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            초록
          
        

        
          To analyze the causes of the observed reduction in PM2.5 concentrations in South Korea during the 1st to 5th Seasonal PM Management periods (S1~S5), observational data and air quality modeling were utilized, including data from the same periods over the previous three years (BS3~BS1; BS). Observed PM2.5 concentrations during S1~S5 decreased by 8.2 μg/m3 compared to the BS periods, while emission impacts reduced PM2.5 concentrations by 9.5 μg/m3, and the influence of meteorological conditions increased PM2.5 concentrations by 1.3 μg/m3. Although meteorological conditions changed to reduce PM2.5 concentrations during the 5th Seasonal PM Management period, both long-term and short-term meteorological conditions could potentially increase PM pollution again. During the same periods, the impacts of long-range transport (LTI) and local emissions (LEI) decreased by 5.8 μg/m3 and 2.4 μg/m3, respectively. Overall, the recent trend of reducing LTI due to reductions in upwind foreign emissions has contributed to lower PM2.5 concentrations in South Korea during the S1~S5 periods. However, the rate of improvement in PM2.5 concentrations in upwind areas such as China is expected to slow down. Therefore, more proactive domestic emission control measures and policies are necessary to further improve PM2.5 levels in South Korea. This study employed foreign emissions adjustment, considering the uncertainty and severe spatial variability of domestic emissions. To develop advanced domestic emission management and effective strategies, it is essential to establish an emission estimation method that accurately reflects the current state of PM2.5 concentrations.
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      1. 서 론
      국내에서는 겨울철 동안 높아지는 초미세먼지 (PM2.5) 농도 개선을 위해 2019년 12월을 시작으로 2024년 3월까지 5차에 걸쳐 매 겨울철마다 미세먼지 계절관리제 (이하 ‘계절관리제’)를 시행하였다(KMOE, 2024a). 국내의 PM2.5 관측 농도는 2016년 이후 감소하는 추세이며, 특히 1차 미세먼지 계절관리제가 시행된 기간에는 이전 연도 동기 대비 큰 감소를 보였다 (Park et al., 2024; Seo et al., 2024). 그러나, 계절관리제가 매년 지속적으로 시행되었음에도 불구하고 국내 PM2.5 농도 개선 폭은 5차 계절관리제를 제외하면 2차 계절관리제 이후 작아졌다 (Seo et al., 2024).

      이러한 계절관리제 기간의 국내 PM2.5 농도 변화에 대한 원인 분석은 정부 및 지자체를 중심으로 수행된 바 있다. 환경부에서는 1~4차 계절관리제 기간 각각 전년 동기간과 비교된 PM2.5 농도 변화에 대해 정책효과, 기상영향, 국외영향을 각각 -2.0~-0.2 μg/m3, -3.0~0.1 μg/m3, -2.0~1.6 μg/m3으로 제시하였다 (KMOE, 2024b, 2023, 2022, 2021). 또한 서울시 4차 계절관리제 기간의 PM2.5 농도는 3차와 비교하여 약 1.8 μg/m3 증가하였는데, 여기에는 기상영향 0.4 μg/m3, 중국영향 0.8 μg/m3, 정책효과 -0.3 μg/m3가 포함된 것으로 분석되었다 (SI, 2023). 이러한 PM2.5 농도 변화에 대한 요인별 정량화는 주로 대기질 모사를 통해 분석되며, 분석 방법과 비교 대상 기간에 따라 다르게 제시될 수 있다.

      국내를 비롯한 중국 등 동북아 지역의 PM2.5 농도는 계절관리제와 같은 대기질 개선 대책은 물론, COVID-19과 같은 사회적 이슈, 경제활동, 기상 여건 변화 등 다양한 동인에 의해 변화한다 (Jeong et al., 2024a; Kang et al., 2024, 2023, 2020; Kim et al., 2023). 특히, 국내의 PM2.5 농도는 국내 배출은 물론 국외 배출에 의한 영향을 크게 받고 있으며 (Bae et al., 2022a, 2019), PM2.5 농도가 높아지는 겨울철 동안에는 중국 등 배출영향이 다른 계절에 비해 높아진다 (Kim et al., 2024b; Kim et al., 2017). 최근 중국의 PM2.5 농도는 2014년 이후 꾸준히 감소하는 것으로 보고되고 있으며, 상향식 배출목록에서 PM2.5의 전구물질인 SO2, NOX 배출량 역시 감소하고 있다 (Kim et al., 2024b; Zheng et al., 2023; Qi et al., 2022). 이에 따라 국내 풍상에 해당하는 중국의 배출 및 대기질 개선은 국내 대기질에도 상당 부분 영향을 미칠 것으로 예상되나, 중국 배출 변화가 국내 대기질 변화에 미치는 영향을 장기간 분석한 연구는 드물다.

      국내에서는 일평균 PM2.5 농도가 높아질수록 국외 배출영향이 높아지므로, 국내 PM2.5 농도 변화 동인 분석 시 국외로부터의 유입 영향을 파악하는 것이 중요하다 (Bae et al., 2023a; Bae et al., 2019). 이러한 국외 유입을 정량적으로 분석하기 위해 대기질 모사가 많이 활용되어왔다 (Bae et al., 2023b, 2022b; Kang et al., 2023). 3차원 광화학 모델 등을 이용하여 풍하 지역의 대기오염물질 농도에 대한 국외 배출영향을 분석하는 경우, 대기질 모사에 이용되는 상향식 배출목록 기반의 풍상 및 풍하 배출량 입력자료는 국내와 같은 풍하 지역에서 매우 중요하게 작용한다 (Kim et al., 2024b; Bae et al., 2017; Kim et al., 2017). 이런 점에서 풍하는 물론 풍상 모든 지역에서 PM2.5 모사 농도의 재현성을 확보할 수 있는 배출량 자료를 대기질 모사에 활용하는 것은 정확한 국외 배출영향은 물론 국내 배출영향을 분석하는 데 선결 조건이 될 수 있다.

      그러나 상향식 배출목록의 경우 자료 생산에 필요한 시간과 과정의 복잡성을 고려할 때, 급변하는 동북아 지역의 배출량을 신속히 반영하는 것은 쉽지 않다 (Kim et al., 2024b; Jang et al., 2023). 이런 점을 고려하여 Seo et al. (2024)과 Bae et al. (2022a)은 중국의 관측 농도를 이용하여 대기질 모사 기반의 PM2.5 농도를 보정함으로써, 국내로 유입되는 국외 배출영향의 계통 오차 (systematic bias)를 개선한 바 있다. 그러나, 일평균 농도와 같은 단기 농도에 대한 무작위 오차 (random bias) 개선과 PM2.5 농도 생성 과정에서의 비선형성을 감안하기 위해서는 배출량에 대한 보정 등이 추가적으로 포함되어야 한다 (Deroubaix et al., 2024; Bae et al., 2022a).

      대기질 모사 시 이용되는 상향식 배출량의 제한점을 보완하기 위해 위성 등 관측자료를 이용한 역모델 기법 등이 검토되고 있다 (Moon et al., 2024; Luo et al., 2023; Wu et al., 2023). 이와 아울러 최근에는 국내는 물론 중국 등에서 지표 관측소가 확충됨에 따라 이를 이용하여 하향식 배출량을 추정하는 연구가 이뤄지고 있다 (Kim et al., 2024a, b; Jeong et al., 2023; Bae et al., 2020). 이러한 접근을 통해 국내의 풍상에 위치하여 국내 대기질에 많은 영향을 미치는 중국의 배출량을 우선적으로 보정할 수 있으며, 이를 기반으로 국내 PM2.5 농도에 대한 국외 배출영향을 보다 정확하게 산정할 수 있다. 그러나, 이를 장기간 분석에 활용한 예는 매우 드물다.

      본 연구에서는 1~5차 계절관리제 기간 동안 관측된 국내 PM2.5 농도의 동인을 크게 두 가지 분류로 구분하고 접근하였으며, 이를 위해 대기질 모사와 지표 관측 자료를 활용하였다 (그림 1). 첫 번째로는 국내 PM2.5 농도 변화의 원인을 기상 변화와 배출량 변화에 의한 것으로 구분하였다. 이를 위해 기상 변화에 의한 국내 PM2.5 관측 농도의 변화 폭을 추정하기 위해 고정된 배출량을 이용한 대기질 모사를 수행하였다. 두 번째로는 국내 PM2.5 농도 변화 가운데 국외 배출영향 변화가 차지하는 부분을 살펴보고, 이를 토대로 국내 배출영향 변화를 유추하였다. 국내·외 배출영향 변화를 계절관리제 시행 이전과 비교해 보기 위해 계절관리제 시행 이전 3년 동기간을 연구기간에 포함하였다. 장기간에 걸친 분석 시, 국외 배출량의 변화를 반영해야 하므로, 본 연구에서는 모사 재현성 확보를 위해 NOX, SO2, Primary PM2.5 등 PM2.5 중량 농도와 관련된 국외 배출량을 보정하였다. 이러한 시도를 통해 과거 기간에 대한 국내 PM2.5 농도 변화의 다양한 동인을 분석하며, 향후 지속적인 국내 PM2.5 농도 개선이 용이하도록 돕고자 한다.

      
        
        

        Fig. 1. 
				
        

        
          The flowchart of this study to quantify the changes of PM2.5 concentrations in South Korea.
        
        

        

      

    

    

  
    
      2. 연구 방법
      
        2. 1 대상 지역 및 기간
        국내 PM2.5 농도는 국내에서 배출되는 대기오염물질 뿐만 아니라 국외에서 배출되어 국내로 유입되는 영향을 함께 받는다 (Jeong et al., 2024b; Kang et al., 2024; Jang et al., 2023; Bae and Kim, 2022). 따라서, 본 연구의 대기질 모사 시 국내는 물론 중국 등 동북아 지역을 포함하였다. 그림 2의 동북아 모사 영역에는 중국 전 지역이 포함되지는 않으나, 배출 밀도가 높은 중국 동부와 국내와 거리적으로 인접한 지역이 포함된다. 또한 동북아 모사 영역 외에, 국외 배출영향과 국내 배출영향을 국내 시도별로 보다 상세하게 산정하기 위하여 국내를 중심으로 세부 모사 영역을 별도로 설정하였다 (그림 2). 그림 2에 배출량 보정과 대기질 모사 평가를 위한 지표 관측소의 위치를 보였으며, 중국의 경우 China National Environmental Monitoring Center (CNEMC)를, 국내의 경우에는 Air-Korea (https://www.airkorea.or.kr/) 자료 가운데 도시대기측정망 (Urban Air quality Monitoring Stations, UAMS) 관측 농도를 이용하였다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Modeling domains for air quality simulations in this study. Domain 1 covers the eastern part of China and South Korea with a 27-km horizontal grid resolution. Domain 2 covers South Korea with a 9-km grid resolution. Blue and green circles indicate ground air quality monitoring stations in China and South Korea, respectively.
          
          

          

        

        계절관리제 기간 동안 PM2.5 농도 변화 동인을 분석하기 위하여 계절관리제 시행 기간 (the Seasonal PM management periods; S)과 이전 기간 (Before the Seasonal PM management; BS)을 구분하여 설정하였다. 계절관리제 시행 기간에는 1차~5차 계절관리제 기간이 포함되며, 시행 이전 기간에는 2016년 12월 이후 3년에 걸친 동 기간 (12월~다음해 3월)을 포함하였다. 국내에서 도시대기측정망을 통한 PM2.5 농도 관측은 2015년부터 이루어졌으나, 2015년의 경우 일부 시도에서는 유효 관측소의 수가 충분하지 않아 비교 대상 기간에서 제외하였다.

        표 1은 연구 대상 기간을 정리한 것으로, 중국과 국내에서 관측된 PM2.5 기간별 평균 농도를 제시하였다. 대상기간 동안 중국의 PM2.5 관측 농도는 국내에 비해 평균 2배 정도 높았으며, 표 1에 제시된 두 지역에서 기간별로 평균된 PM2.5 농도 간의 상관계수는 0.81로 높았다. 이는 두 지역 간의 PM2.5 농도의 장기 변화가 유사함을 의미하며 기상, 배출량 등 같은 동인에 의해 농도 변화가 발생했을 가능성을 시사한다. 중국의 경우 다른 기간에 비해 BS3 기간 동안 가장 높은 PM2.5 농도가 관측되었으나, 국내에서는 계절관리제가 시작되기 바로 직전 기간인 BS1 기간 동안 가장 높은 PM2.5 농도가 관측되었다. BS3~S5 기간까지 PM2.5 관측 농도는 평균적으로 중국에서 3.0 μg/m3/period, 국내의 경우 1.6 μg/m3/period의 비율로 감소되었다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            Definition of the study periods and observed mean PM2.5 concentrations in China and South Korea.
          
          

        

        
          
            
              	Case
              	Period
              	Observed mean PM2.5 concentration (μg/m3)
            

            
              	China
              	South Korea
            

          
          
            	Before Seasonal PM
Management periods
            	BS3
            	December 2016~March 2017
            	69.7
            	31.5
          

          
            	BS2
            	December 2017~March 2018
            	60.7
            	30.3
          

          
            	BS1
            	December 2018~March 2019
            	55.9
            	33.2
          

          
            	Seasonal PM
Management periods
            	S1
            	December 2019~March 2020
            	50.6
            	24.5
          

          
            	S2
            	December 2020~March 2021
            	50.6
            	24.1
          

          
            	S3
            	December 2021~March 2022
            	44.8
            	23.1
          

          
            	S4
            	December 2022~March 2023
            	47.9
            	24.8
          

          
            	S5
            	December 2023~March 2024
            	47.2
            	20.9
          

        

        

      

      
        2. 2 대기질 모사
        대기질 모사를 위해서는 Community Multi-scale Air Quality (CMAQ) v5.3.2를 이용하였다 (Byun and Schere, 2006). 화학 메커니즘은 SAPRC07을, 입자상 모듈은 AERO6를 이용하였다. 중국과 한국을 포함하는 동북아 모사 영역 (Domain 1)의 수평 격자 해상도는 27-km로 설정하였으며, 한국을 중심으로 Domain 2의 수평 격자 해상도는 9-km이다. 기상 입력자료의 모사는 Weather Research and Forecasting (WRF) v3.9.1 모델을 이용하였으며 (Skamarock and Klemp, 2008), Meteorology-Chemistry Interface Processor (MCIP) v4.3을 이용하여 WRF 모사 결과를 CMAQ 모델의 입력자료 형태로 변환하였다.

        대기질 모사 시 배출량 입력자료는 상향식 배출목록 기반의 배출량과 함께, 중국에 대해 보정된 배출량을 함께 이용하였다. 한국에 대한 상향식 배출목록은 모사기간 (2016년 12월~2023년 3월)를 고려하여 국가미세먼지정보센터의 CAPSS (Clean Air Policy Support System) 2021 추계 배출목록을 (NAIR, 2023; Park et al., 2023), 그 외 지역에 대해서는 SIJAQ (The Satellite Integrated Joint Air Quality) v2 (reference year: 2021)를 이용하였다. 상향식 배출목록의 경우 모든 기간에 대해 고정하여 모사에 이용하였으며, 이를 통해 기간별 기상 조건 변화에 따른 PM2.5 모사 농도 변화 정도를 추정하였다. 중국의 경우 최근 배출량이 크게 감소하였으므로 (Zheng et al., 2018; Kim et al., 2024b), 본 연구에서는 풍상 지역 배출량 변화에 따른 국내 PM2.5 유입 영향을 산정하기 위해 기간별로 중국의 배출량을 보정하여 이용하였다. 배출량 보정을 수행할 경우, 배출목록 선택에 따른 오차를 줄일 수 있다는 장점이 있다 (Kim et al., 2024b). 이에 대한 자세한 사항은 2.4~2.5절에 기술하였다.

      

      
        2. 3 기상 및 배출 변화 영향 분리 방법
        그림 1에서 계절관리제 기간 동안 PM2.5 농도 변화의 동인을 기상 및 배출 조건 변화로 구분할 경우, 기상 조건 변화에 의한 PM2.5 농도 변화는 고정된 배출량을 이용하여 추정할 수 있다 (Qi et al., 2022; Chen et al., 2021; Huang et al., 2020; Kang et al., 2020). 또한, 관측 농도 변화에서 기상 여건 변화에 의한 농도 변화를 제외하면, 배출영향 변화에 의한 PM2.5 농도 변화로 볼 수 있다 (Jeong et al., 2024a; Bae et al., 2023a; Bae et al., 2020; Kang et al., 2020). 기상 변화에 의한 PM2.5 농도 변화를 살펴보기 위해 본 연구에서는 고정된 상향식 배출목록을 이용하여 CMAQ 모사를 수행하였으며, 기간별 모사 농도의 변화는 식 (1)과 같이 계산하였다.
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        여기에서 CEIi와 CEIref는 동일한 배출목록 (Emissions Inventory)을 이용하여 특정 대상 기간 i와 기준이 되는 기간 (ref)에 대해 모사된 PM2.5)에 대해 모사된 PM2.5 농도이다. 다만, PM2.5 모사 농도를 관측 농도에 대해 완벽하게 재현하기 어려우므로, 본 연구에서는 모사 농도를 기반으로 기상 변화에 의한 PM2.5 농도의 상대적 변화율을 산정하였다. 식 (2)는 기간별 모사 농도를 이용하여 기상 변화에 의한 PM2.5농도 변화율을 산정한 것이다.
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        식 (2)에서 ΔrCEIi는 기상 조건 변화에 따른 모사 농도의 변화율을 의미하며, 앞서 언급한 바와 같이 관측 농도와 모사 농도 간의 차이를 고려하여 기상 조건 변화에 의한 PM2.5 관측 농도의 변화는 식 (3)과 같이 계산하였다.
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        여기에서 COBSyearref는 기준연도에 대한 PM2.5 관측 농도이다. PM2.5 관측 농도의 변화를 기상과 배출 변화에 의한 가정할 경우, 계절관리제 기간 동안 배출 변화에 의한 PM2.5 관측 농도의 변화는 식 (4)와 같이 추정할 수 있다.
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        2. 4 중국 배출량 보정 방법
        대상 기간에 대한 국외 배출영향 산정에 앞서 국내 PM2.5 농도에 많은 영향을 미치는 중국 배출량을 일평균 관측 농도를 이용하여 보정하였다 (Seo et al., 2024; Bae et al., 2023b; Kim et al., 2023). 이를 위해 우선 상향식 배출목록을 이용한 모사 농도 (CEIi, day ) 이외에 중국의 NOX, SO2, Primary PM2.5 (PPM2.5) 등 모든 배출량을 50% (∆ε) 삭감한 후 물질별 농도(CEI,halfi, day )를 추가적으로 모사하였다. 이를 바탕으로 중국 배출량 변화에 대한 PM2.5 농도 변화의 민감도를 식 (5)와 같이 구하였다. 여기에서 민감도 SChina i, day 는 중국의 현 단위에서 모사기간 동안 하루 단위로 산정하였다. 식 (5)에서 CEIi, day 와 CEI,halfi, day 는 각각 대상기간 i에서 특정된 하루 (day)에 대한 상향식 배출량 (EEIi, day )과 이를 50% 삭감한 배출량을 이용하여 모사된 농도이다.
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        보정 배출량 (EADJi, day )은 식 (6)과 같이 상향식 배출량을 수정하여 산정하였다 (Kim et al., 2024b; Li et al.,2023; Jeong et al, 2023). 여기에서 COBSi, day 는 특정일에 대한 일평균 관측 농도이며, EEIi, day 와 EADJi, day 는 각각 해당일에 대한 상향식 배출량과 보정 배출량이다.
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        본 연구에서는 풍상 지역의 PM2.5 모사 농도를 관측 농도와 가능한 유사하게 도출하기 위하여 가스상 대기오염물질 (i.e., NOX, SO2)를 우선 보정하였다. 또한, 가스상 대기오염물질의 배출량 보정 후에도 남아있는 관측 농도와 모사 농도의 차이를 추가적으로 개선하기 위하여 PPM2.5 배출량을 조정하였다. 대상기간 동안 중국의 배출량 보정은 현 (prefecture) 단위로 진행되었으며, 배출량 변화에 따른 전구물질의 농도 변화, PM2.5 생성 과정에서의 비선형성 등을 고려하여 가스상 및 입자상 배출물질에 대한 보정을 순차적으로 두 번씩 수행하였다. 배출량 보정과 관련된 자세한 내용은 선행연구를 참고할 수 있다 (Kim et al., 2024a, 2024b). 이와 유사한 배출량 보정 방법으로 Li et al. (2023)은 위성자료의 특성을 고려하여 중국 NOX 배출량 보정 시 10일마다 민감도를 산정하였으며, Lee et al. (2024)는 관측 농도와 모사 농도의 비를 이용하여 몽골 지역의 배출량을 재추정한 바 있다.

      

      
        2. 5 국내외 배출영향 분리 방법
        본 연구에서는 중국의 PM2.5 모사 농도를 관측 농도와 보다 유사하게 재현할 수 있는 보정 배출량을 이용하여 국외 배출영향을 산정하였다. 대기질 모사를 이용한 국외 배출영향 산정 시에는 국외 배출 또는 국내 배출을 변화시키는 방법이 적용될 수 있으며 (Bae et al., 2023b; Nam et al., 2019), 본 연구에서는 국외 배출량을 변화시키는 방법을 선택하였다. 이를 위해 Brute Force Method (BFM)을 이용하였으며, 기간별 국외 배출영향을 식 (7)과 같이 추정하였다 (Bae et al., 2023a; Kim et al., 2023).
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        여기에서 LTI'는 보정된 국외 배출량을 기반으로 산정된 국외 배출영향이다. CADJdownwind 는 풍하 지역인보정된 국외 배출량을 이용하여 국내 지역에 대해 모사된 농도이고, CADJ,Δεdownwind 는 보정된 국외 배출량을 Δε만큼 변화시킨 후 모사된 농도로 매 시간별로 계산된다. 일평균 또는 기간 평균 국외 배출영향을 산정하기 위해 시간 자료를 산술 평균하였다. 본 연구에서는 배출량 변화율 Δε는 50%를 적용하였으며, 대기질 모사 시 국내 지역에 대해서는 모든 기간에 대해 고정된 상향식 배출목록을 동일하게 이용하였다.

        배출량 보정 후 대기질 모사 결과를 보면, 풍상 지역 PM2.5 모사 농도의 재현성은 random bias가 감소하여 개선되었으나, 그림 S1과 S2에서 보이는 계통 오차로 인해 국내 PM2.5 농도에 대한 국외 배출영향 (Long-range Transport Impact; LTI)은 과대 산정될 수 있다 (3.2절 참조). Bae et al. (2022a)과 Seo et al.(2024)은 풍상 지역의 관측 농도 (COBSupwind )와 모사 농도 (CADJupwind ) 간의 계통 오차를 최소화하기 위해 식(8)과 같이 중국 Beijing-Tianjin-Hebei (BTH)의 관측 농도와 모사 농도를 이용하여 국내 유입 영향을 수정하였다. 본 연구에서도 산정된 국외 배출영향을 보정하기 위해 동일한 방법을 적용하였다. 국외 배출영향의 계통 오차를 개선하기 위해 본 연구에서는 COBSupwind 와 CADJupwind 를 월평균하여 이용하였다. 이러한 관측 농도와 모사 농도 비를 이용한 모사 결과에 대한 수정은 기존 연구에서도 적용된 바 있다 (Lee et al., 2024; Li et al., 2023).
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        풍하 지역인 국내에서 관측되는 PM2.5 농도를 국외 배출영향 (LTI)과 국내 배출영향 (LEI)의 합으로 가정하면, 국내 배출영향은 관측 농도와 국외 배출영향의 차이로 계산할 수 있다.
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      3. 연구 결과
      
        3. 1 PM2.5 농도 변화와 기상 영향
        1~5차 계절관리제 기간 (S1~S5; S)과 시행 이전 기간 (BS3~BS1; BS) 동안 중국과 국내의 PM2.5 관측 농도는 전반적으로 점차 감소하였다 (그림 3(a)). 국내 PM2.5 관측 농도는 S 기간 평균 23.5 μg/m3로, BS 기간 평균인 31.7 μg/m3에 비해 8.2 μg/m3 (26%) 감소하였다. 같은 기간 동안 중국 전 지역 PM2.5 농도 변화는 13.9 μg/m3로 국내 변화에 비해 크나, 감소율은 22%로 국내에 비해 작았다. 같은 기간 동안 중국 주요 지역별 PM2.5 농도 감소율은 Beijing-Tianjin-Hebei (BTH) 34%, Yangtze River Delta (YRD) 22%, North-East China (NEC) 19%, Near Beijing (NRB) 18% 순으로 높았다. 이러한 중국의 PM2.5 농도 감소는 중국의 배출 감소에서 기인한 것으로 2016~2021년 연간 CO, NOx, SO2 배출량의 감소 추세는 각각 7.2%/year, 4.5%/year, 10.6%/year로 보고된 바 있다 (Kim et al., 2024b).

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            (a) Trends in observed PM2.5 concentrations in South Korea and China, including Beijing-Tianjin-Hebei (BTH), Near Beijing (NRB), North-East China (NEC), and Yangtze River Delta (YRD) regions, during the BS3 to S5 periods; (b) trends in relative changes in PM2.5 concentrations compared to the BS1 period; and (c) impacts of meteorological conditions and emissions on changes in PM2.5 concentrations in South Korea compared to the BS1 period.
          
          

          

        

        다만, 1~5차 계절관리제 기간 평균 농도 변화를 계절관리제 시행 바로 이전 기간인 BS1 (2018년 12월~2019년 3월) 기간을 기준으로 살펴보면, 국내의 경우 PM2.5 관측 농도 감소율이 29%로 높아지나 중국은 평균 14%로 더 낮아졌고, 중국 지역별 감소율은 12~23%로 모든 지역에서 4~11%가량 낮아졌다. 이러한 차이는 국내에서는 2019년 2월말에서 3월초까지 발생한 고농도 PM2.5 사례에 의해 그림 3(a)에 보인 바와 같이 PM2.5 관측 농도가 다른 기간에 비해 높아졌으나, 중국에서는 이러한 PM2.5 농도 증가가 관측되지 않았기 때문이다. 전체 기간 (BS3~S5) 동안 국내와 중국 지역별 기간 평균 PM2.5 관측 농도 간의 상관계수 (γ)은 0.71~0.80이었으며, 중국 전 지역 평균 PM2.5 관측 농도와는 γ=0.81의 상관성을 보였다. 다만, 풍상과 풍하 지역 간 농도 변화의 상관성이 국내 PM2.5 농도 변화에 대한 국외 배출영향 변화를 의미하지는 않으므로, 본 연구에서는 대기질 모사를 통해 국외 배출영향의 변화를 3.3 및 3.4절에서 정량적으로 분석하였다.

        그림 3(b)는 중국과 국내 PM2.5 관측 농도의 변화율을 계절관리제 시행 직전 기간인 BS1를 기준으로 정규화하여 제시한 것이다. BS3~S5 기간 동안 지역별 PM2.5 관측 농도의 수준 차이를 제외할 경우, PM2.5 관측 농도의 변화율은 모든 지역에서 유사하였다. 한 가지 주목할 점은 계절관리제가 시행되기 시작한 S1 (2019년 12월~2020년 3월) 기간 동안 국내 평균 PM2.5 관측 농도는 이전 기간인 BS1 대비 크게 감소하였다. 이는 중국 다른 지역과 비교하여도 상대적으로 큰 감소율에 해당한다. 중국 BTH 지역의 경우 PM2.5 관측 농도 변화는 S1~S2 기간 동안에는 국내에 비해 덜 감소하였으나, S3 기간 이후로는 꾸준히 감소하여 전체적으로는 국내의 PM2.5 관측 농도 감소율과 유사하였다. 또한 국내의 경우, BS1→S1 기간 동안 PM2.5 관측 농도가 크게 감소하였으나, 그 이후로는 S5를 제외하면 PM2.5 관측 농도 변화가 뚜렷하지 않았는데 (Seo et al., 2024), 중국 전 지역 평균 PM2.5 관측 농도 역시 유사하게 변화하였다.

        식 (3)과 (4)에 제시한 방법으로 대상 기간 동안 국내 PM2.5 농도 변화에 대한 기상 및 배출영향 변화를 추정하면, 그림 3(c)에 보인 바와 같이 BS3~BS2 기간 동안 기상 여건에 의해 PM2.5 농도가 주요하게 감소하였다. 그러나, S 기간 동안에는 배출영향 변화가 국내 PM2.5 농도 변화를 주도하였다. BS 대비 S 기간 평균 국내 PM2.5 관측 농도 감소는 8.2 μg/m3이었다. 기간별로 차이는 있으나, 이 기간 동안 평균적인 배출영향 변화는 국내 PM2.5 농도를 9.5 μg/m3가량 감소시킨 반면, 기상 영향 변화는 국내 PM2.5 농도를 1.3 μg/m3가량 증가시켰다.

        5차 계절관리제 기간 (S5)의 경우 BS1 기간 대비 PM2.5 관측 농도가 국내에서 가장 낮아졌으며, 이러한 PM2.5 농도 감소에는 배출영향과 기상 영향 감소가 각각 8.9 μg/m3, 3.5 μg/m3가량 작용하였다. 기상 영향 변화를 기간별로 비교해보면, S5 기간 동안 기상 영향 변화에 의한 PM2.5 농도는 BS1 기간 이후 가장 큰 폭으로 감소하였다. 한 가지 주의할 점은 배출영향의 감소에는 배출량 변화뿐 아니라, 기상 여건 변화가 간접적으로 반영된다. 또한, 대기질 모사를 통해 기상과 배출, 국내와 국외 배출영향을 명확히 구분하는 것은 대기 중 PM2.5 농도는 배출과 기상 영향을 함께 받는다는 점에서 쉽지 않다 (Seo et al., 2024; Bae et al., 2023a; Huang et al., 2020). 또한, 그림 3(c)에 제시된 국내 PM2.5 농도 변화에 대한 배출영향 감소는 국내뿐 아니라, 국외 배출영향 변화를 모두 포함한다.

      

      
        3. 2 중국 배출량과 국외 유입 보정 효과
        상향식 배출목록을 이용한 대기질 모사에서는 대상 기간에 상관없이 PM2.5 모사 농도의 공간 분포가 유사하였다 (그림 4(a)와 (b)). 고정된 배출목록을 이용한 대기질 모사에서 BS 기간 대비 S (계절관리제) 기간의 평균 PM2.5 모사 농도의 증가는 기상 영향에 의한 것으로 이해할 수 있다. 계절관리제 기간 동안 기상 여건 변화에 의해 국내 PM2.5 농도는 주로 서해안과 남해안 지역을 중심으로 증가하였다 (그림 4 (c)). 특히 황해에 걸친 PM2.5 모사 농도의 증가는 국내는 물론 국외 배출영향의 증가를 의미한다.

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            The spatial distributions of simulated PM2.5 concentrations before (‘EI’, (a), (b)) and after Chinese emissions adjustment (‘ADJ’, (d), (e)), the differences between EI and ADJ for the BS period (Before the Seasonal PM management, (g)) and S period (the Seasonal PM management, (h)), and the differences between the BS and S periods based on EI (c) and ADJ (f).
          
          

          

        

        BS 기간과 계절관리제 기간 동안 PM2.5 모사 농도는 배출량 보정 전과 비교하여 보정 후에 보다 뚜렷한 차이를 보였다 (그림 4(f)). 그림 4(c)에 제시된 기상 영향을 감안할 때, 그림 4(f)에 보인 PM2.5 농도 변화는 대부분 국외 배출영향 변화에 의한 것이다. 중국 배출량 보정에 따른 국내 PM2.5 모사 농도의 변화는 서해안 등 해안 지역보다는 수도권, 충북, 경북 등 내륙 지역에서 상대적으로 높았다 (그림 4(g)와 (h)). 이는 국외 배출영향의 경우 국내 유입 후 생성이 가능하고, 상층을 통한 장거리 이동, 그리고 해안보다는 내륙에서 환기가 낮은 지형 효과 등이 복합적으로 작용했기 때문일 수 있다 (Jeong et al., 2024b; Kim et al., 2023, 2021a, 2021b). 또한, 그림 4(g)와 (h)에서 중국 배출량 보정 후 추정된 국외 배출영향은 S 기간보다는 BS 기간 동안 상대적으로 높았다. 한편, 공간적으로 볼 때, 국외 배출영향의 불확도는 수도권 등 인구 밀집 지역에서 높았다. 따라서, PM2.5에 대한 정확한 인구 노출 평가 등을 위해서는 국외 배출량에 대한 검증이 중요해 보인다.

        그림 S1은 중국 배출량 보정 전후의 월평균 PM2.5 모사 농도를 관측 농도와 비교한 것이다. 배출량 보정 전 모사 농도는 전 기간 평균 50.0 μg/m3로 관측 농도와의 mean bias는 15.3 μg/m3이었다 (γ=0.66). 배출량 보정 후 BTH의 모사 농도는 71.8 μg/m3로, 관측 농도인 65.3 μg/m3를 6.5 μg/m3 과대 모사하였으나, 상관계수 0.99로 높아졌다. 이러한 결과는 중국 배출량 보정 전에는 PM2.5 관측 농도의 월별 변동을 반영하지 못하였으나, 배출량 보정 후에는 관측 농도의 변동성을 잘 재현하였다. 풍상 지역에서의 과대 모사는 장거리 이동경로 상에 위치하는 국내로 이어질 수 있다. 그림 S2는 백령에서의 모사 농도 변화를 비교한 것으로 배출량 보정 전에는 mean bias 또한 -5.3 μg/m3로 컸으나, 배출량 보정 후에는 mean bias는 0.7 μg/m3로 감소하였고, 상관계수 또한 0.52에서 0.77로 개선되었다. 중국 배출량 보정과 BTH의 PM2.5 관측 농도 기반으로 계통 오차를 수정 후에는 백령에서의 mean bias는 -1.4 μg/m3로 일부 증가하였으나, 상관계수는 0.82로 개선되었다. 그림 S2에서 2차와 4차 계절관리제 기간 동안 다른 기간에 비해 백령에서 과소 모사가 나타나며, 이는 해당 기간 동안 황사 발생 빈도의 증가에 의한 것으로 보인다.

        표 2에서 고정된 배출량을 이용한 모사에서 중국 BTH에서의 PM2.5 농도 변화는 전체 기간 동안 45.1~55.6 μg/m3로 관측 농도의 변화 폭인 46.4~106.4 μg/m3와는 큰 차이를 보였다. 그러나 배출량 보정 후에는 관측 농도와의 편차가 2.7~8.4 μg/m3로 감소하였으며, 상관계수 역시 0.98 이상으로 증가하였다. 또한 국내 북서단에 위치한 백령에서 PM2.5 관측 및 모사농도 간의 상관계수는 중국 배출량 보정 이후 크게 높아졌다 (그림 S2 참고).

        
          Table 2. 
				
          

          
            Model performance statistics for daily average PM2.5 concentrations in the BTH region before (‘EI’) and after Chinese emissions adjustment (‘ADJ’) during BS3~S5.
          
          

        

        
          
            
              	Statistics
              	 
              	BS3
              	BS2
              	BS1
              	S1
              	S2
              	S3
              	S4
              	S5
            

          
          
            	Meanobs (μg/m3)
            	 
            	106.4
            	72.1
            	70.8
            	64.9
            	58.7
            	46.4
            	52.0
            	51.8
          

          
            	Meanmodel (μg/m3)
            	EI
            	55.6
            	45.9
            	49.3
            	54.4
            	46.8
            	48.8
            	45.1
            	50.9
          

          
            	ADJ
            	109.1
            	77.1
            	77.0
            	73.3
            	62.9
            	53.0
            	57.0
            	60.1
          

          
            	Correlation coefficient
            	EI
            	0.90
            	0.86
            	0.87
            	0.89
            	0.77
            	0.9
            	0.71
            	0.78
          

          
            	ADJ
            	0.99
            	0.98
            	0.99
            	0.99
            	0.99
            	0.99
            	0.99
            	0.98
          

          
            	Mean bias (μg/m3)
            	EI
            	-50.8
            	-26.2
            	-21.4
            	-10.5
            	-11.9
            	2.4
            	-7.0
            	-0.8
          

          
            	ADJ
            	2.7
            	5.0
            	6.2
            	8.4
            	4.2
            	6.6
            	5.0
            	8.3
          

        

        

        배출량이 보정된 모사에서 BTH의 PM2.5 농도는 S1과 S5 기간과 같이 양의 계통 오차를 보이며, 이는 국내 PM2.5 농도에 대한 국외 배출영향의 과대 평가로 이어질 수 있다. 이런 점을 보완하기 위해 식 (7)에서 보정된 배출량을 기반으로 추정된 국외 배출영향을 식 (8)과 같이 수정하였다. 표 3에서 국내 PM2.5 모사 농도는 식 (7)에서 추정된 국내 배출영향 (=관측 농도 - 모사 기반 국외 배출영향)과 식 (8)에서 계산된 국외 배출영향의 합이다. 재계산된 국내 PM2.5 모사 농도 (ADJ)의 기간별 mean bias의 평균은 -0.5 μg/m3로, 상향식 배출량을 이용한 모사 (EI)의 기간별 mean bias 평균인 -4.8 μg/m3에 비해 약 4.3 μg/m3 정도 줄어들었다.

        
          Table 3. 
				
          

          
            Model performance statistics for daily average PM2.5 concentrations in South Korea before (‘EI’) and after adjustments of Chinese emissions and modeled bias correction (‘ADJ1)’) during BS3~S5.
          
          

        

        
          
            
              	Statistics
              	
              	BS3
              	BS2
              	BS1
              	S1
              	S2
              	S3
              	S4
              	S5
            

          
          
            	Meanobs (μg/m3)
            	
            	31.5
            	30.3
            	33.2
            	24.5
            	24.0
            	23.1
            	24.8
            	20.9
          

          
            	Meanmodel (μg/m3)
            	EI
            	20.0
            	20.7
            	23.0
            	23.9
            	21.3
            	22.2
            	22.7
            	20.6
          

          
            	ADJ
            	30.2
            	28.5
            	30.6
            	26.8
            	23.9
            	23.1
            	24.7
            	21.9
          

          
            	Mean bias (μg/m3)
            	EI
            	-11.5
            	-9.6
            	-10.2
            	-0.7
            	-2.8
            	-1.0
            	-2.1
            	-0.3
          

          
            	ADJ
            	-1.3
            	-1.9
            	-2.6
            	2.3
            	-0.2
            	-0.1
            	-0.1
            	1.0
          

        

        
          
            1) ‘ADJ’ were recalculated by combining bias-corrected LTI in Eq. (8) and LEI (COBSdownwind -LTI'). Correlation coefficient for ADJ was not presented since the biases were corrected on monthly basis.
          

        

        

        중국 배출량 보정 전 모사 결과는 고정된 배출목록을 이용한 것으로, 3.1절의 설명과 같이 기상 조건 변화에 따른 국내 PM2.5 농도 변화를 파악할 수 있으나, 대상 기간 동안 PM2.5 관측 농도의 변화를 반영하지 못했다 (그림 4). 이에 비해 중국 배출량을 보정한 모사에서는 계절관리제 시행 전 기간 (BS3~BS1) 평균 30.9 μg/m3로 관측 농도 (31.7 μg/m3)와 유사하였고, 계절관리제 기간 (S1~S5) 평균 국내 PM2.5 관측 농도는 24.1 μg/m3, 모사 농도는 26.1 μg/m3로 감소하였다. 다른 기간에 비해 S1 기간 모사 농도는 배출량 보정 후에도 관측 농도를 과대 모사하였으며, 이는 관측 농도의 경우 추가적인 배출량 감소에 의한 영향 등이 나타날 수 있으나, 대기질 모사에서는 이를 반영되지 못했기 때문으로 추정된다 (표 3과 그림 4 참조).

        그림 5에 제시된 두 가지 대기질 모사의 경우 국내 배출량을 동일하게 고정하여 이용하였으므로, 두 모사의 차이는 국외 배출영향의 변화에서 기인한다. 따라서, 중국 배출량을 보정한 모사 결과에서 도출된 국외 배출영향의 감소는 계절관리제 기간 동안 국내 PM2.5 관측 농도를 낮춘 주요한 원인으로 분석된다. 다른 주목할 점은 BS1 → S1 기간 동안 국내외 배출량이 고정된 모사에서는 국내 PM2.5 모사 농도가 증가한 반면, 중국 배출량을 보정한 모사에서는 감소하였다. 따라서 BS1 → S1 기간 동안 기상 여건은 국내 PM2.5 관측 농도를 높이는 방향으로 작용한 반면, 국외 배출영향은 국내 PM2.5 관측 농도를 낮추는 방향으로 작용한 것으로 이해된다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            PM2.5 concentrations in South Korea during the target episodes. The Circles represent episode-average observed concentrations, while the gray and blue lines represent modeled concentrations based on EI-based emissions (EI) and adjusted emissions(ADJ), respectively.
          
          

          

        

        또한, 중국 배출량을 보정한 모사에서 BS 기간 동안 국내 PM2.5 농도가 0.8 μg/m3가량 과소 평가되었다. 따라서, 대기질 모사에 이용된 국내 상향식 배출목록은 실제 배출량에 비해 상대적으로 작게 산정되었을 가능성이 높다. 반대로, 계절관리제 기간 동안 국내 PM2.5 농도는 중국 배출량 보정 후에는 2.2 μg/m3 정도 과대 모사되었다. 따라서, 계절관리제 기간 동안 실제 국내 배출량은 입력된 배출목록에 비해 낮아져야 할 것으로 추정된다. 이러한 모사 농도의 과소 (BS3~BS1 기간) 및 과대 (계절관리제 기간; S1~S5) 평가는 전체 대상 기간 동안 국내 배출량이 감소하였음을 시사한다.

      

      
        3. 3 국외 유입 배출영향 변화
        대상 기간 동안 PM2.5 관측 농도의 변화에서 식 (8)과 (9)에서 산정된 국내외 배출영향 변화는 BS1 기간과 비교하여 모두 감소하였다 (그림 6). 이러한 결과는 그림 3(c)에서 기상 영향 변화를 제외한 배출영향 변화가 BS1 기간 대비 BS3과 BS2 기간 동안 증가한 결과와는 대조를 이룬다. 이러한 차이의 주요한 원인 중 하나는 ‘배출영향’의 변화에는 배출량 변화와 함께 대기오염물질의 농도에 많은 영향을 미치는 기상 조건의 변화가 함께 반영되기 때문이다 (Park et al., 2024; Bae et al., 2023a).

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Impacts of long-range transport (LTI) and local emissions (LEI) on changes in PM2.5 concentrations compared to the BS1 period in South Korea from BS3 to S5. The Circles represent the changes in observed PM2.5 concentrations relative to the BS1 period.
          
          

          

        

        그림 3(c)의 기상 영향 변화 분석과 마찬가지로 BS1 기간을 기준으로 볼 때, 계절관리제 기간 동안 국외 배출영향은 5.5~7.7 μg/m3 (평균 6.6 μg/m3) 감소하였으며, 국내 배출영향은 2.0~4.7 μg/m3(평균 3.2 μg/m3) 감소하였다. 또한, BS 기간 대비 계절관리제 기간 평균 국외 배출영향과 국내 배출영향 감소는 각각 5.8 μg/m3, 2.4 μg/m3였다. 이러한 결과로부터 계절관리제 기간 동안 배출영향의 감소 가운데 많은 부분이 국외 배출영향 감소에 의한 것으로 분석되었고, 이는 최근 중국의 배출 감소가 급격하고도 상당한 양으로 진행되었기 때문이다. Kim et al. (2024b)에 따르면 특히 중국의 NOX의 경우, 2019년 이후 배출량의 감소폭이 이전 기간 (2016~2018년)에 비해 약 3.5배 증가한 것으로 보고되었다. 또한 국내 유입지점에 해당하며 국내 배출영향이 적은 백령도의 S5 기간의 PM2.5 관측농도는 BS3 (27.5 μg/m3)과 비교하여 약 19% 감소한 22.2 μg/m3이었고, 이는 중국 배출영향의 감소를 뒷받침한다. 계절관리제 기간 동안 국외 배출영향은 꾸준히 감소한 반면, 국내 배출영향의 경우 기간별로 감소 폭이 달랐다.

        이러한 결과는 분석에 이용된 방법에 따라 달라질 수 있으나, 국내 배출영향의 경우 기상 변화에 보다 민감하게 작용했으며, 이는 중국 등 국외 배출영향 감소에 비해 상대적으로 작은 폭으로 감소했기 때문으로 이해된다.

        그림 7을 보면 국내 PM2.5 관측 농도는 계절관리제 기간 동안 큰 폭으로 낮아졌으며, 국외 배출영향 변화와도 상관성이 높았다. 대상 기간 동안 국내 PM2.5 관측 농도 변화와 중국 배출량을 보정한 모사에서 식 (8)에 의해 산정된 국외 배출영향 변화 간 선형 추세선의 기울기는 0.68이었다. 이러한 국내 PM2.5 관측 농도 변화와 국외 배출영향 변화 간의 관계를 이용하여 국내 배출영향 변화를 대략적으로 추정할 수 있다 (Bae et al., 2022b). 예를 들어, BS 기간 대비 계절관리제 기간 평균 국내 PM2.5 관측 농도는 국외 배출영향 변화에 의해 5.8 μg/m3 (=8.2 μg/m3×0.68-0.18), 그 나머지에 해당하는 국내 배출영향 변화에 의해 2.4 μg/m3 (=8.2 μg/m3-5.8 μg/m3) 정도 감소한 것으로 추정된다. 다만, 그림 7에 보인 바와 같이 계절관리제 기간 동안 국내 PM2.5 관측 농도의 감소 폭은 BS1 기간 대비 9.7 μg/m3로 가장 컸고, BS2 기간 대비 8.0 μg/m3로 가장 작았다. 따라서 국내 배출영향 변화나 국외 배출영향 변화 폭은 기준 기간 설정에 따라 달라진다는 점을 분석 시 감안해야 한다.

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Scatter plot of changes in observed PM2.5 concentrations and changes in LTI from BS3 to S5 periods relative to BS1.
          
          

          

        

      

      
        3. 4 시도별 PM2.5 농도 변화 요인
        계절관리제 시행 이전 기간 (BS3~BS1) 대비 계절관리제 기간 (S1~S5) 동안 국내 평균 PM2.5 농도 변화를 정리하면 다음과 같다 (그림 8). 그림 8(a)는 BS 대비 계절관리제 기간 동안 기상과 배출영향의 변화를 보인 것으로, BS 기간과 비교하여 계절관리제 기간 동안 기상 영향에 의해 국내 PM2.5 농도는 1.3 μg/m3 증가한 것으로 풀이된다. 앞서 설명한 바와 같이 그림 8(a)의 기상 영향과 배출영향은 PM2.5 농도가 가장 높았던 BS1 기간과 대비하여 계산된 상대적인 값이다. 그림 8(b)에서 BS 기간 동안에는 국외와 국내 배출영향이 비슷하였으나, 계절관리제 기간 동안에는 국외 배출영향의 감소가 국내 배출영향 감소에 비해 2배가량 높다.

        
          
          

          Fig. 8. 
				
          

          
            The quantitative roles of main drives on changes in PM2.5 concentrations (top) and their changes during BS to S periods in South Korea (bottom). ‘MET’ and ‘EMI’ represent the influences of meteorological conditions and emissions, respectively, estimated relative to those in BS1. Impacts of long-range transport (LTI) and local emissions (LEI) relative to BS1 were calculated with adjusted Chinese emissions.
          
          

          

        

        이러한 결과에서 1~5차 계절관리제 기간 동안 국내 PM2.5 관측 농도의 감소는 배출영향 감소에 의해 주도되었고, 기상 영향은 BS 기간을 기준으로 볼 때, 계절관리제 기간 동안 PM2.5 농도를 증가시키는 방향으로 작용하였다. 그럼에도 불구하고 배출영향의 감소 폭이 기상 영향에 의한 농도 증가에 비해 월등히 높아 국내 PM2.5 농도 감소를 주도하였다 (그림 8(c)). 이와는 별도로, 국내 평균 PM2.5 관측 농도 변화를 국외 배출영향과 국내 배출영향으로 나눠보면, 국외 배출영향 변화가 국내 PM2.5 관측 농도 변화의 2/3 정도를 설명하였다. 한편, Seo et al. (2024)은 BS1 대비 S1~S4 기간 평균 국내 PM2.5 관측 농도 변화 가운데, 국내 배출영향 감소가 국외 배출영향 감소에 비해 큰 것으로 분석하였다. 이는 해당 연구의 경우 중국 배출량을 보정하지 않은 점과, 국외 배출영향의 계통 오차 보정 시 BTH 대신 중국 전 지역에 대한 PM2.5 관측 농도와 모사 농도의 비를 이용한 점이 본 연구와 차별된다.

        그림 8의 분석을 국내 시도에 대해 수행하면 (그림 9), BS 대비 S 기간 평균 국내 시도별 국외 배출영향은 4.5~7.1 μg/m3 사이에서 감소하였다. 이에 반해 국내 배출영향은 -7.7~0.9 μg/m3 범위에서 변화를 보이며 일부 시도에서는 증가하였다. 이러한 분석 결과는 기간별 측정소 수와 위치, 관측 농도 등에 따라 달라질 수 있으나, 시도별 국외 배출영향의 차이는 국내 배출영향의 차이에 비해 크지 않았다. 일부 시도에서 국내 배출영향 변화가 큰 이유로 측정소 증설 등이 포함될 수 있다. 대상 기간 동안 국내 배출영향은 대부분 감소하였으나, 시도별 변화 폭에서 큰 차이를 보이는 점에서, 향후 보다 면밀한 분석을 통해 세분화된 지역 맞춤형 대기질 대책 수립이 필요할 것으로 예상된다. 그림 8에서 국외 배출영향 변화와 국내 배출영향 변화의 합은 PM2.5 관측 농도 변화를 의미한다. 따라서 대상 기간 동안 국내 PM2.5 관측 농도의 감소 역시 시도별로 차이가 큰 것을 알 수 있다 (4.9~13.7 μg/m3). 대상 기간 동안 대부분의 시도에서 국외 배출영향의 변화가 국내 배출영향의 변화보다 컸으나, 반대로 국내 배출영향 변화가 컸던 지자체 (예, 강원)도 볼 수 있다.

        
          
          

          Fig. 9. 
				
          

          
            Provincial changes in the impacts of meteorological conditions (MET), emissions (EMI), long-range transport (LTI), and local emissions (LEI) on PM2.5 concentrations during Seasonal PM management period (S1~S5) relative to BS period(SO: Seoul, GG: Gyeonggi, IN: Incheon, GW: Gangwon, DJ: Daejeon, SJ: Sejong, CB: Chungcheongbuk-do, CN: Chungcheongnam-do, BU: Busan, DG: Daegu, UL: Ulsan, GB: Gyeongsangbuk-do, GN: Gyeongsangnam-do, GJ: Gwangju, JB: Jeollabuk-do, JN: Jeollanam-do, JJ: Jeju).
          
          

          

        

        대상 기간 동안 기상 영향은 BS 기간과 비교하여 국내 PM2.5 농도를 -1.4~2.6 μg/m3 사이에서 변화시켰으며, 제주와 경북 등을 제외하면 기상 영향은 이전 기간 대비 계절관리제 기간 동안 PM2.5 농도를 상승시키는 방향으로 작용하였다. 이전 기간 대비 S 기간 동안 시도별 배출영향은 4.3~12.9 μg/m3 범위에서 감소하였다. 따라서 이 기간 동안 국내 시도별 PM2.5 관측 농도 감소 역시 배출영향 감소가 주도하였음을 확인할 수 있다. 그림 8에 제시된 국내 배출영향 변화와 국외 배출영향 변화의 합이 전체 배출영향 변화와 일치하지 않는 점은 향후 분석 방법의 보완을 통해 검토가 필요하다. 또한, 국내 배출량 변화를 대기질 모사에 직접 이용하여 국내 배출영향 변화를 산정할 수 있으나, 현재로서는 국내 배출량, 특히 시도별 배출량을 정확히 산정하는 것은 쉽지 않다 (Kim et al., 2022; Bae et al., 2021; Kang et al., 2021a; Kang et al., 2021b; Kim et al., 2021c, d, e; Kim et al., 2019). 특히, 이러한 분석을 위해서는 대상 기간 동안 국내 대기질 정책과 사회적 여건 변화에 따른 배출량 변화 등이 모두 산정되어야 하나, 이러한 배출량 변화 산정에는 많은 시간과 노력이 필요하다.

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구에서는 1~5차 계절관리제 (S1~S5) 기간 동안 국내에서 관측된 PM2.5 농도 감소의 원인을 분석하기 위하여 이전 동기간 (BS3~BS1)을 포함하여 관측 자료와 대기질 모사를 이용하였다. S1~S5 기간 동안 국내 PM2.5 관측 농도는 BS1 대비 9.7 μg/m3 감소하였으며, BS3~BS1 기간 대비로는 8.2 μg/m3 감소하였다. 대상 기간 중 국내 PM2.5 관측 농도가 가장 높았던 BS1 기간을 기준으로, 기상 영향 변화는 국내 PM2.5 농도를 S1~S5 기간 동안 1.3 μg/m3가량 낮추었다. 다만, BS3~BS1 기간과 비교할 경우 기상 영향 변화는 대상 기간 동안 국내 PM2.5 농도를 1.3 μg/m3 증가시켰다. 5차 계절관리제의 경우 다른 기간에 비해 기상 조건이 호전되었으나, 장·단기적인 기상 여건은 국내 PM2.5 농도를 다시 상승시키는 조건으로 전환될 수 있다.

      배출영향 변화는 동기간 동안 BS 대비 9.5 μg/m3, BS3~BS1 대비 8.4 μg/m3 감소하였다. 따라서 S1~S5 기간 동안 국내 PM2.5 농도는 배출영향 감소에 의해 주도되었다. S1~S5 기간 동안 국외 배출영향과 국내 배출영향은 BS1 대비하여 각각 6.6, 3.2 μg/m3 감소하였으며, BS3~BS1 대비해서는 5.8, 2.4 μg/m3 감소하였다. 최근까지 중국에서는 배출량 감소에 의해 PM2.5 농도는 지속적으로 감소되었으나, 향후 중국의 PM2.5 농도 개선 속도는 점차 둔화될 것으로 예상된다. 따라서 국외 배출영향이 중요하게 작용하는 국내에서의 PM2.5 농도 감소세 역시 둔화가 예상된다. 이러한 점에서 향후 국내 PM2.5 농도 개선을 위한 적극적인 국내 배출 관리 등 대책 수립이 요구된다.

      본 연구에서는 국내 PM2.5 관측 농도 변화의 원인을 분석하기 앞서 중국 등 국외 지역에 대해 산정된 상향식 배출량을 지표 관측 자료를 이용하여 보정하였다. 이러한 접근은 국내 배출량을 직접적으로 현실적인 수준으로 보정하고, 이를 직접 이용하여 국내 배출영향 분석이 가능하나, 국내의 경우 그림 9와 같이 배출영향의 지역적인 변화가 심한 문제점이 있다. 또한 국지 배출영향에 의한 비선형적인 PM2.5 생성과 제거 과정 등이 모두 고려되어야 하며, 국내 배출량의 불확도를 단시일 내에 파악하기 쉽지 않다. 그러나 향후 국내 배출량 변화에 따른 국내 대기질 변화를 예측하고, 올바른 대책 마련을 위해서는 대기 중 농도 수준과 변화를 설명할 수 있는 배출량이 도출될 수 있도록 배출량 산정 단계를 장·단기적으로 보완하는 것이 바람직해 보인다. 마지막으로 본 연구에서 도출된 결과 역시 많은 불확실성이 내재되어 있으므로, 다양한 접근을 통해 이러한 제한점을 줄여 나가는 것이 필요하다.
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              Time series of observed and simulated monthly mean PM2.5 concentrations in BTH. EI and ADJ represents simulated PM2.5 concentrations using emissions inventory and after Chinese emissions adjustment, respectively.
            
            

            

          

          
            
            

            Fig. S2. 
				
            

            
              Time series of observed and simulated monthly mean PM2.5 concentrations in BR. EI and ADJ represents simulated PM2.5 concentrations using emissions inventory and after Chinese emissions adjustment, respectively. Application of systematic bias correction was compared.
            
            

            

          

          
            
            

            Fig. S3. 
				
            

            
              Scatter plot of simulated vs. observed PM2.5 concentrations before (‘EI’) and after Chinese emissions adjustment (‘ADJ’) at the Baengnyeong supersite during the BS3 to S5 periods. Systematic bias correction was applied in ADJ.
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