NOAA, 2000)를 입력하였고, 모사 기간은 초기적응시간 (Spin-up time)과 2차 계절관리제 기간을 포함한 2020년 11월 30일 00 UTC부터 2021년 4월 1일 00 UTC이다. WRF 모델에서 계산된 1시간 간격의 격자별 기상인자 (기온, 풍향·풍속, 상대습도, 기압 등)를 Meteorology-Chemistry Interface Processor (MCIP) ver.4.3 전처리 과정을 거쳐 CMAQ의 입력자료 형식으로 변환하였다. 

        배출량 입력자료의 경우, 국외에 대해서는 Satellite Integrated Joint monitoring of Air Quality (SIJAQ) ver.1, 국내는 Clean Air Policy Support System (CAPSS) 2018 (NAIR, 2020)을 Sparse Matrix Operator Kernel Emission (SMOKE; Benjey et al., 2001) ver.3.1 모델에 입력하여 시간, 공간, 종할당을 수행한 뒤 CMAQ-ready 입력자료로 변환하였다. 기본 모사는 CAPSS 2018에서 제공하는 모든 배출물질 (NOX, SO2, PM10, PM2.5, CO, VOCs, NH3, TSP, BC, 9종)을 입력하여 수행하였다. 모사영역에 대한 식생배출량은 Model of Emissions of Gases and Aerosols from Nature (MEGAN; Guenther, 2006) ver.2.04을 이용하여 산정하였다. 

      

      
        2. 3 배출량 삭감 모사
        배출물질별 PM2.5 농도 영향은 CAPSS 2018 중 PM2.5 농도 결정에 중요한 SO2, NOX, NH3, VOCs와 PPM2.5를 대상으로 분석되었다. 국내 배출에 대한 PM2.5 농도 영향과 민감도를 함께 살펴 보기 위해서 CAPSS 2018의 연간 배출량을 기준으로 50%와 100% 삭감을 설정하였으며, 이보다 적은 배출 삭감 (35%)에 대한 PM2.5 농도 영향과 비선형성 검토는 You (2022)을 참고할 수 있다. 우선, 각각의 개별 물질에 대해 50%의 삭감율을 적용한 대기질 모사 (CSO2_50, CNOX_50, CVOC_50, CNH3_50, CPPM2.5_50)를 수행하였다. 이와는 별도로 다섯 물질을 동시에 삭감한 모사 (CAll_50)를 추가로 수행하여 PM2.5 농도 변화를 비교하였다. 또한 개별 물질별 배출량을 100% 삭감한 대기질 모사 (CSO2_100, CNOX_100, CVOC_100, CNH3_100, CPPM2.5_100)와 5가지 배출물질을 동시 100% 삭감한 모사 (CAll_100)를 수행하여 배출량 저감 정도에 따른 PM2.5 농도 영향의 비선형성을 검토하였다. 

        식 (1)은 본 연구에서 이용한 비선형 지수 (Nonlinearity Index, NI)에 대한 정의를 나타낸 것이다. 배출량에 대한 0 → 50% 삭감 구간과 50 → 100% 삭감 구간에 대한 PM2.5 농도의 변화 폭이 동일한 경우 비선형 지수는 1이 되고, 배출 변화에 따른 PM2.5 농도 변화는 선형적 관계로 정의될 수 있다. 이에 비해 한 구간에서의 PM2.5 농도 변화 폭이 크거나 작을 경우, 비선형 지수는 1보다 작거나 클 수 있다. 비선형 지수가 1에서 멀어질수록 배출과 PM2.5 농도 변화의 관계가 비선형적임을 의미한다. 식 (1)에 제시된 비선형 지수는 50 → 100% 배출량 삭감 시 0 → 50% 삭감에 비해 PM2.5 농도 변화가 클 경우 1보다 큰 값을 보인다.
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        ∆PM2.5E0→50% : 기본 배출량 대비 50% 배출량 삭감에 따른 PM2.5 농도 영향

        ∆PM2.5E50→100% : 배출량 50% 대비 100% 배출량 삭감 시 ( 50% 추가 삭감 시) PM2.5 농도 영향

      

    

    

  
    
      3. 연구 결과
      
        3. 1 모사 수행 평가
        기본 모사에서 계산된 PM2.5, NO2, SO2 농도를 도시대기측정망에서 관측된 국내평균 농도와 비교하여 모사 정확도를 평가하였다 (그림 2). 대상기간 동안 PM2.5, NO2, SO2 일평균 농도에 대한 관측-모사간 상관계수 (Correlation Coefficient)는 각각 0.84, 0.89, 0.80이었다. PM2.5의 경우, 계절관리제 기간 평균 관측 및 모사 농도는 각각 24.0, 25.1 μg/m3이었고, 1.1 μg/m3가량 과대 모사하였다. 3월 28~30일에는 관측과 비교하여 모사 농도가 매우 낮은데, 이는 황사의 영향이 반영되지 못했기 때문이다. NO2와 SO2의 관측농도는 각각 20.8, 3.4 ppb이었고, NO2는 4.2 ppb 과소 모사한 반면, SO2는 0.1 ppb 과대 모사하였다. 이러한 관측-모사 농도 간 차이는 기상 및 배출량 입력자료의 오차, 수치모델의 모수화 과정 등에서 비롯될 수 있다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Time-series and scatter plots of simulated and observed daily mean PM2.5, NO2, and SO2 during the 2nd seasonal PM management period.
          
          

          

        

        해당기간 평균 WRF 모델에서 계산된 10-m 풍속의 관측 및 모사값은 2.02 m/s, 3.55 m/s이었고, 평균 편차는 1.53 m/s로 지표 풍속은 과대 모사하였다. 풍속의 Root Mean Square Error (RMSE)는 2.33 m/s, Index of agreement (IOA)는 0.69 수준이었다. 지표 풍속의 관측-모사 차이와 과대모사는 9 km×9 km로 설정된 수평해상도 및 WRF 모델에서 고려하지 못하는 지면 효과가 원인이 될 수 있다 (Ngan et al., 2013; Jiménez and Dudhia, 2012). 2-m 기온의 평균 편차와 RMSE는 각각 -0.93°C, 2.37°C이고, IOA는 0.97로 1°C 미만의 cold bias가 모사되었다. 상대습도의 경우 평균 편차는 -4.09%이고 RMSE는 14.93%이었다 (보충자료 Fig. S1, Table S1).

        PM2.5 성분 농도별 모사 평가는 국외 배출 영향을 크게 받는 백령도를 제외한 서울, 대전, 광주, 울산, 제주에 위치한 5지점 대기환경연구소를 기준으로 수행되었다 (그림 3). 비교 대상물질은 질산염 (NO3-), 황산염 (SO42-), 암모늄 (NH4+), Elemental Carbon (EC)와 Organic Carbon (OC)이다. 성분별로 살펴보면 관측-모사된 질산염 농도의 평균 편차는 -0.5 (대전)~+2.4 μg/m3 (울산)이었고, 대전을 제외하고는 4지점 평균 1.33 μg/m3 과대 모사하였다. 황산염은 대부분의 지점에서 관측-모사 간 편차가 ±0.5 μg/m3으로 작았으나, 서울에서는 1.0 μg/m3 가까이 과대 모사하였다. 암모늄은 대전과 광주의 관측-모사 평균 편차가 각각 -0.78, -0.87 μg/m3로 과소 모사되었고, 나머지 3지점에서는 관측과 유사한 수준의 모사 농도가 계산되었다. 서울에서는 EC 또한 과대 모사되었으며, 기간 평균 관측 및 모사된 EC 농도는 각각 0.9, 1.6 μg/m3으로 약 +0.7 μg/m3의 차이를 보였다. 이는 대전과 광주에서 EC 모사 농도가 과소모사 (대전, 광주 EC의 관측-모사 평균 편차: -0.1, -0.2 μg/m3)을 보인 것과는 차이가 있다. 반면 OC는 5개 지점 모두 과소모사를 보였다 (대전 -2.11~제주 -0.52 μg/m3).

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Scatter plots of simulated and observed daily mean (a) nitrate, (b) sulfate, (c) ammonium, (d) elemental carbon (EC), and (e) organic carbon (OC) at Seoul, Daejeon, Gwangju, Jeju, and Ulsan supersites during the 2nd seasonal PM management period.
          
          

          

        

      

      
        3. 2 배출량 삭감에 따른 PM2.5 민감도
        그림 4는 국내 배출량 삭감에 따른 PM2.5 농도 변화를 공간적으로 보인 것이다. 공간 분포의 쉬운 비교를 위해 배출량 100% 삭감의 경우 50% 배출량 삭감의 범례에 2를 곱하였다. VOC를 제외하면, 배출량을 50% 삭감했을 때의 PM2.5 농도 감소에 비해, 100% 삭감했을 때 PM2.5 농도 감소 폭은 2배 이상 증가한다. 예를 들어, NH3의 경우 국내 배출량을 50% 삭감할 경우 국내 평균 PM2.5 농도는 1.5 μg/m3 감소하나, 100% 삭감 시에는 7.8 μg/m3 감소한다. NOX와 모든 물질의 배출량을 동시에 50% 삭감한 경우에도 국내 PM2.5 농도는 각각 배출량을 50% 삭감 시에는 1.0 μg/m3, 5.2 μg/m3 감소하나, 배출량을 100% 삭감한 모사에서는 5.5 μg/m3, 13.4 μg/m3 감소가 예측된다. 

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Spatial distributions of 50% (up) and 100% (bottom) anthropogenic emission reductions in South Korea during the 2nd seasonal PM management period (December 2020~March 2021). Note that the legend ranges in 100% emission reductions are doubled for direct comparison with 50% emission reduction simulations. ‘All’ represents five precursor emissions of SO2, NOX, NH3, VOC ad Primary PM2.5 (PPM2.5) are simultaneously reduced.
          
          

          

        

        이러한 비선형적인 배출량-농도 변화는 그림 5 (a)에서 배출량을 0 → 50% 삭감 구간 (이하 ‘초기 50% 삭감’)에 비해 배출량을 50 → 100% 삭감한 구간 (이하 ‘후기 50% 삭감’)에서 NOX와 NH3 배출량 변화에 따른 PM2.5 농도 변화를 보이는 기울기가 급해지는 결과로 나타난다. 이와 같은 결과에서 국내 배출량 삭감에 따른 PM2.5 농도 개선은 삭감되는 배출량의 규모에 따라 달라질 가능성이 높다. 

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Comparisons of (a) of PM2.5 response to domestic anthropogenic emission reductions, (b) the impacts of the emission reduction, and (c) the non-linearity estimated for the precursor emissions in South Korea during the 2nd seasonal PM management period.
          
          

          

        

        PPM2.5의 경우, 주로 해당 물질의 배출밀도가 높은 대도시와 산업 지역에서 배출량 감소에 따른 PM2.5 농도 개선이 두드러지며, 배출밀도가 낮은 주변 지역으로 갈수록 개선 효과가 뚜렷하게 낮아진다 (그림 4 (f)). 이는 PPM2.5가 1차 대기오염물질로 주로 배출 지역에서 농도 영향이 높고, 주변지역으로 이동되면서 희석 효과가 증가하기 때문이다 (Kim et al., 2017a; Kim et al., 2017b; Kim et al., 2017c). 이에 반해 NOX 배출량 삭감에 따른 PM2.5 농도 개선은 배출량 삭감 지역과 농도 개선 지역이 항상 일치하지는 않는다. 그림 4(c)에서 NOX 배출량을 50% 삭감 시, PM2.5 농도는 NOX 배출량이 많은 수도권보다는 그 풍하 지역에서 현저하게 더 감소하며, 초기 50% 삭감 시 일부 수도권의 경우 PM2.5 농도가 오히려 증가한다. 이는 PM2.5의 대기 중 2차 생성 과정의 비선형성을 보이는 대표적인 예로 (Clappier et al., 2017; Kim et al., 2017a), 주로 NOX 배출이 높은 지역에서 나타난다 (Kim et al., 2021f; Bae et al., 2020a; Huang et al., 2020). 이러한 결과에서 무기성 이온 성분 등 2차 PM2.5 구성비가 크게 증가하는 시기에 시행되는 계절관리제 기간에는 (Bae et al., 2019), 배출량 중심이 아닌, 농도 중심의 대기질 관리에 보다 집중할 필요가 있다. 

        그림 5(b)는 배출량 삭감에 따라 대상기간 동안 국내 평균 PM2.5 농도 변화를 보이는 것으로 초기 50% 삭감 (배출량 삭감 0 → 50%)에 따른 배출물질별 효과는 PPM2.5 (2.3 μg/m3)>NH3 (1.5 μg/m3)>NOX (1.0 μg/m3)>VOC (0.7 μg/m3)>SO2 (0.2 μg/m3) 순이었으며, 후기 50% 삭감 (배출량 삭감 50 → 100%)에 따른 PM2.5 농도 개선 효과는 NH3 (6.3 μg/m3)>NOX (4.5 μg/m3)>PPM2.5 (2.3 μg/m3)>VOC (0.5 μg/m3)>SO2 (0.3 μg/m3) 순이었다. 1차 대기오염물질인 PPM2.5의 경우 초기 및 후기 50% 삭감에 따른 농도 변화가 동일하다. 반면, 2차 PM2.5를 구성하는 NH3와 NOX는 초기 50% 삭감 시에는 각각 1.5, 1.0 μg/m3의 PM2.5 농도를 감소시킨다. 이에 반해 후기 50% 삭감 시에는 PM2.5 농도 개선 효과가 6.3, 4.5 μg/m3로 크게 증가하며, 이는 개별적으로 NH3와 NOX의 전체 배출량을 삭감에 따라 변화되는 PM2.5 농도의 81%, 82%에 해당한다 (그림 5(b) 참조). 이러한 결과는 NH3와 NOX의 경우 작은 비율의 배출량 삭감 보다는 50% 이상 배출량을 크게 삭감할 시, PM2.5 농도가 상대적으로 크게 개선됨을 의미한다.

        그림 5(c)에서 NOX 배출량에 대한 국내 PM2.5 농도의 비선형 지수가 4.6이라는 점은 NOX 배출량을 50% 삭감 시와 비교하여, 그 이후 50% 삭감 시 PM2.5 농도 개선 효과가 4.6배 정도 증가하는 것을 의미한다. 그림 5(c)에서 VOC와 PPM2.5에 대한 비선형 지수는 0.8, 1.0이나, SO2와 NH3의 경우 비선형 지수는 1.7, 4.1로 높다. 모든 물질 동시 삭감 시에 대한 비선형 지수는 1.5이다. 

        동북아 및 국내의 경우 NH3 배출량이 많아 adjusted gas ratio (adjGR)가 높다 (Lim et al., 2022; Kim et al., 2021b; Kim et al., 2021f; Park and Cho, 2020). 이 때문에 NH3 배출량을 충분히 감소시키지 않을 경우 시·공간적으로 NH3 과잉 조건이 유지되며, 이로 인해 기간 평균 PM2.5 농도를 낮추기는 쉽지 않다. 이에 반해 NH3 배출량을 크게 낮출 경우, NH3는 제한 물질 (limiting reactant)로 전환되어 질산암모늄 등의 생성이 크게 감소하게 된다. NOX 역시 초기 50% 삭감에 따른 PM2.5 농도 저감 효과가 작은데 이는 국내의 NOX 배출밀도가 이동오염원이 밀집된 대도시 등에서 매우 높아 (Bae et al., 2021b; Kim et al., 2021a; Kim et al., 2021e), NOX 배출량이 감소할 경우 NO 적정효과가 감소하여 HNO3와 질산염 생성이 오히려 증가하기 때문이다 (Bae et al., 2020a; Kim et al., 2017a; Kim et al., 2017b). VOC와 SO2의 경우 국내 전역에 걸친 PM2.5 농도 영향은 다른 물질에 비해 작으나, 해당 물질의 배출원이 밀집된 지역에서는 그 중요도가 달라질 수 있다. 

        1~3차 계절관리제 동안 배출량 감축이 집중되었던 SO2의 경우 PM2.5 농도에 대한 민감도가 다른 배출물질에 비해 상대적으로 작게 모사되었다. 국내 배출에 의한 황산염 농도 영향을 평가하기 위해서는 백령 등 국외 기원 대기오염물질의 유입 지점에 위치하는 풍상 지역에서의 농도와 국내 내륙에서의 농도 변화에 대한 종합적인 분석이 향후 필요하다. 이상의 결과를 정리하면, PM2.5 농도 개선은 PPM2.5를 비롯한 전구물질의 배출량을 어느정도 저감할지에 따라 그 효과가 달라지므로, 정책 수립에 앞서 배출-농도의 비선형적인 관계가 우선적으로 이해되어야 한다.

      

      
        3. 3 배출량 삭감에 따른 시도별 PM2.5 농도 변화
        3.2절에서 살펴본 배출물질별 50%, 100% 배출량 저감에 따른 PM2.5 농도 변화를 17개 시도별로 살펴보았다 (그림 6). 먼저, 모든 물질에 대해 국내 배출량을 50% 삭감 시 PM2.5 농도 감소 효과가 큰 지자체는 경북 (7.7 μg/m3)과 서울 (7.4 μg/m3)이었고, 가장 작은 지역은 강원 (3.4 μg/m3)과 제주 (2.2 μg/m3)였다. 100% 배출량 삭감시에는 경북 (17.3 μg/m3)보다는 서울 (19.4 μg/m3)에서 PM2.5 농도 감소가 더 컸고, 그 외에도 경기 (14.8 μg/m3), 인천 (14.5 μg/m3), 세종과 충남 (14.0 μg/m3) 등 PM2.5의 전구물질 배출이 많은 지역을 중심으로 PM2.5 농도 감소가 컸다.

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Impacts and nonlinearity index of (a) All, (b) SO2, (c) NOX, (d) NH3, (e) VOCs, and (f ) PPM2.5 emission reductions on PM2.5 concentrations for the seventeen authorities in South Korea during the 2nd seasonal PM management period.
          
          

          

        

        SO2 배출량 삭감은 타 배출물질과 비교하여 낮은 PM2.5 농도 감소효과를 보였다 (그림 6(b)). 국내 SO2 배출을 50% 삭감할 경우, 충남, 인천, 경기, 서울에서 PM2.5 농도는 0.3 μg/m3가량 감소하며, 100% 삭감에서는 인천과 충남에서 PM2.5 농도가 각각 1.0, 0.9 μg/m3으로 감소하여 다른 시도에 비해 PM2.5 농도 개선 효과가 높았다. 그림 4에서 보이듯이 SO2 삭감에 따른 PM2.5 농도 감소효과는 서울과 인천, 경기, 충남과 같이 서해 연안을 포함한 SO2 배출량이 집중된 서부지역을 중심으로 높게 모사되었다. 

        반면 국내 NOX 배출량을 50% 삭감 시 (그림 6(c)), PM2.5 농도가 오히려 증가하는 지역이 존재하였는데, 서울 (+0.1 μg/m3)과 인천 (+0.3 μg/m3)이 해당되며, 경기에서도 PM2.5 농도의 감소 폭 (0.1 μg/m3)이 타 지자체와 비교하여 작았다. 이는 NOX 배출 감소에 따른 NO 적정효과가 줄어들었기 때문이며 (Bae et al., 2021b; Kim et al., 2021g), 이후 3.4절에서 제시될 서울 등에서 OC의 농도 증가가 눈에 띈다 (그림 6(c) 참조). NOX 배출량을 100% 삭감 시에는 해당 지역에서도 PM2.5 농도 감소 (서울: 5.6 μg/m3, 인천: 4.5 μg/m3)하였다. NOX 삭감에 따른 PM2.5 농도 감소가 가장 크게 나타난 지역은 50% 삭감 시 경북 (1.8 μg/m3)이었으나, 100% 삭감 시에는 세종 (6.8 μg/m3)과 충북 (6.7 μg/m3)에서 PM2.5 감소 영향이 가장 크게 나타났다. NH3 50% 삭감에는 동부지역인 경북 (1.8 μg/m3)과 강원 (1.7 μg/m3)에서 PM2.5 농도 감소가 높았는데, 100% 삭감에서는 경북 (8.1 μg/m3)과 강원 (6.0 μg/m3)보다는 세종, 충남, 충북에서 각각 9.3, 9.2, 9.1 μg/m3으로 PM2.5 농도 감소 효과가 컸다. 

        국내 VOC 배출량의 50% 삭감은 1.0 (서울)~0.2 μg/m3 (제주), 100% 삭감에서도 1.7 (서울)~0.3 μg/m3 (제주)의 PM2.5 농도 감소를 보였고, 제주의 경우 국내 VOC 배출 영향을 거의 받지 않는 것으로 모사되었다. PPM2.5는 50%와 100% 삭감 각각에 대해서 서울 (4.9, 9.8 μg/m3)과 경북 (4.4, 8.8 μg/m3)에서 PM2.5 농도 영향이 크게 나타났는데, 이들 지역에서 1차 대기오염물질인 PPM2.5의 배출밀도가 높기 때문이다. 한 가지 주목할 점은 PPM2.5 배출량 삭감에 따른 PM2.5 농도 감소가 다른 배출물질에 비해 상대적으로 크고, 지역 간 편차도 크다는 점에서 정확한 시도별 배출량 산정이 중요해 보인다.

        각 지자체별 배출물질별 삭감 구간 (0 → 50%, 50 → 100%)에 따른 비선형지수를 검토하면, 모든 물질을 동시에 줄였을 때에는 1.18 (제주)~1.82 (세종), SO2는 1.00 (제주)~2.41 (인천)로 지역 간 차이가 상대적으로 작았다. 반면 NOX는 배출 감소에도 불구하고 농도가 증가하였던 서울, 인천, 경기 지역을 제외하고 1.82 (제주)~5.19 (충남)의 범위를 보여 지역 간 차이가 컸다. 특히, 중부권역에 해당하는 충남과 세종에서는 비선형지수가 각각 5.2와 4.9로, NOX 배출량의 초기 50% 삭감보다는 후기 50% 삭감에서 약 5배나 더 큰 PM2.5 농도 감소를 보였다. NH3도 NOX와 마찬가지로 1.93 (제주)~6.03 (세종)로 지역 간 비선형지수의 차이가 컸다. 반면, VOC는 0.77 (서울)~0.93 (전남)로 모든 지자체에서 1 미만의 비선형 지수를 보여 다른 물질들과는 다르게 후기 50% 삭감에 비해 초기 50% 삭감 시 PM2.5 농도 감소 효과가 더 크게 나타났다. 마지막으로 PPM2.5의 경우, 17개 지자체 모두 1에 가까운 비선형지수 (1.01~1.03)로 PPM2.5 배출 삭감량에 따른 PM2.5 농도 감소가 선형적임을 유추할 수 있다.

        배출물질별 PM2.5 농도 영향을 지자체별로 정리하면, CAPSS 2018 배출목록 기반 50% 삭감 시에는 대부분의 지자체에서 PPM2.5 배출 삭감에 대한 PM2.5 농도 감소 효과가 가장 크게 나타났으나, 충북, 강원, 제주는 NH3, 전북, 경남, 광주는 NOX 배출 감소에 따른 PM2.5 농도 감소 효과가 가장 컸다. 반면 100% 삭감 시에는 경북과 서울은 PPM2.5의 효과가 가장 컸으나, 나머지 15개 지자체에서는 NH3 배출량 감소에 따른 PM2.5 농도 감소효과가 가장 크게 나타나, 지자체별, 배출 삭감율에 따라 PM2.5 농도 감소에 효과적인 배출물질이 다르게 제시되었다. 

      

      
        3. 4 PM2.5 구성 성분 변화
        본 절에서는 배출물질별 50, 100% 삭감에 따른 PM2.5 구성 성분 (질산염, 황산염, 암모늄, EC, OC)의 변화를 5개 대기환경연구소를 중심으로 살펴보았다 (그림 7). 먼저 모든 물질에 대해 50%와 100%의 배출량을 삭감했을 경우, 성분을 특정할 수 없는 나머지 PM2.5 성분들을 의미하는 Others를 제외하면 5지점 모두 질산염이 가장 큰 농도 변화를 보였다. 배출량 50% 삭감 시 질산염 농도는 5지점 평균 1.8 μg/m3, 측정소별로는 2.5 (대전)~0.9 (제주) μg/m3 범위에서 감소하였다. 5지점 평균에서 질산염 다음으로는 암모늄 (0.60 μg/m3)>황산염 (0.23 μg/m3)>EC (0.24 μg/m3)>OC (0.19 μg/m3) 순으로 농도 감소가 낮아졌다. 다만 수도권 대기환경연구소 (서울)의 경우, 황산염, 암모늄보다는 EC, OC 및 Others에 대한 농도 감소가 상대적으로 컸는데, 서울에서 SO2와 NH3보다 VOCs나 PPM2.5 배출밀도가 상대적으로 높기 때문으로 판단된다. 서울의 VOCs와 Primary PM2.5 배출밀도 (각각 119.6, 6.6 ton/yr/km2)는 서울을 제외한 16개 지자체 평균 (각각 23.4, 1.3 ton/yr/km2)보다 5배 이상 높으나, SO2와 NH3의 배출밀도는 각각 0.3배, 1.4배 수준이었다.

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Paired bars of the impacts of (a) All, (b) SO2, (c) NOX, (d) NH3, (e) VOCs, and (f ) PPM2.5 emission reductions (50% and 100%) on nitrate, sulfate, ammonium, EC, OC and Others concentrations at Seoul, Daejeon, Gwangju, Jeju, and Ulsan supersites during the 2nd seasonal PM management period.
          
          

          

        

        SO2 배출량 삭감 (그림 7(b))에서는 황산염의 농도 감소가 뚜렷하였는데, 배출량 삭감 비율 50%와 100% 각각에 대하여 5지점 평균 0.12, 0.28 μg/m3의 황산염 농도가 감소하였다. 지역별로는 50%와 100% 모두 서울에서 0.22, 0.52 μg/m3로 황산염 농도 감소가 가장 컸고, 제주에서 가장 작았다. 황산염 농도 감소에 따라 암모늄의 농도 감소도 확인되나, 황산염 농도 감소에 따라 질산염과 OC 농도의 약한 증가도 보인다 (50%와 100% 삭감 각각에 대해 0.01, 0.02 μg/m3 증가). 이는 국내는 많은 지역에서 NH3-rich 조건으로 알려져 있으나 (Kim et al., 2021a; Park and Cho, 2020), 시·공간적으로 일부 상황에서는 황산염 농도 감소로 인해 잉여된 NH3가 질산염과 반응한 결과로 해석된다 (Kim et al., 2021b). 

        반대로 NOX 배출량 삭감 시에는 (그림 7(c)) 5지점 평균 질산염 농도가 뚜렷하게 감소하나 (50% 삭감: -1.10 μg/m3, 100% 삭감: -3.47 μg/m3), OC와 황산염의 농도는 증가도 발생하였다. OC의 경우, NOX 50% 삭감 모사에서 오히려 농도가 0.12 μg/m3 (5지점 평균) 증가하였고 지점별로는 0.01 (제주)~0.25 μg/m3 (서울)의 범위를 보였다. 황산염 또한, NOX 50% 삭감에서 서울과 대전 0.07 μg/m3, 광주와 울산 0.06 μg/m3, 제주 0.02 μg/m3가량 농도가 증가하였고, NOX 100% 삭감에서는 대전, 광주, 울산, 제주는 황산염 농도가 감소하였으나, 서울에서는 여전히 0.09 μg/m3 증가하였다. 이러한 OC와 황산염의 농도 증가는 배출량 삭감 노력에도 불구하고 PM2.5 농도 개선 효과를 상쇄시키는 원인이 될 수 있다. 특히, 서울의 경우 NOX 배출량 50% 삭감 시에 질산염의 농도 감소 (0.38 μg/m3)에 비해 황산염, OC와 Others의 농도 증가 (0.67 μg/m3)가 오히려 높아 PM2.5 중량 농도는 0.20 μg/m3 만큼 증가하는 것으로 모사되었다. NOX 배출 밀도가 높은 대도시에서는 NOX 배출량 감소에 따른 NO-titration (NO+O3 → NO2+O2)은 감소하고 O3-VOCs-NOX 반응을 변화시켜 오존, OH와 같은 radical은 오히려 증가할 수 있다 (Bae et al., 2021b; Huang et al., 2020). 이러한 대기중 Oxidizing capacity의 증가는 SO2 → H2SO4 → 황산염의 산화와 Secondary OC의 증가로 이어질 수 있다. 따라서 배출저감 정책 수립 과정에서 이러한 물질별 특성에 대한 고려가 필요해 보인다. 

        NH3 배출량의 감소는 질산염과 황산염 농도 감소에 효과적인 것으로 모사되었다 (그림 7(d)). NH3 배출량 50% 삭감과 100% 삭감 각각에 대한 질산염의 농도는 0.90, 4.87 μg/m3 감소하였고, 황산염은 0.12, 0.23 μg/m3 감소하였다. NH3의 배출량 감소에서 암모늄보다 질산염의 농도 감소 효과가 더욱 크게 나타났고, 특히 NH3 배출량을 100% 삭감하였을 때 질산염의 농도 감소는 대전 6.34, 서울 5.37, 광주 5.27, 울산 5.32 μg/m3로 크게 나타났다. 이러한 점을 미루어 볼 때, NH3 배출 관리는 PM2.5 성분 중 높은 비중을 차지하는 질산염 농도 감소에 중요한 역할을 할 수 있을 것으로 예상된다. 다만 앞에서 언급한 바와 같이 전반적으로 국내는 NH3 풍부 조건이므로 NH3 배출량 삭감에 따른 PM2.5 농도 개선은 지역별로 차이를 보일 수 있다. 

        VOCs 배출량 삭감 (그림 7(e))은 질산염과 OC에 대한 농도 감소 효과가 상대적으로 컸고 지역별로는 서울에서 컸는데, 50% 삭감 시에는 서울에서 질산염 0.37 μg/m3, OC 0.20 μg/m3로 최대로 감소하였고, 100% 삭감 시에는 질산염 0.68 μg/m3, OC 0.35 μg/m3가 감소하였다. 서울 이외에도 대부분의 대도시에서 VOCs 배출량 감소에 따라 낮아지는 OC 성분에 비해 질산염의 농도 감소가 컸으며, 이러 이유에서 이들 지역은 대기화학적으로 VOC 제한 조건일 가능성이 높다. 또한, VOCs 배출량 감소에 따른 Others 성분 감소도 확인되는데, 자세한 과정에 대한 설명은 향후 과정 분석 (Process Analysis) 등을 통해 진행될 예정이다. PPM2.5 배출량의 삭감은 PM2.5 구성성분 중 EC를 비롯한 Others 농도 감소 효과가 크게 나타났다. EC의 경우, 5지점 평균 0.24 (50% 삭감), 0.47 μg/m3 (100% 삭감)의 농도 감소 효과가 확인되었고, 지점별로는 서울에서 0.57, 1.13 μg/m3로 크게 감소하였다 (그림 7(f)). 

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구에서는 CAPSS 2018 배출목록을 기반으로 SO2, NOX, NH3, VOCs, PPM2.5 배출량이 국내 PM2.5 농도에 미치는 영향을 대기질 모사를 통해 제시하였다. 다섯 가지 배출물질 가운데 국내 PM2.5 농도 개선 효과가 큰 배출물질은 초기 50% 삭감 (배출량 삭감 0 → 50%)에 대해서는 PPM2.5 (2.3 μg/m3), NH3 (1.5 μg/m3), NOX (1.0 μg/m3) 순이었고, 후기 50% 삭감 (배출량 삭감 50 → 100%)에서는 NH3 (6.3 μg/m3), NOX (4.5 μg/m3), PPM2.5 (2.3 μg/m3)이었다. 특히, 1차 배출물질인 PPM2.5와는 달리 2차 PM2.5 생성과 관련된 배출물질의 경우 PM2.5 구성 성분에 미치는 농도 영향에서 차이를 보였다. 그 예로 SO2 배출량 삭감은 주로 황산염 농도 감소로 이어졌으나, NH3의 경우 암모늄 농도 감소 이외에 질산염 농도 감소에서 보다 효과적이었다. NOX 배출량 감소 역시 질산염 외에 암모늄 농도 감소를 유도하였으며, VOCs 배출량 감소는 OC 성분 외에 질산염 등 다른 물질의 농도를 보다 효과적으로 감소시켰다. 이러한 결과에서 대상 배출물질과 배출량 삭감 규모 선택에 따라 PM2.5 중량 농도 및 구성 성분의 농도 감소 효과가 달라질 수 있다. 따라서, 배출량 저감 정책 수립 단계에서 각 물질별 배출-농도 반응에 대한 비선형적 변화와 민감도가 함께 고려되어야 한다. 

      지역적으로도 물질별 배출량 삭감에 대한 PM2.5 농도 영향에 차이를 보였으며, 특히 서울과 같이 NOX 배출이 밀집된 지역에서는 NOX 배출을 50% 삭감 시 질산염의 감소에도 불구하고, 황산염, OC의 농도 증가로 인해 PM2.5 중량 농도는 오히려 증가하였다. 이처럼 물질별 비선형성과 지역의 배출환경의 차이로 배출 저감 지역과 PM2.5 농도 영향 지역이 일치하지 않으므로, 향후 PM2.5를 비롯한 2차 대기오염물질의 관리 대책 수립 시에는 배출량 중심의 접근보다는 농도 개선에 집중하는 것이 중요해 보인다.

      환경부에서 발표한 2차 미세먼지 계절관리제 시행으로 인한 배출 감축량은 PM2.5, SO2, NOX, VOCs에 대해 6,237톤, 42,184톤, 52,834톤, 20,705톤이었고, 이는 본 연구에서 사용된 CAPSS 2018 연간 배출량의 각각 6.3%, 14.0%, 4.8%, 2.0%에 해당한다. 해당기간 동안 전국에서 관측된 PM2.5 평균 농도가 24.3 μg/m3이었음을 감안하면 SO2와 NOX, NH3, VOCs, PPM2.5를 동시에 연 배출량의 절반 수준으로 줄인다 하더라도 예상되는 PM2.5 농도는 19.1 μg/m3이므로, 현재의 수준보다 적극적인 배출 저감 노력이 수반되어야 함을 확인하였다. 다만, Bae et al. (2022)에 따르면 국내 배출목록에서 PM2.5 관련 배출량이 과소평가 되었을 가능성이 높으므로, 국내 배출량 삭감에 따른 잠재적 PM2.5 개선 폭은 배출목록을 현실화한 이후 평가가 바람직하다.

      본 연구는 대기질 모사를 기반으로 50%와 100%라는 가상의 배출량 삭감에 대한 PM2.5 농도 영향을 추정하였다. 연구결과에서 제시되었듯이 배출량의 삭감율이 달라지면 배출-농도 간의 비선형성으로 인하여 PM2.5 개선 효과는 달라질 수 있다. 이 때문에 PM2.5 개선 정책 수립시에는 다양하고 보다 정교한 배출환경 및 조건에서의 대기질 모사 실험이 필요하다. 또한 대기질 모사의 경우, 대기 중 화학/물리 과정 모수화에서 발생하는 모델 자체의 오차와 입력되는 배출 불확도 등으로 인해 관측-모사간 차이가 존재하며, 본 연구의 PM2.5 성분별 농도 재현성 역시 개선이 필요한 상황이다. 따라서 대기질 모사를 기반으로 대기질 정책효과 수립과 평가를 위해서는 PM2.5 중량 농도뿐 아니라 성분별 모사 재현성 확보를 위한 연구가 향후 지속적으로 필요해 보인다. 

    

    

  
    
      Acknowledgments
      본 연구는 삼성전자 종합 기술원과 정부 (과학기술정보통신부, 환경부, 보건복지부) 재원으로 한국연구재단-미세먼지 국가전략프로젝트사업 (2017M3D8A1092020)의 지원을 받아 수행되었으며, 이에 감사를 드립니다.

    

    

  
    
      

      
        
          Supplementary Materials
          

          
            
            

            Fig. S1. 
				
            

            
              Comparison of observed and simulated daily mean (a) 2-m temperature, (b) 10-m wind speed, and (c) 2-m relative humidity in South Korea during the 2nd Seasonal PM management period (from December 2020 to March 2021).
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              Statistics of observed and simulated meteorological variables across 79 weather stations in South Korea during the 2nd seasonal PM management period.
            
            

          

          
            
              
                	Meteorological variables
                	Meanobs
                	Meansim
                	Bias
                	RMSE
                	IOA
              

            
            
              	2-m temperature (°C)
              	3.18
              	2.24
              	-0.93
              	2.37
              	0.97
            

            
              	10-m wind speed (m/s)
              	2.02
              	3.55
              	1.53
              	2.33
              	0.69
            

            
              	2-m relative humidity (%)
              	62.31
              	66.39
              	4.08
              	14.93
              	0.86
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