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            초록
          
        

        
          The Total Carbon Column Observing Network (TCCON) utilizes Fourier Transform Spectrometers (FTS) to provide the atmospheric column-average concentrations of greenhouse gases. While the retrieval process scales a priori gas profiles as input parameters, the FTS data itself enables the derivation of vertical profiles for these gases. This study focused on deriving and validating the vertical profile of carbon dioxide (CO2) from FTS measurements at TCCON’s Anmyeondo observation site. Accurate CO2 profiles require improving the precision of a priori profiles, as their vertical structure persists through the retrieval algorithm. To achieve this, a new a priori profile simulated by the Goddard Earth Observing System-Chemistry (GEOS-Chem) model was adopted instead of the standard TCCON-provided profiles. Although the GEOS-Chem a priori profile exhibited greater differences from the TCCON profile in the comparison with airborne observations, its overall vertical shape appeared more representative of actual conditions. When the GEOS-Chem a priori profiles were employed, the retrieved CO2 profiles achieved much better agreement with both surface in-situ measurements and airborne observations, particularly in the lowermost atmospheric layers near the ground. Notably, the discrepancy between the derived surface CO2 values and in-situ readings was significantly reduced to 6.4±8.7 ppm using the GEOS-Chem a priori profile, compared to 12.6±9.5 ppm with the standard TCCON a priori profile. This study highlights the importance of using representative a priori profiles to precisely retrieve greenhouse gas vertical distributions from ground-based remote sensing measurements.
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      1. 서 론
      화석연료 연소 등의 인위적 요인에 의해 배출된 온실기체 (Greenhouse gas, GHG)는 지구의 기후시스템 변화를 유발하고 있으며, 20세기 중반 이후 관측된 급격한 지구온난화의 주요 원인이 되고 있다 (e.g., Yoro and Daramola, 2020; Meinshausen et al., 2009; Lashof and Ajuja, 1990). 전 세계적인 경제 발전에 따른 화석연료 사용 증가로 인위적 온실기체의 배출량은 지속적으로 증가해 왔으며 2010년대 이후의 온실기체 총배출량은 1970년대의 두 배 이상에 달하는 것으로 보고되고 있다 (Olivier et al., 2020). 이와 같이 지속적으로 증가하는 온실기체 농도의 능동적 감시 및 지구온난화에 미치는 영향 평가를 위해 세계기상기구 (World Meteorological Organization; WMO)의 지구대기감시 프로그램 (Global Atmosphere Watch Pro-gramme; GAW)과 Advanced Global Atmospheric Gases Experiment (AGAGE) 등 온실기체 감시 국제 네트워크에서는 전 세계 주요 지점에서 지상 직접 (in-situ) 관측을 수행하고 있으며 (Lee et al., 2020, 2019; Prinn et al., 2018), Total Carbon Column Observing Network (TCCON)와 Collaborative Carbon Column Observing Network (COCCON)에서는 지상 기반 고분해 태양 흡수분광간섭계 (Fourier Transform Spec-trometer, FTS)를 활용하여 대기 기주 온실기체의 전량농도를 측정하고 있다 (Frey et al., 2019; Toon et al., 2009).

      TCCON은 지상 기반 FTS 국제 관측망으로 이산화탄소 (CO2), 메탄 (CH4), 아산화질소 (N2O), 불화수소 (HF), 일산화탄소 (CO), 수증기 (H2O) 등의 전량농도 (연직 기주 평균 농도)를 산출하고, 이를 통해 Orbiting Carbon Observatory (OCO-2, OCO-3), Greenhouse Gases Observing Satellites (GOSAT, GOSAT-2), Sentinel 5P TROPOMI, TanSat 등의 위성 관측자료의 검증을 위한 유용한 정보를 제공하고 있다. TCCON에서 사용하는 FTS는 태양 직달일사의 근적외 영역의 스펙트럼을 관측하는 기기로 다양한 온실기체의 흡수 밴드로부터 해당 온실기체의 전량농도 (연직 평균 농도)를 산출한다. 기상청 안면도 기후변화감시소에서는 2014년 8월부터 TCCON 관측망에 참여하여, FTS 관측을 통해 온실기체 전량농도를 산출하고 있다 (Oh et al., 2018).

      지상 FTS 관측으로 산출된 온실기체 전량농도는 대기의 연직 기주 평균 농도로 고도에 따른 농도 변화를 고려하지 못하는 한계가 있다. 온실기체의 지표면 농도와 전량농도뿐만 아니라 고도별 농도 분포는 위성 기반 온실기체 농도 산출 알고리즘의 개선과 관측 결과 검증, 기후-대기화학 모델의 입력 및 검증, 그리고 대도시/산업단지 지역의 온실기체 배출량과 거동 특성 파악 등에 유용하게 활용될 수 있다. 본 연구 에서는 FTS 관측자료를 활용하여 대표적 온실기체 중 하나인 이산화탄소의 연직분포를 산출하였다. FTS 관측으로부터 이산화탄소 전량농도 산출에 필요한 선험적 프로파일 (a priori profile)은 대기화학수송모델 (GEOS-Chem) 모의 결과를 이용해 개선하였으며, 산출된 이산화탄소 연직분포는 지상 및 항공 관측 결과와 비교, 검증하였다.

    

    

  
    
      2. 연구 방법
      
        2. 1 관측자료
        본 연구에서는 기상청/국립기상과학원 안면도 기후변화감시소에 설치되어 운영 중인 FTS (Bruker IFS 125HR spectrometer) 관측자료를 사용하였다 (Oh et al., 2018). 본 연구에 사용된 FTS는 분광기를 통해 태양 직달일사를 2개로 분리하고, 분리된 빛의 광 경로 차이로 인한 간섭 작용으로 생성된 인터페로그램 (interferogram)을 관측한 후에 이를 푸리에 변환 (Fourier transform)하여 스펙트럼을 산출하며, 45 cm의 최대 광 경로 차이를 통해 0.02 cm-1의 파장 분해능을 가진다. 감지기 (detector)는 Indium-Gallium-Arsenide (InGaAs) detector와 Silicon (Si) diode detector가 사용되며 각각 3800~12800 cm-1, 9000~25000 cm-1의 파장 영역을 관측한다. TCCON의 기본 알고리즘에서는 이산화탄소의 전량농도 산출에 중심 파장 6220 cm-1와 6339.5 cm-1의 두 채널을 이용한다 (Roche et al., 2021; Oh et al., 2018). 두 채널 모두 스펙트럼의 너비 (width)는 80.0 cm-1이다. 본 연구에서는 2020년 2월부터 2021년 12월까지의 관측자료를 사용하였다. FTS는 구름이 없고 맑은 낮 시간에만 관측이 가능하기 때문에 연속적인 관측이 어려워 관측 기간 확보된 총 50일의 자료를 이용하였다. 기상 조건에 따라 하루 중 관측 시간은 일정하지 않아 최소 약 2시간에서 최대 약 7시간까지 관측이 수행되었으며 50일 동안 총 341시간의 자료를 확보하였다. FTS는 약 1~2분 간격으로 스펙트럼을 생산하지만 이산화탄소 전량농도 산출에 필요한 다른 입력자료와 검증에 사용된 관측자료의 시간 간격을 고려하여 본 연구에서는 FTS 스펙트럼 자료를 포함한 모든 자료를 1시간 평균하여 분석에 사용하였다.

        FTS 관측과 더불어 안면도 기후변화감시소의 지상 직접 관측자료와 기상청 기상항공기를 이용한 항공 관측자료를 검증에 사용하였다 (Li et al., 2019). 지상 및 항공 관측은 공동감쇠분광기 (Cavity Ring Down Spectroscopy, CRDS)를 이용하였으며 지상 관측은 1시간 간격으로, 항공 관측은 1초 간격으로 수행되었다 (Wheeler et al., 1998). 2020년과 2021년에 총 21회의 안면도 상공 항공 관측이 있었고, 이 중 FTS와의 동시 관측은 2021년 7월 31일과 10월 17일 두 차례로 FTS의 이산화탄소 연직분포 산출 결과 검증에 사용하였다.

      

      
        2. 2 대기화학수송모델
        FTS 관측 결과로부터 이산화탄소의 전량농도를 산출하는 과정에 필요한 선험적 프로파일은 Goddard Earth Observing System-Chemistry (GEOS-Chem) 모델을 이용하였다. GEOS-Chem은 미국 항공우주국 (NASA)과 하버드 대학에서 개발한 3차원 지구 대기화학-수송 모델로 자료 동화된 기상자료 (The Modern- Era Retrospective analysis for Research and Applica-tions, Version 2; MERRA-2)를 사용하며, 오존 - 질소산화물 - 유기 화합물 및 에어로졸, 온실기체의 약 300가지의 광화학반응 메커니즘을 사용할 수 있는 장점이 있다 (Nassar et al., 2010). GEOS-Chem 모델은 이산화탄소 모의 관련하여, 인위적 화석연료 사용 및 시멘트 산업에서의 배출, 바이오매스 연소 (Biomass burning)에 의한 배출, 생물연료 연소 (Biofuel burning)에 의한 배출, 선박과 항공기 운송에 의한 배출 등 배출원뿐만 아니라 식생에서의 이산화탄소 교환, 해양에서의 이산화탄소 교환 등 흡수/배출 과정을 고려할 뿐만 아니라 일산화탄소 (CO) 등을 통한 대기 중에서의 광화학적 반응에 의한 이산화탄소의 생성 과정을 포함하고 있다 (Hoesly et al., 2018; Randerson et al., 2018; Simone et al., 2013; Messerschmidt et al., 2012; Oda and Maksyutov, 2011; Takahashi et al., 2009; Baker et al., 2006). 본 연구에서는 1시간 간격으로 2°× 2.5°의 수평 격자, 47개의 연직 층에서의 결과를 모의하였으며, 안면도 기후변화감시소를 포함한 격자의 연직 이산화탄소 프로파일을 이용하였다.

        그림 1은 안면도 기후변화감시소를 포함하는 격자에서 2015년부터 2021년까지 GEOS-Chem으로 모의된 고도별 이산화탄소 농도의 연, 월 및 일평균 변동을 나타낸 것이다. 고도별 농도의 시계열과 함께 지상 직접 관측 결과와 모델의 최하층 모의값을 함께 나타내었다. 이산화탄소 농도는 그림 1(a)에서 확인할 수 있듯이 해마다 지속적으로 증가하였다. 이산화탄소 농도의 계절 변동성도 매우 뚜렷하여 식생에 의한 흡수가 활발한 6~9월 대류권에서 감소하고 10월부터 점차 증가하였다 (그림 2b). 또한, 야간에는 고도 200 m 이하의 최하층 농도가 매우 높지만, 주간에는 낮은 값을 보였다 (그림 2c). 이는 야간에 대기경계층 고도가 낮아지고 대기가 안정해지면서 지표면에서 배출된 이산화탄소의 연직 확산이 활발하지 않기 때문으로 판단된다. 주간에는 광합성에 의한 이산화탄소의 제거와 더불어 지표면 가열로 인한 대기경계층 성장 및 활발한 연직 수송으로 지표면 부근의 농도는 낮아지고 대략 지상 1 km 이하의 대기경계층 내 농도가 증가하는 것을 알 수 있다. GEOS-Chem의 최하층 모의 결과는 지상 직접 관측 결과를 비교해 전반적으로 약 5 ppm 정도 낮은 값을 보였다. 그러나 연, 월, 일변동 모두 변화 경향성은 잘 일치함을 확인할 수 있다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            GEOS-Chem simulated CO2 concentration at Anmyeon from 2015 to 2021: (a) inter-annual, (b) monthly and (c) diurnal variation. The time series of surface in-situ observation (red) and surface values of GEOS-Chem simulation (blue) are shown together. The surface concentrations of GEOSChem in (b) and (c) are calculated from 2018 to 2021, the same period with in-situ measurements.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Seasonal mean CO2 profiles for (a) TCCON a priori and (b) GEOS-Chem at Anmyeon from 2020 to 2021.
          
          

          

        

      

      
        2. 3 이산화탄소 연직분포 산출 방법
        본 연구에서는 TCCON의 표준 산출 소프트웨어 인 GGG2020을 이용하여 FTS 관측으로 얻은 스펙 트럼으로부터 이산화탄소 전량농도 및 연직분포를 산출하였다 (Laughner et al., 2023; Wunch et al., 2011). GGG2020은 각 온실기체의 흡수 밴드 영역에서의 관측된 스펙트럼과 포워드 모델 (forward model)을 통해 모의된 스펙트럼을 비교하고, 두 스펙트럼의 오차가 충분히 작아지도록 각 온실기체의 선험적 프로파일과 같은 입력자료를 수정하여 모의 스펙트럼을 업데이트한다. 모의 스펙트럼 계산을 위한 주요 입력자료는 온도, 습도, 기압 등의 기상자료와 태양 위치 정보 및 각 온실기체 농도 프로파일 (선험적 프로파일)이며 최종적으로 업데이트된 온실기체 농도 프로파일로부터 전량농도를 산출하게 된다. 입력자료로 사용되는 기상자료는 선험적 프로파일에 비해 높은 정확도로 모의 가능하고 최종 산출 결과에 미치는 영향이 크지 않아 기상자료의 정확도에 의한 오차는 고려하지 않았다.

        일반적으로 TCCON에서는 FTS 관측의 최종 산출물로 각 온실기체의 전량농도를 제공하지만, 산출 과정에서 온실기체의 연직분포가 사용되고 이를 수정/개선 (scaling)하기 때문에 온실기체 연직분포 자료의 산출 또한 가능하다. 본 연구에서는 기존 GGG2020에서 사용하는 이산화탄소의 선험적 프로파일의 정확도를 확인하고 GEOS-Chem 모의 결과를 선험적 프로파일로 사용하여 이산화탄소 연직분포를 개선하고자 하였다.

      

    

    

  
    
      3. 결과 및 고찰
      
        3. 1 이산화탄소의 선험적 프로파일
        TCCON에서는 배경대기 지역인 북태평양의 마우나로아 (Mauna Loa)와 남태평양의 사모아 (Samoa)에서 플라스크 샘플링으로 관측된 이산화탄소 관측 결과의 월평균 값과 기상장을 이용하여 자체적으로 선험적 프로파일을 생산하고, 전 세계 FTS 주요 관측 지점들에서의 선험적 프로파일을 자체적으로 제공하고 있다 (Laughner et al., 2023). 기본적으로 두 배경대기 지역의 관측값과 기상장만을 이용하기 때문에 국지적인 농도 변화를 반영하기 어렵다는 단점이 있으나, 다른 관측 결과나 모델의 자료 확보 여부와 상관 없이 안정적인 선험적 프로파일을 실시간으로 제공할 수 있다는 장점이 있다. 안면도 기후변화감시소의 FTS 관측에 사용되고 있는 온실기체 선험적 프로파일은 지표면에서부터 70 km 고도까지 총 51개 층에서 3시간 간격으로 제공되며 관측 시각에서 가장 가까운 시각의 프로파일을 사용하였다.

        TCCON의 선험적 프로파일은 위에서 언급한 것과 같이 국지적인 변동성을 고려하지 못하고 위도에 따른 전 지구 평균만을 고려하기 때문에 안면도에서의 선험적 프로파일을 GEOS-Chem 모의 결과와 비교해 그 차이를 살펴보았다. 그림 2는 2020년 2월부터 2021년 12월까지 FTS 관측이 수행된 기간의 TCCON 선험적 프로파일과 GEOS-Chem 모의 결과의 월평균 프로파일을 나타낸 것이다. 이산화탄소 전량농도 산출에는 70 km 고도까지의 선험적 프로파일이 사용되지만, 20 km 이상의 고도에서는 두 프로파일 사이의 오차가 약 5% 이하로 작을뿐더러 공기의 밀도가 낮아 전량농도 산출에 미치는 영향이 적기 때문에 20 km 이하의 고도만 나타내었다.

        전반적으로 안면도에서의 TCCON 선험적 프로파일은 GEOS-Chem 모의 결과보다 대류권 및 하부 성층권에서 약 5~10 ppm 낮은 값을 보였다. 그러나 GEOS-Chem 모의 결과는 지표면 부근에서 더 높은 이산화탄소 농도를 보이며, 전체적으로 TCCON 선험적 프로파일보다 고도에 따른 농도 변화가 매우 뚜렷하게 나타났다. 이는 앞서 언급한 바와 같이 TCCON의 선험적 프로파일은 해당 위도에서의 전 지구 평균적인 프로파일을 제공하고 지역적 특성을 반영하지 못해 고도에 따른 농도 변화가 상대적으로 작지만, GEOS-Chem은 안면도 부근의 인위적인 이산화탄소 배출을 더 잘 반영하기 때문으로 보인다. 두 프로파일 모두 대류권에서 여름과 가을에 이산화탄소 농도가 낮고 겨울과 봄에 높게 나타나는데 이는 식물의 광합성에 의한 영향으로 판단된다. 특히, TCCON 선험적 프로파일은 여름철 대류권에서 고도가 낮아질수록 이산화탄소 농도가 낮아져 국지적인 배출원을 고려하지 못하고 배경대기 농도에 가까운 값을 보였다.

        TCCON 선험적 프로파일과 GEOS-Chem 모의 프로파일의 일변동은 큰 차이를 보였다 (그림 3). 앞에서 언급한 바와 같이 GEOS-Chem 모의 결과는 주/야간 대기경계층 변화, 주간 광합성 및 대기확산에 의한 영향으로 뚜렷한 일변화를 보였다. 반면 TCCON의 선험적 프로파일은 일변동이 전혀 나타나지 않았으며, 고도 약 2 km 이상의 대기 상층보다 지표면 부근에서 약간 높은 값을 보이나 GEOS-Chem에 비해 고도에 따른 농도 변화도 매우 작게 나타났다. 특히, 동일 고도에서 시간에 따른 변화는 거의 나타나지 않아 하루 중 농도의 최댓값과 최솟값의 차이가 1 ppm 미만인 경우가 대부분이었다. TCCON에서는 3시간 간격으로 24시간 동안의 선험적 프로파일을 제공하지만, 주간 태양의 직달일사를 관측하는 FTS의 특성상 야간의 선험적 프로파일을 사용하지는 않는다. 따라서 이러한 TCCON 선험적 프로파일의 약한 일변동 특성은 이산화탄소 전량농도 산출에 미치는 영향이 크지 않을 수 있다. 그러나 그림 1(c)와 그림 3(b)에서 보듯이 낮 동안에도 대기경계층 내 이산화탄소 농도는 유의미한 변동을 보이기 때문에 전량농도 및 연직분포 산출에 오차를 유발할 수 있다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Diurnal variation of CO2 vertical profiles for (a) TCCON a priori and (b) GEOS-Chem at Anmyeon from 2020 to 2021. Note that the color scales are different.
          
          

          

        

      

      
        3. 2 이산화탄소 연직분포 및 전량농도 산출 결과
        TCCON에서 제공된 선험적 프로파일과 GEOS-Chem의 선험적 프로파일을 각각 이용하여 이산화탄소 연직분포 및 전량농도를 산출하였다. 그림 4는 2021년 1월 20일 11~15시의 선험적 프로파일과 FTS 관측 결과로부터 산출된 이산화탄소 연직분포를 평균하여 나타낸 것이다. 최종 산출된 이산화탄소 연직분포는 GGG2020을 실행하여 선험적 프로파일에 일정한 값 (scale factor)을 곱한 형태로 나타나며 연직분포 형태는 유지된다. 그림 4의 사례에서는 최종 산출 결과가 TCCON 선험적 프로파일을 사용할 때 감소하고 GEOS-Chem 선험적 프로파일을 사용할 때는 증가하는 것을 볼 수 있다. 약 20 km 이상의 고도에서는 TCCON 선험적 프로파일과 GEOS-Chem 선험적 프로파일이 비슷한 값을 보이나 최종 산출된 프로파일은 그 차이가 10 ppm 이상으로 증가하였다. 반면, 약 15 km 이하의 고도에서는 두 선험적 프로파일 사이의 차이가 크게 나타났지만, 최종 산출된 프로파일은 매우 비슷하게 나타났다.

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            A priori CO2 profiles for TCCON (light blue) and GEOSChem (orange) at Anmyeon on January 20, 2021. Retrieved CO2 profiles are shown in blue (TCCON) and red (GEOS-Chem).
          
          

          

        

        이산화탄소 연직분포와 함께 산출된 전량농도는 그림 5에 나타내었다. GEOS-Chem 선험적 프로파일에 비해 TCCON 선험적 프로파일의 이산화탄소 전량농도가 7~8 ppm 높게 나타났다. 이는 그림 4의 20 km 이하의 고도에서 보이는 두 선험적 프로파일의 농도 차이에 기인한 것으로 판단된다. 각 선험적 프로파일을 이용하여 최종 산출된 이산화탄소 전량농도는 선험적 프로파일에 상관없이 1 ppm 미만의 차이로 매우 유사한 값을 보였다. 그림 4에서 각각의 선험적 프로파일을 사용해 최종 산출된 프로파일을 살펴보면 약 20 km 이하의 고도에서는 비슷한 값을 갖는 것에 반해, 20 km 이상의 고도에서는 선험적 프로파일에 비해 차이가 증가한 것을 볼 수 있다. 즉, 성층권 이상 고도에서의 농도 차이가 크더라도 대류권의 농도 차이가 작으면 전량농도도 비슷한 값을 갖게 되는 것이다. 이를 통해 대기 하층의 이산화탄소 농도가 전량농도에 기여하는 정도가 크다는 것을 확인할 수 있으며, 이는 하층 공기의 밀도가 크기 때문이다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            XCO2 at Anmyeon on January 20, 2021. The colors for each line are same with Fig. 4.
          
          

          

        

        해당 기간의 산출 결과에서 지표면에서의 값만을 추출하여 지상 직접 관측자료와 비교한 결과를 그림 6에 나타내었다. GEOS-Chem 선험적 프로파일의 지표면 부근 농도는 지상 관측 결과와 비교적 유사한 시간 변동 경향을 보이지만 변동 폭이 더 크게 나타났고, TCCON 선험적 프로파일의 지표면 부근 농도는 일정한 값을 보였다. 각각의 선험적 프로파일과 FTS 관측 결과를 이용하여 최종 산출된 이산화탄소의 지표면 농도를 살펴보면 GEOS-Chem 선험적 프로파일을 이용한 결과는 지상 관측 결과와 평균 0.2 ppm의 오차로 매우 유사하게 나타났으나 TCCON 선험적 프로파일을 이용한 결과는 평균 2.2 ppm의 오차로 선험적 프로파일보다 지상 관측 결과와의 오차가 증가하였음을 확인할 수 있다. 앞에서 언급한 바와 같이 TCCON 선험적 프로파일은 이산화탄소의 국지적 배출을 잘 고려하지 못하기 때문에 지표면 부근에서 상대적으로 더 큰 오차를 유발하는 것으로 판단된다.

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Surface concentrations of CO2 for same period in Fig. 5. Black line is in-situ measurements, blue and red lines are for TCCON and GEOS-Chem a priori profiles, respectively. Dots are surface CO2 concentrations in retrieved profiles.
          
          

          

        

        그림 7은 2020년 2월부터 2021년 12월까지의 모든 관측 결과로부터 TCCON과 GEOS-Chem의 두 선험적 프로파일을 이용하여 최종 산출된 이산화탄소의 연직분포를 계절 평균하여 나타낸 것이다. 최종 산출 프로파일은 그림 2의 선험적 프로파일에 스케일 팩터가 곱해진 값으로 연직분포의 형태는 유지되어야 하지만, 그림 2는 주/야간 모든 프로파일의 평균인 반면 그림 7은 FST 관측이 수행된 주간의 결과만을 이용하였기 때문에 프로파일의 모양이 다르게 나타난다. 다만, TCCON 선험적 프로파일은 주/야간 차이가 없어 그림 2(a)와 그림 7(a)는 유사하게 나타났다. 그림 2(b)에서 GEOS-Chem 선험적 프로파일의 일평균은 지표면 부근에서 급격하게 증가한 것과 달리, 주간의 선험적 프로파일만을 이용하여 산출된 그림 7(b)의 결과에서는 지표면 부근의 급격한 증가가 나타나지 않는다. 이는 모델 내에서 주간에 성장한 대기경계층 내부의 연직 확산을 통해 이산화탄소 농도가 일정한 것으로 모의하기 때문으로 보인다. 그림 2에서는 고도 약 1 km 이하의 지표면 부근을 제외한 상층에서 TCCON 선험적 프로파일이 GEOS-Chem 선험적 프로파일보다 높은 값을 보였지만 그림 7의 최종 산출 프로파일에서는 10 km 이하 대부분의 고도에서 비슷한 값을 보였다. 즉, 선험적 프로파일의 농도에 차이가 있더라도 전량농도를 산출하는 과정에서 스펙트럼 피팅을 통해 선험적 프로파일이 스케일링 되고, 기존의 연직분포 형태를 유지하되 대류권 내의 농도는 비슷하게 되도록 최종 연직분포가 산출되는 것이다. 두 선험적 프로파일을 사용한 최종 프로파일 모두 지표면 부근에서는 지상 관측 결과보다 낮은 값을 보였으나 GEOS-Chem 선험적 프로파일을 이용한 산출 결과가 지상 관측 결과의 오차가 상대적으로 작게 나타났다.

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Seasonal mean retrieved CO2 profiles using (a) TCCON and (b) GEOS-Chem a priori profiles. Diamond dots at the bottom are CO2 concentrations from surface in-situ measurements. 
          
          

          

        

        그림 8(a)는 관측된 모든 자료에 대해 산출 전 선험적 프로파일의 지표면 농도와 지상 관측 결과를 비교한 것으로 TCCON과 GEOS-Chem 선험적 프로파일 모두 지상 관측 결과보다 낮게 나타났으며, 각각 평균 12.6±10.5 ppm, 11.7±9.0 ppm의 오차를 보였다. TCCON 선험적 프로파일을 이용하여 산출된 이산화탄소 프로파일의 지표면 농도와 지상 관측 결과를 비교하면 평균 12.6±9.5 ppm의 오차를 보여 산출 전과 뚜렷한 차이가 없었다 (그림 8b). 반면에 GEOS-Chem 선험적 프로파일을 이용한 경우에는 산출 후 지상 관측 결과와의 오차가 평균 6.4±8.7 ppm으로 상대적으로 크게 감소하였음을 알 수 있었다 (그림 8b). 이는 TCCON 선험적 프로파일보다 GEOS-Chem 선험적 프로파일을 이용하는 것이 지표면 부근 이산화탄소 농도 산출에 유리함을 의미한다.

        
          
          

          Fig. 8. 
				
          

          
            Comparison of surface CO2 concentration between (a) in-situ measurements and a priori profiles and between (b) in-situ measurements and retrieved profiles using TCCON (blue) and GEOS-Chem (red) a priori profiles.
          
          

          

        

        두 선험적 프로파일을 이용하여 GGG2020 실행 전후의 전량농도를 비교한 결과를 그림 9에 나타내었다. TCCON 선험적 프로파일로부터 계산된 전량농도는 GEOS-Chem 선험적 프로파일의 전량농도보다 평균 4.7±2.0 ppm 높게 나타났다. 이러한 차이는 20 km 이하의 거의 모든 고도에서 TCCON 선험적 프로파일의 농도가 더 높기 때문으로 판단된다 (그림 2). 각각의 선험적 프로파일을 이용하여 최종 산출된 전량농도를 비교해 보면 평균 0.4±0.3 ppm의 매우 작은 차이를 보였다. 이는 선험적 프로파일의 차이가 전량농도 산출 결과에 미치는 영향은 크지 않으며, 연직분포를 고려하지 않고 전량농도 산출만을 목적으로 한다면 TCCON의 경우와 같이 국지적인 배출원의 영향을 고려하지 않은 배경 대기의 선험적 프로파일도 유용하게 사용될 수 있음을 의미한다.

        
          
          

          Fig. 9. 
				
          

          
            Comparison of XCO2 between TCCON and GEOS-Chem for a priori profiles (blue) and retrieved profiles (red).
          
          

          

        

      

      
        3. 3 기상항공기 관측 결과와의 비교
        산출된 이산화탄소 연직분포의 검증을 위해 기상항공기로 안면도 상공에서 관측한 결과와 비교하였다 (그림 10). 두 관측 사례 모두 GEOS-Chem 선험적 프로파일이 TCCON 선험적 프로파일보다 낮은 값을 보이며, 특히 차이는 고도 3~4 km 이상의 상층에서 더 두드러졌다. 항공 관측 결과와 비교해도 GEOS-Chem 선험적 프로파일은 특히 상층에서 낮은 값을 보였다. 선험적 프로파일만을 비교하면 TCCON 선험적 프로파일이 항공 관측과 상대적으로 더 잘 일치하는 것으로 보이지만 연직분포의 형태는 GEOS-Chem 선험적 프로파일이 항공 관측 결과와 더 유사하게 나타났다. 특히 여름철 (그림 10a)에는 TCCON 선험적 프로파일이 지표면 부근에서 감소하는 경향을 보여 항공 및 지상 관측 결과와 전혀 다른 양상을 보였다. 각각의 선험적 프로파일을 이용하여 최종 산출된 이산화탄소 연직분포를 살펴보면, TCCON 산출 결과는 선험적 프로파일과 비교해 큰 변화를 보이지 않지만, GEOS-Chem은 최종 산출 결과가 선험적 프로파일에 비해 크게 증가하여 항공 관측 결과와의 오차가 감소하는 것을 볼 수 있다. 2021년 7월 31일에는 고도 1~4 km 구간의 항공 관측값이 상층보다도 작아 산출된 프로파일과 차이를 보였으나 전반적으로 TCCON 산출 결과보다 GEOS-Chem 선험적 프로파일을 이용한 산출 결과가 항공 관측 및 지상 관측 결과와 상대적으로 더 잘 일치하였다 (그림 10a). 2021년 10월 17일 사례의 경우, 두 산출 결과 모두 항공 관측과 유사하게 나타났으나 약 3 km 이하의 하층에서는 GEOS-Chem 선험적 프로파일을 이용한 산출 결과가 항공 관측 결과와 상대적으로 더 일치하였다 (그림 10b). 그림 10(b)에서 지상 관측 결과는 항공 관측 및 산출 결과와 비교해 낮은 값을 보였는데, 이날 낮의 지상 관측값이 415 ppm에서 430 ppm까지 크게 변동한 것으로 보아 국지적인 영향이 있는 것으로 보인다.

        
          
          

          Fig. 10. 
				
          

          
            A priori (dashed lines) and retrieved (solid lines) CO2 profiles for TCCON (red) and GEOS-Chem (blue) with in-situ measurements from air craft (black dots) and surface (green dots) at Anmyeon (a) 13:50-15:15 LST, July 31, 2021 and (b) 12:35-12:57 LST, October 17, 2021.
          
          

          

        

        항공 관측 결과와의 비교를 통해 선험적 프로파일의 농도가 실제 농도 분포와 오차가 발생하더라도 산출 과정에서 전량농도가 일치하도록 스케일링되기 때문에 항공 관측과 전체적으로 유사한 값을 같게 됨을 알 수 있었다. 이는 정확한 이산화탄소의 연직분포 산출을 위해서는 선험적 프로파일의 고도별 농도 정확성보다는 연직분포 형태의 정확성이 더 중요하다는 것을 의미한다.

        2020년과 2021년에는 기상항공기를 이용한 이산화탄소 농도의 연직분포 직접 관측이 다수 수행되었으나, 기상 조건 등의 영향으로 동시 관측된 FTS 자료 확보에 어려움이 있었다. FTS 관측이 없어 산출 결과 비교가 불가능한 항공 관측 사례에 대해서, 이산화탄소 연직분포 산출 및 검증은 어렵지만 FTS 관측이 있다고 가정했을 때의 산출 결과를 예상하여 GESO-Chem 모의 결과와의 비교를 추가로 수행하였다. 그림 11은 각각 2020년 1월 12일과 3월 14일의 항공 관측 결과로 GEOS-Chem 선험적 프로파일은 모든 고도에서 항공 관측보다 낮지만 연직분포의 형태는 유사하게 나타났다. 그림 10의 결과에서 볼 수 있듯이 GEOS-Chem 선험적 프로파일은 항공 관측보다 낮은 값을 보이지만 최종 산출된 이산화탄소 연직분포는 항공 관측과 비교적 잘 일치하였음을 확인하였고, 이를 통해 그림 11의 GEOS-Chem 선험적 프로파일도 FTS 관측이 수행되었다고 가정했을 때, 최종 산출될 이산화탄소 연직분포는 항공 관측과 유사하게 나타날 것으로 기대해 볼 수 있다.

        
          
          

          Fig. 11. 
				
          

          
            Same with Fig. 9 but for (a) 13:35~14:27 LST, January 12, 2020 and (b) 12:37~13:32 LST, March 14, 2020. TCCON a priori profiles and FTS measurements are not available.
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      4. 요약 및 결론
      TCCON은 FTS를 이용한 온실기체 관측을 목적으로 하는 국제 관측망으로 각 기체의 연직 기주 평균 농도인 전량농도를 산출하여 제공한다. 본 연구에서는 국내 TCCON 관측소인 안면도 기후변화감시소의 FTS 관측자료로부터 이산화탄소의 전량농도에 추가하여 연직분포를 산출하고 이를 검증하였다. TCCON에서는 이산화탄소 전량농도 산출을 위해 자체적으로 선험적 프로파일을 생산/제공하지만, 배경 대기 지역의 관측자료를 기반으로 하기 때문에 국지적인 배출원의 영향을 제대로 고려하지 못하며, 특히 지표면 부근의 농도 분포에 오차가 크게 나타남을 확인하였다. TCCON 선험적 프로파일에 비해 GEOS-Chem 모의 결과는 지표면 부근의 배출원 영향이나 대기경계층의 일변화 등을 더 잘 반영하였다.

      이산화탄소의 전량농도는 TCCON과 GEOS-Chem의 두 선험적 프로파일에 의한 차이가 거의 나타나지 않았다. 이는 선험적 프로파일의 연직분포 형태가 이산화탄소 전량농도 산출에 미치는 영향이 크지 않음을 의미한다. 따라서 현재 TCCON의 산출 방법과 같이 전량농도 산출만을 목적으로 한다면 배경 대기 지역 농도에 기반해 생산된 선험적 프로파일을 이용해도 무방하다고 볼 수 있다.

      전량농도 산출에서 나아가 FTS 관측으로부터 이산화탄소의 연직분포를 산출하기 위해서는 선험적 프로파일의 정확도를 개선할 필요가 있다. 이를 위해 본 연구에서는 GEOS-Chem의 모의 결과를 이용하였다. GEOS-Chem의 모의 결과를 이용한 선험적 프로파일은 지표면 부근을 제외한 대류권에서 TCCON 선험적 프로파일보다 낮은 값을 보였고, 항공 관측 결과와 비교해도 TCCON 선험적 프로파일보다 더 큰 차이를 보였다. 그러나 GEOS-Chem 선험적 프로파일은 항공 관측 결과와 연직분포 형태가 더 유사하였고, 최종 산출된 이산화탄소의 연직분포는 TCCON 선험적 프로파일을 사용할 때보다 항공 관측 결과와 더 잘 일치하였다.

      TCCON의 알고리즘을 통해 최종 산출되는 이산화탄소 연직분포는 스펙트럼 피팅을 통해 선험적 프로파일의 모양은 유지하고 일정한 비율로 증감된 형태로 나타난다. 따라서 GEOS-Chem이 이산화탄소를 전체적으로 과소 모의하더라도 연직분포가 항공 관측과 유사하게 나타난다면, 이산화탄소 연직분포 산출을 위한 선험적 프로파일로 유용하게 사용할 수 있을 것이다. 그러나 본 연구 및 현재 TCCON에서 사용하는 방법은 산출에 사용하는 파장의 고도에 따른 민감도를 고려하지 못하는 한계가 있다. Roche et al. (2021)은 TCCON에서 이산화탄소 산출에 사용하는 두 개의 파장 외에 서로 다른 고도에서 민감도를 갖는 세 파장 영역을 추가로 이용하고 고도별로 다른 스케일 팩터를 적용하여 이산화탄소의 연직분포를 산출한 바 있다. 향후 안면도 기후변화감시소의 FTS 관측 결과에도 이러한 방법을 적용하여 연직분포 산출 방법을 개선할 수 있을 것이다. 또한, 이산화탄소 연직분포 산출 기술의 개선 및 결과 검증을 위해 다양한 기상 조건이나 계절에서 기상항공기와의 공동 관측이 필요할 것으로 보인다.
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