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            초록
          
        

        
          This study examined long-term trends and mid-term variability of ozone concentrations in Korea’s background regions using the ensemble empirical mode decomposition method and compared them with those of U.S. west coastal regions. While the U.S. sites showed clear declining trends in background ozone (-0.29 ppb/yr), Jeju and Ulleung in Korea exhibited rising trends (0.26 and 0.51 ppb/yr, respectively). In 2023, background concentrations at these sites reached 85% and 73% of Korea’s MDA8 standard (60 ppb), implying that domestic mitigation alone may be insufficient. However, the background contribution to extremely high ozone concentrations-defined as the 3-year average of the 4th highest MDA8 in each year (ozone design value)-remained constant at 48~60% since 2003. These findings suggest that rising background ozone levels, combined with persistent anthropogenic emissions, present structural challenges to ozone management in Korea. While the daily mean ozone concentration levels were higher in background regions than in major cities, the daily ozone production (DOP) in urban areas was more than twice as high as in background regions, suggesting that NOx emissions in cities may locally suppress ozone concentrations but can enhance ozone production in downwind areas. This study also explored mid-term ozone variability (~5-8 years) in relation to ENSO and solar activity, revealing distinct regional responses: Jeju showed stronger ENSO sensitivity during low solar activity, whereas Ulleung appeared more influenced by solar cycles, possibly due to upwind anthropogenic transport. These findings emphasize the need for integrated ozone management strategies that address both background and anthropogenic sources, as well as coordinated international efforts and further investigation into climate-ozone interactions.
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      1. 서 론
      대류권에서의 오존은 인간 건강과 생태계에 부정적인 영향을 끼치는 중요한 이차 대기오염물질이다 (Fiore et al., 2015). 특히, 대기경계층(planetary boundary layer) 내에서 오존(지표 오존; surface ozone)은 호흡기 질환을 악화시키고(Jerrett et al., 2009; Bell et al., 2006), 농작물의 생산성을 저하시킬 수 있어(Feng et al., 2008) 그 심각성이 더욱 강조되고 있다(Lee et al., 2020). 이러한 문제로 인해 미국, 유렵연합(EU) 등 세계 각국에서는 오존 전구물질인 질소산화물(nitrogen oxides, NOx)과 휘발성유기화합물(volatile organic compounds, VOCs)의 배출을 줄이기 위한 대기질 개선 정책을 시행해 왔으며, 미국과 서유럽에서는 2000년대 이후 오존 전구물질의 배출이 감소함에 따라, 지표 오존 농도도 장기적으로 감소하는 경향을 보이고 있다(Lin et al., 2017; EEA, 2016). 실제로 TOAR (Tropospheric Ozone Assessment Report)의 분석 결과, 2000년부터 2014년까지 미국과 유럽 대부분의 지역에서는 4~9월 주간 평균 오존 농도가 유의미하게 감소한 것으로 나타났다(Gaudel et al., 2018; Chang et al., 2017). 그러나 이와는 달리, 한국에서는 2000년대 이후 지표 오존 농도가 수도권을 포함한 21개 지역 대부분에서 통계적으로 유의미한 증가 추세를 보이고 있다(Lee et al., 2020). Lee et al. (2020)은 2001년부터 2018년까지 수도권을 포함한 전국 21개 지역의 지표 오존 농도가 유의미하게 증가하고 있음을 보고하였다. 이는 국내에서 NOx 및 VOCs에 대한 배출 저감 정책이 지속적으로 시행되어 왔음에도 불구하고, 해당 정책들이 지표 오존 농도 감소로 이어지지 못하고 있다는 점을 보여준다. 전구물질 간의 비선형적인 상호작용(Li et al., 2019)뿐 아니라, 오존의 상대적으로 긴 수명(약 3주; Young et al., 2013; Stevenson et al., 2006)으로 인한 장거리 수송 효과(Monks et al., 2015) 등이 정책 효과를 제한했을 가능성이 제기된다. 따라서 오존의 지역적 배출뿐만 아니라 외부에서 유입되는 오존 농도와 그 변화 양상을 이해하는 것이 더욱 중요해지고 있으며, 이에 따라 배경 오존(background ozone)에 대한 이해와 관측의 중요성이 더욱 부각되고 있다(Vingarzan, 2004; Fiore et al., 1998). Yeo and Kim (2021)은 2001년부터 2018년까지의 기간 동안 전국 43개 지점의 장기 오존 농도 변동을 분석한 결과, 배경 지역에서 지표 오존 농도가 가장 높고 증가 추세도 뚜렷하게 나타났다고 보고하였다. 이는 한국의 지표 오존 농도 결정에 있어 배경 오존이 중요한 요인으로 작용함을 시사한다. 배경 오존이 중요한 요인으로 작용함을 시사한다.

      이러한 배경 오존의 중요성은 해외의 선행연구에서도 꾸준히 강조되고 있다. Nopmongcol et al.(2016)은 1970년부터 2020년까지 아시아에서 NOx와 VOCs의 배출량이 각각 754%와 159% 증가하였으며, 이와 같은 전구기체 배출의 증가가 미국 서부의 배경 오존 농도를 3.4~5.0 ppb 증가시킨 것으로 제시하였다. 또한 Parrish et al. (2022)은 미국 캘리포니아 지역에서 고농도 오존의 지표인 ODV (MDA8 중 연간 네 번째로 높은 값을 3년 이동 평균한 수치; Ozone Design Values)를 배경농도와 인위적 생성 농도로 구분하여 평가하였다. MDA8 (Maximum Daily 8-hour Average)은 하루 동안 오존 농도에 대한 8시간 이동 평균값 중 가장 높은 값을 의미한다. 이들은 관측된 ODV에서 인위적 생성의 기여도는 1980년부터 2020년까지 6배 이상 감소하였으나, 배경농도의 변화는 미미하였음을 제시하였고, 결론적으로 배경농도가 유지되고 있기 때문에 지속적인 전구물질 배출 규제에도 불구하고 미국 대기질 기준(NAAQS, National Ambient Air Quality Standards, 70 ppb 이하)을 달성하는 것이 쉽지 않다고 보고하였다. 또한, Parrish et al. (2022)은 후속 연구에서 지표 오존의 대기 중 수명이 북반구 중위도에서의 대기 순환 시간규모와 유사하기 때문에 배경오존 농도 저감을 위한 국제적인 협력이 필수적이라는 점을 강조하였다.

      그러나 해당 연구 결과는 태평양의 동쪽에 위치한 미국에서의 장기간 오존 관측 데이터에만 기반하였기 때문에, 태평양 서쪽의 대규모 전구물질 배출원이며 높은 오존 농도를 보이는 동아시아에서의 장기간 오존 배경농도 변동 경향성 분석을 통해 이러한 주장의 확인이 필요하다. 특히, 한국은 전구물질 배출원이 밀집한 아시아대륙의 직접적 영향을 최종적으로 받음과 동시에 태평양의 풍상 지역으로 장거리 수송을 통해 북아메리카 대륙의 배경농도에 영향을 줄 수 있는(Lin et al., 2012; Zhang et al., 2008) 중위도 서태평양 경계에 위치하여 북반구 중위도의 전지구적 배경 농도 변동성 규명을 위한 중요한 지리적 특성을 가진다.

      또한, 한국에서의 선행연구들은 서울과 같은 대도시의 대기질에 초점을 맞춰, 인위적 전구물질 배출과 특정한 기상조건에서의 고농도 오존 생성과 같은 사례 연구에 집중하여 온 경향이 있어(예를 들면, Bak et al., 2022; Hong and Song, 2022) 배경농도의 장기 변동성과 이들이 오존 농도에 미치는 영향 등에 대한 연구는 부족한 실정이다. 특히 한국은 여름 몬순 기후와 아시아 대륙과의 지리적 근접성으로 인하여 배경 오존의 농도 수준과 변동 특성이 서구와는 다를 가능성이 높으며, 이에 따라 한국에서의 배경 오존의 장기 추세와 특성을 정량적으로 규명하는 연구가 필요하다(Han et al., 2019).

      본 연구에서는 한국의 배경 지역인 제주도, 울릉도, 백령도에서 관측된 오존 농도의 장기간 데이터를 활용하여 오존의 장기적 변동 추세를 분석하고, 이를 동아시아 유래 오존과 전구물질의 장거리 수송 영향을 지속적으로 받는(Nopmongcol et al., 2016; Christensen et al., 2015; Monks et al., 2015; Lin et al., 2012; Zhang et al., 2008) 미국 서부 캘리포니아의 배경 오존 변동성과 비교함으로써 북반구 중위도의 배경 오존 변동성의 차이를 살펴보고자 하며, 이를 통해 Parrish et al. (2020)의 오존 오염 저감을 위한 국제적 공조의 필요성을 검토하고자 한다. 또한 한국 배경지역과 미국 서부 해안지역의 ODV 변동성을 비교하여 한국과 미국의 고농도 오존 변동 특성을 평가하고자 한다. 추가적으로 도시와 배경 지역의 일일 오존 생성량(DOP; Daily Ozone Production) 지표를 활용하여, 국내에서의 국지적 전구물질 배출이 오존 농도에 미치는 영향과 도시와 배경지역 간의 오존 생성 강도의 장기 변동 특성의 차이를 살펴보고자 한다. 마지막으로 시계열 분해를 통해 추출한 경년 변동 성분과 기후 지표(ENSO 및 태양 흑점 수)의 상관성 분석을 통해 기후 요인이 한국 배경지역에서 오존 농도의 경년 변동성에 미치는 영향을 탐색적으로 살펴보고자 한다. 이를 통해 본 연구는 한국 배경 오존의 지역적 특성 및 중·장기적인 추세를 규명하고, 배경 오존 관리 및 저감을 위한 정책적 통찰을 제공하는 것을 목표로 한다.

    

    

  
    
      2. 연구 방법
      
        2. 1 한국 배경지역의 지표 오존 농도 데이터와 결측치 처리 방법
        국가측정망 에어코리아에서 제공하는 국가배경농도측정소 중 제주도 고산, 울릉도, 백령도의 3개 측정소를 선정하여, 1시간 평균 오존 데이터를 수집하였다(https://www.airkorea.or.kr). 추가적으로, 국가 배경 오존 농도와 비교를 목적으로 서울과 부산의 도시대기측정소 오존 농도 데이터를 수집하였다(그림 1). 도시대기측정소 데이터는 자동차 및 산업활동 등 전구물질 배출이 활발한 환경을 반영하기 위하여, 서울의 25개 측정소와 부산의 28개 측정소에서 수집된 데이터를 평균하여 구성하였다. 본 연구에서는 제주도 고산 및 울릉도 국가배경농도 측정소와 서울 및 부산의 도시대기 측정소에 대해서는 2001년 1월 1일부터 2023년 12월 31일까지의 데이터를, 백령도 국가배경농도 측정소에 대해서는 2014년 1월 1일부터 2023년 12월 31일까지의 데이터를 분석에 활용하였다. 1시간 평균 오존 데이터의 결측률은 제주도(고산) 6.18%, 울릉도 7.17%, 백령도 4.85%, 부산 0.04%이고, 서울은 결측값이 없다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Locations of the air quality monitoring stations. Red markers represent national background monitoring stations, including Baengnyeong, Ulleung, and Jeju. Blue markers represent urban air quality monitoring stations, constructed by averaged data from 25 monitoring stations in Seoul and 28 monitoring stations in Busan.
          
          

          

        

        본 연구에서는 일평균, 월평균, 연평균, 8시간 이동 평균의 일 최고 농도(MDA8; maximum daily 8-hour average)를 사용하였다. 일평균, 월평균, 연평균 오존 농도는 국립환경과학원의 자료처리 기준에 따라 1시간 평균 데이터를 바탕으로 기간 내 75% 이상의 자료가 유효할 경우에만 산출하였다. 본 연구에서는 연속된 시계열 자료가 요구되어(2.2절 참조) 결측치 보간이 필요하다. 분석에 사용된 일 평균 오존 농도 자료의 결측률은 제주도(고산) 4.1%, 울릉도 5.8%, 백령도 1.6%였고, 부산과 서울의 결측률은 0.04%와 0%로 미미하였다. 선행연구들(Kalsoom et al., 2021; Boleti et al., 2018)에서는 연평균 값을 이용하여 결측치를 대체하였으나, 이는 한국에서의 지표 오존의 큰 계절적 변동성을(Lal et al., 2000) 반영할 수 없다. 예를 들어, 제주도에서는 2012년 3월 2일부터 6월 8일까지 99일간 연속된 결측이 발생하였는데, 이는 우리나라 오존의 전형적인 쌍봉분포 중 첫 번째 기간에 해당한다(3.2절 후술). 이 기간을 연 평균값으로 보간할 경우, 계절적 특성이 반영되지 않아 고농도 시기의 오존 수준을 충분히 반영하지 못하고, 이는 계절적 변동성과 그 외 변동 분석에 왜곡을 초래할 수 있다. 따라서, 본 연구에서는 계절성을 반영하여 실제 오존 농도에 보다 근접한 값으로 결측값을 보간하기 위하여 다음과 같은 방법을 적용하였다. 먼저, 종관기상의 시간 규모인 단기 결측 구간(5일 이하)에 대해서는 선형 보간법(linear interpolation)을 적용하였고, 그 결과 결측률은 제주도, 울릉도, 백령도에서 각각 3.3%, 4.2%, 0.6%로 감소하였다. 장기 결측 구간(5일 이상)에 대해서는 동일 기간의 전년도 및 다음 연도 자료의 평균값으로 보간하였다. 앞의 두 방법으로도 보간할 수 없는 소수의 구간에 대해서는 해당 월의 월평균 값으로 대체하였다.

      

      
        2. 2 앙상블 경험적 모드분해(EEMD, Ensemble Empirical Mode Decomposition)
        Ensemble empirical mode decomposition (EEMD)은 모수적 시간 척도 분해와 달리 기저 함수가 미리 정의되지 않고 데이터에 의존하여 각각의 독립적인 주파수를 가지는 모드(IMF; Intrinsic Mode Function)를 추출하는 비모수적 시계열 분석 기법인 empirical mode decomposition (EMD)를 개선한 방법이다. Huang et al. (1998)이 제시한 EMD는 원신호로부터 고유한 시간 척도를 가지는 IMF를 반복적으로 추출하여 시계열을 분해한다. 그러나 EMD는 때때로 서로 다른 시간 규모의 신호가 한 IMF에 섞여 나타나는 모드 혼합(mode mixing) 문제를 유발할 수 있으며, 이는 해석의 정확성을 저해할 수 있다(Boleti et al., 2018; Lee, 2015; Wu and Huang, 2009). 이러한 문제를 해결하기 위해 Wu and Huang (2009)은 EEMD(Ensemble EMD)를 제안하였다. EEMD는 백색 잡음(white noise)을 원시 시계열에 여러 번 추가하여, 다양한 잡음 조건 하에서의 EMD 결과를 평균함으로써 모드 혼합을 줄이고 분해의 안정성을 확보하는 방식이다(Wu and Huang, 2009). EEMD는 시간 규모가 상이한 신호가 혼재된 시계열을 효과적으로 분해할 수 있는 장점을 가진다는 점에서 다양한 분야의 복합 시계열 분석에 폭넓게 활용되고 있다(예를 들어, 지진파 신호 분석: Wang et al., 2012, 전기 시스템의 잡음 제거: Jin et al., 2019, 호흡 신호 분석: Hadiyoso et al., 2020, 풍속 예측: Huang et al., 2018).

        EEMD가 수행되는 간략한 절차는 다음과 같다(Wu and Huang, 2009). 먼저, 분석 대상 시계열, x(t)에 임의의 백색 잡음 ni(t)를 더해 N개의 새로운 시계열 xi(t)=x(t)+ni(t)를 생성한다. 이후 각각의 xi(t)에 대해 EMD를 적용하여 IMF들을 산출한다. 각 반복에서 얻어진 동일 순번의 IMF들을 평균하여 최종 IMF를 결정한다(식 1).
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        여기서, IMFk(t)는 k번째 IMF, IMFti(t)는 i번째 반복에서의 k번째 IMF, N은 백색 잡음을 추가하여 EMD를 수행한 총 반복 횟수를 의미한다.

        이와 같이 평균된 IMF들을 모두 합산하고 남은 잔차항 r(t)를 더함으로써 원래 시계열을 다음과 같이 재구성할 수 있다(식 2).
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        여기서 k는 전체 IMF의 개수를 의미하며, r(t)는 추세 또는 저주파 신호를 나타내는 잔차항이다. 백색 잡음은 분해 과정에서 다양한 주파수를 유도함으로써 EMD가 더 정확하게 진폭별 또는 주기별 모드를 구분할 수 있도록 도와주며, 다수의 반복을 통해 잡음 효과는 상쇄되고 데이터의 본질적인 구성 요소만 남게 된다. 이로 인해, EEMD는 EMD보다 더욱 안정적이고 신뢰도 높은 분해 결과를 제공한다(Boleti et al., 2018; Lee, 2015; Wu and Huang, 2009).

        본 연구에서는 일평균 오존 농도 시계열을 EEMD 분석에 활용하였다. Boleti et al.(2018)은 스위스 취리히에서 관측한 오존 농도 시계열에 대하여 EEMD를 활용해 추출한 시간 규모별 IMF를 재구성하여 장기, 계절, 단기 변동성으로 분류하였다. 스위스 취리히는 연중 일정한 강수량으로 인하여 계절 변동성이 단순한 단봉우리 형태를 나타내는 반면, 한국은 여름철에 장마로 인해 강수량이 집중되어(8월 강수량 227.8 mm vs. 12월 강수량 55.6 mm; WWIS, 2024) 보다 복잡한 쌍봉우리 형태의 계절 변동성을 나타낸다. 따라서, 본 연구에서는 한국의 기후적 특성을 고려하여 쌍봉 계절 변동을 재현하도록 IMF를 재구성하였다. 또한 선행연구에서의 분류체계를 한국 배경지역의 오존 시계열에 적용하면, 선행연구의 장기 변동 추세와는 달리 장기 변동성 내에 10년 이내의 짧은 주기의 변동성이 반영된 것으로 판단되어, 본 연구에서는 IMF 구성을 보다 세분화하여 약 5~8년의 주기를 보이는 경년 변동성을 추가하였다(그림 S1b). 최종적으로 제주도와 울릉도의 시계열에서는 13개의 IMF가, 백령도의 시계열에서는 12개의 IMF가 도출되었고, 각 IMF와 장기, 경년, 계절, 단기 변동성에 대한 주파수 범위를 부록에 제시하였다(그림 S1b).

      

      
        2. 3 통계적 방법(Sen’s slope과 Mann-Kendall test)
        배경 오존 농도의 장기 변동 추세를 정량적으로 평가하기 위해 Sen’s slope과 Mann-Kendall (MK) 검정을 함께 활용하였다. Sen’s slope는 시계열 데이터에서 중앙값 기반의 기울기를 계산하는 비모수적 방법으로, 이상치나 비정규성을 가정하지 않고도 안정적인 추세 분석이 가능한 장점이 있다. Mann-Kendall 검정은 시계열 데이터의 단조 추세 유의성을 평가하기 위한 비모수적 통계 검정으로, 특히 기상학 및 대기 환경 분야에서 널리 사용된다(Hong and Song, 2022; Gaudel et al., 2018; Chang et al., 2017). 본 연구에서는 유의수준 α=0.05를 기준으로, p-value가 이보다 작을 경우 통계적으로 유의한 추세가 존재하는 것으로 판단하였다. 보다 자세한 방법은 Mann (1945), Kendall(1948), Sen (1968), Hirsch (1982)에 제시되었다.

      

    

    

  
    
      3. 결과 및 토의
      
        3. 1 한국 배경지역 월평균 오존 농도의 장기 시간적 변동성
        2001년부터 2023년까지 한국 배경지역인, 제주, 울릉, 백령도의 오존 농도는 지역별 차이를 보이며 변화해왔으나. 세 지역 모두 최고 월 평균 오존 농도는 대부분 5월에 발생하였다(그림 2). 이는 늦봄에 강해진 자외선 강도와 높은 대기 중 전구물질 (NOx, VOCs 등)의 농도에 의해 활발해진 오존 생성의 결과로 해석된다. 오존의 계절 변동성은 세 배경지역에서 모두 4~5월에 첫 번째 고농도 피크가 발생한 이후 9~10월경 두 번째 피크가 나타나는 복합적인 쌍봉분포를 보였다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Time series of O3 concentrations from 2001 to 2023 observed at (a) Jeju, (b) Ulleung, and (c) Baengnyeong stations. Green shaded area shows annual mean, blue lines denote monthly mean, and gray lines represent daily mean concentrations. Red dashed lines show Sen’s slope obtained with monthly mean concentrations.
          
          

          

        

        제주도와 울릉도에서의 월평균 오존 농도 시계열에 대한 Sen’s slope은 각각 0.36 ppb/yr와 0.41 ppb/yr로, 두 배경 지역에서 모두 지속적으로 상승하는 경향을 보였고, 울릉도에서 제주도보다 다소 가파른 상승 추세가 나타났다. 이러한 단조 추세의 유의성을 판단하는 Mann-Kendall (MK) 검정 결과는 두 지역에서 모두 0.001 이하의 p-value를 제시하여 이러한 농도 상승 추세는 통계적으로 유의하였다(표 1). 백령도에서는 관측이 시작된 2014년부터의 데이터를 바탕으로 분석을 진행하였으며, 이 기간에 오존 농도가 감소하는 경향을 보였다. 월 평균 농도에 대한 Sen’s slope은 연평균 -0.43 ppb/yr로 감소하였으나, MK 검정 결과는 p-value 0.15로 통계적으로는 유의하지 않았다(표 1).

        
          Table 1. 
				
          

          
            Summary of Sen’s slope and Mann-Kendall trend test results for monthly ozone concentrations at three background monitoring stations(Jeju, Ulleung, and Baengnyeong).
          
          

        

        
          
            
              	Station
              	Jeju
              	Ulleung
              	Baengnyeong
            

          
          
            	Sen's slope (ppb/yr)
            	0.36
            	0.41
            	-0.43
          

          
            	Z*
            	3.80
            	4.87
            	-1.43
          

          
            	p-value*
            	<0.001
            	<0.001
            	0.15
          

          
            	First monthly peak conc. (ppb)
            	55.8
            	61.1
            	58.9
          

          
            	Second monthly peak conc. (ppb)
            	46.8
            	47.4
            	48.8
          

          
            	Monthly minimum conc. (ppb)
            	25.4
            	35.9
            	33.0
          

        

        
          
            *The Z-statistic (standardized test statistic from the Mann-Kendall test) and p-values indicate the statistical significance of the linear trends.
          

        

        

        세 지역 모두 인위적 배출의 영향이 적은 배경 지역으로, 이러한 지역별 오존 농도의 장기 변동 추세의 차이는 해당 지점의 국지적 전구기체 배출에 의한 생성과 제거보다는 편서풍에 의한 오존 및 오존 전구기체의 수송(Han et al., 2019)과 동아시아 지역 전구기체의 배출량 변화(Lee et al., 2021; Mijling et al., 2013) 및 성층권으로부터의 오존 유입(Collins et al., 2003)에 영향을 주는 기상 변동성의 차이 등의 복합적 요인에 기인하였을 가능성이 높다. 따라서, 배경지역별 장기 변동성의 차이를 야기한 작용 메커니즘 규명을 위한 추가 연구가 요구된다.

        그러나 Sen’s slope과 같은 단순한 선형 장기 변동 분석은 각 지역의 오존 농도 변화율을 직관적이고 정량적으로 평가할 수는 있으나, 계절적 요인을 포함한 단기 변동성을 완전히 배제하지 못한다는 한계가 있다. 예를 들어, 백령도의 경우 분석 시작 연도에 따라 추정 기울기가 달라지며, 일부 구간(예: 2017년 시작: 0.22 ppb/yr, p-value=0.65; 2018년 시작: 0.07 ppb/yr, p-value=0.89)에서는 양의 기울기가 산출되기도 한다. 이는 통계적 유의미성은 미미하지만 최근에는 배경 오존 농도가 증가 추세로 전환되었을 가능성을 내포하기도 한다. 따라서, 장기적인 배경 농도 변동성과 계절적 변동성과 같은 보다 단기적인 변동성을 분리함으로써 해당 지역의 오존 농도 변동성에 대한 보다 정밀한 분석을 위한 추가적인 접근이 필요하며, 다음 장에서 이에 대한 논의를 다루고자 한다.

      

      
        3. 2 EEMD 방법을 통한 배경지역 오존 농도의 장기 및 계절적 변동성
        EEMD 방법을 일평균 오존 농도 시계열에 적용하여 이로부터 단기 변동성, 계절 변동성, 경년 변동성 및 장기 변동성을 분리하였다(그림 3). EEMD의 모든 IMF 성분을 합산하여 재구성한 시계열은 세 곳의 배경지역에서 모두 원 시계열(일 평균 오존 농도)과 잘 일치하여 EEMD 방법을 활용한 시계열 분해가 적절히 이루어졌음을 제시한다(제주, 울릉, 백령에서의 R2 값은 각각 0.97, 0.96, 0.96; 그림 S2).

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Decomposition of daily mean O3 concentrations at (a) Jeju, (b) Ulleung, and (c) Baengnyeong sites using the EEMD method. The short-term, seasonal, interannual, and long-term variations are shown in light gray, purple, red, and black lines, respectively. For improved visual clarity, the long-term variation is additionally overlaid on the other components.
          
          

          

        

        단기 변동은 종관기상 조건(일사량, 풍속, 강수)과 전구기체 배출(예를 들면 주말과 주중)의 영향을 받는 국지적인 농도 변동성을 반영하여 큰 폭의 변동성을 보였다. 계절적 변동은 광화학 과정이 활발해지는 늦은 봄철과 여름에 증가하고 겨울에 감소하는 패턴이 연중 반복적으로 나타나는 주기적인 농도 변화를 보였다. 그러나, 한국에서의 계절 변동 패턴은 늦봄(4~5월)에 큰 봉우리가 나타나고 가을(9~10월)에 작은 봉우리가 나타나는 쌍봉분포를 나타내어 유럽대륙의 단봉분포(예, 스위스; WMO, 2024)와는 다른 양상을 나타내었다. 이러한 쌍봉분포는 두 봉우리 사이 기간 장마의 영향으로 오존의 농도가 감소한 것에 기인한 것으로 사료된다. 경년 변동은 장기적 변동과 계절적 변동 주기 사이에 발생할 수 있는 기후 영향(예를 들면, 엘리뇨나 태양 흑점 변화 등)을 고려하기 위하여 본 연구에서 추가하였다. 실제로 본 배경측정지에서의 경년 변동성은 약 5~8년 주기로 나타나는 것으로 판단된다(그림 3a와 3b). 본 연구에서는 경년 변동성을 추가함으로써 장기 변동 경향을 단순화하여 해외지역의 장기 변동성과 비교하고자 하였고, 경년 변동과 관련된 추가 논의는 뒤에서 보다 자세히 논의하고자 한다.

        장기 변동은 10년 이상의 기간에 걸쳐 나타나는 추세로 배출원과 기후의 장기적 변화가 복합적으로 작용한 영향을 반영한다. 본 연구에서 비교하고자 하는 해외지역에 대한 선행연구(Parrish et al., 2020)에서는 배경농도를 인위적 배출원의 영향이 적은 배경지역(미국과 중국)에서 계절 변동성을 제거한 월평균 오존 농도를 기반으로 획득하였다. 본 연구에서는 한국의 배경지역인 국가 배경측정소에서의 일평균 오존 농도 시계열에서 단기, 계절 및 경년 변동성을 제거한 장기 변동성을 추출하였고, 이는 선행연구의 배경농도 정의와 일관성을 갖기 때문에 장기 변동성을 한국의 배경농도 변동성으로 정의하였다.

      

      
        3. 3 배경농도의 장기 변동성 경향
        본 절에서는 미국, 유럽 및 중국의 배경농도 장기 변동성과 울릉도 및 제주도 국가배경 측정소의 장기 추세를 비교하였다. 울릉도 및 제주도의 배경농도 변동성은 3.2절에서 획득한 장기 변동성을 활용하였으며, 비교를 위한 외국의 배경농도 변동성은 Parrish et al. (2020)에서 제시한 배경농도 추세 함수를 사용하였다. 이는 월평균 관측 시계열에 대해 Fourier series를 통해 계절성을 제거한 후, 시간에 대한 2차 회귀함수로 산출한 결과이고 회귀분석은 2016년까지의 자료에 대해 수행되었다. 이 적합(fitting) 함수는 예측(prognostic) 함수가 아니라 진단(diagnostic) 함수이기 때문에 이를 본 연구의 자료 기간까지 외삽하는 것은 적절하지 않다. 따라서, 해외의 비교 자료는 2016년까지의 데이터로 한정하였다. 대신, 울릉도 및 제주도 관측 시계열에 대해 Parrish et al. (2020)과 동일한 2차 회귀 적합 방법을 적용한 추세선을 병행하여 제시함으로써, 분석 방법 간 비교와 정량적 해석이 가능하도록 하였다(그림 4). EEMD에서 추출한 배경농도와 Parrish et al. (2020)의 방법으로 산출한 배경농도는 전반적으로 일치하고 있으나 울릉도에서는 2021년 이후부터, 제주도에서는 초기인 2001~2005년에 약간의 차이를 보였다. 이는 Parrish et al. (2020) 방법은 계절 변동성을 제거한 월평균 농도를 대상으로 시간에 대한 이차함수로 적합(fitting)시키기 때문에 경년 변동성을 반영하지 못하고 2021년 이후 회복된 COVID-19 팬데믹에 의한 사회경제적 활동 제한의 영향이 분석기간에서 제외되었기 때문인 것으로 판단된다.

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Temporal variations in background O₃ concentrations at various locations. Jeju (red), Ulleung (blue), and Baengnyeong (green) represent Korea’s background sites (2001~2023). China interior denotes Waliguan Mountain, USA interior include Whiteface Mountain in New York, and CA Mountain represents Lassen Volcanic National Park in California. USA MBL represents marine boundary layer sites along the California coast, including Olympic N.P., Redwood N.P., Trinidad Head, and Point Reyes N.S.. Mace Head (0.02 km a.s.l.) in Ireland is also included for comparison.
          
          

          

        

        배경 농도는 미국과 유럽에서는 2000년대 이후 감소하는 경향을 보인 반면(Parrish et al., 2020), 중국 동북부의 산악 배경지역인 Waliguan 관측소와 한국의 제주도 및 울릉도에서는 같은 시기 지속적으로 증가하는 추세를 나타내었다(그림 4; 표 2). 중국의 측정지 고도는 3.8 km로 한국의 배경측정소에 비해 높기 때문에 전반적으로 한국의 배경농도보다는 높은 수준을 보였을 것으로 보이지만, 시간적 변동성은 이러한 농도 수준 차이에는 영향을 받지 않는다(Parrish et al. 2020). 따라서, 중국의 배경농도 증가율(0.25 ppb/yr)에 비하여 한국의 배경농도가 더 가파르게 증가하는 경향을 보인 것은(울릉도: 0.51 ppb/yr, 제주도: 0.26 ppb/yr) 고도의 차이에 기인한 것보다는 실제 한국 배경농도의 빠른 증가 추세를 나타내는 것으로 판단된다. 미국과 아일랜드(Mace Head 관측소)에서의 배경농도는 2000년도 초반까지는 한국의 배경지역 농도보다 높았으나, 울릉도에서는 2004년, 제주에서는 2012년 이후 농도 수준이 역전되었고 그 차이는 점차 커지는 추세를 나타내었다. 한국과 유사한 고도에서 측정한 미국 서부 해안 지역의 배경농도는 가장 높았던 2002년에도 한국의 배경대기측정소 보다는 약 4 ppb 정도 낮았고 시간이 지날수록 그 차이가 더욱 벌어지고 있다. 또한, 울릉도에서의 배경농도는 제주도보다 높은 경향을 보여주었고, 이는 울릉도에 도달하는 기단이 편서풍의 영향으로 한국 내륙을 거침으로써 제주도에 비해 인위적 배출에 의한 추가적인 광화학생성의 영향을 더 받았을 가능성을 제시한다.

        
          Table 2. 
				
          

          
            Comparison of Sen’s slopes obtained from the time series of background concentrations in Jeju, Baengnyeong, and Ulleung vs. global locations.
          
          

        

        
          
            
              	
              	Station (altitude)
              	Sen's slope (since 2001)
              	Period
            

          
          
            	Global locations in Parrish et al. (2020)
            	USA MBL (sea level)
            	-0.29 ppb/yr
            	2001~2016
          

          
            	CA Mountain (1.74 km a.s.l.)
            	-0.15 ppb/yr
          

          
            	Mace Head (sea level)
            	0.01 ppb/yr
          

          
            	USA Interior (1.5 km a.s.l.)
            	-0.56 ppb/yr
          

          
            	China Interior (3.8 km a.s.l.)
            	0.25 ppb/yr
            	2001~2015
          

          
            	This study
            	Jeju (0.08 km a.s.l.)
            	0.26 ppb/yr
            	2001~2023
          

          
            	Ulleung (0.15 km a.s.l.)
            	0.51 ppb/yr
          

          
            	Baengnyeong (0.12 km a.s.l.)
            	-0.15 ppb/yr
            	2014~2023
          

        

        

        울릉도와 제주도의 배경농도는 2023년 약 44 ppb와 51 ppb를 기록하고 있고, 이는 한국 오존 환경기준인 MDA8 60 ppb의 73%와 85% 수준이다. 따라서, 현재 추세대로 지속적으로 증가한다면 Parrish et al. (2020)이 주장하는 것처럼 강력한 오존 저감 정책을 시행한다고 하여도 환경기준을 충족하기 어려울 가능성이 있기에 오존 배경농도 저감을 위한 국제적 공조 노력이 필요한 것으로 판단된다.

      

      
        3. 4 한국과 미국 캘리포니아 서부의 ODV (Ozone Design Value)와 배경농도 기여도의 장기 추세 비교
        본 절에서는 미국 캘리포니아 지역과 한국 배경지역의 ODV를 비교함으로써, 북반구 중위도 지역에서의 초고농도 오존 장기 변동성과 그에 대한 인위적 생성 기여율 변화를 고찰하고자 한다. 비교를 위해, Parrish et al.(2022)이 제시한 미국 ODV 회귀 모델의 구조를 기반으로 한국의 ODV 시계열에도 동일한 형태의 모델 적용을 시도하였으나(식 3), 한국에서의 ODV 변동성 경향이 미국과 매우 상이하여(그림 5), 이 방법은 실제 현상을 반영하지 못하였다. 따라서, 본 연구에서는 배경농도를 독립적으로 산출하고, 이를 관측된 ODV와 비교함으로써 인위적 생성과 배경농도의 기여율을 평가하였다(식 4). 이는 Parrish et al. (2022)이 fitting 방법을 통해 인위적 생성과 배경농도 기여율을 구분한 방법과 개념적으로는 동일하다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Temporal variations in ODV observed in the west coast regions of California, U.S. (gray shade area indicates the range from max. to min. values adopted from Parrish et al., 2022) and in background regions in Korea (Ulleung: blue dots; Jeju: red dots; Baengnyeong: green dots). (a) Trend for the period 1980~2023, (b) a close view of 2001~2023, and (c) background (BG) concentrations during ODV occurrences (black line with pink shading: California’s west coast; blue, red, and green lines: Ulleung, Jeju, and Baengnyeong, respectively).
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        여기서, 우변의 첫 세 항은 장기적인 배경 오존 농도의 변동성을 나타내며, 마지막 항은 인위적으로 생성된 오존 농도의 변동성을 나타낸다. t는 시간 변수로, 기준 연도인 2000년에서 t = 0이며, 단위는 연(year)이다. 계수 a는 기준 연도(t =0, 2000년)의 연평균 배경 오존 농도를 나타낸다. 계수 b와 c는 시간에 따른 배경 오존 농도의 장기 변화 경향을 나타내고, 계수 A는 기준 연도(2000년)의 인위적 오존 농도 기여도를 의미하며, τ는 인위적 오존 농도가 시간에 따라 얼마나 빠르게 감소해 왔는지를 나타내는 시간 상수이다. 미국에서는 지속적으로 강화된 배출 저감 정책으로 인하여 고농도 오존에 대한 인위적 오존 생성 기여도가 1980년대 이후 급격히 감소하는 경향을 보이고 있다(Parrish et al., 2022; Parrish et al., 2017).
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        여기서 ODVobs와 ODVanth는 각각 ODV 관측값과 인위적 생성에 의해 발생한 고농도 오존농도를 의미하고, BG는 그 당시의 배경농도를 나타낸다.

        ODV는 고농도 오존 노출의 건강과 환경영향을 평가하는 데 특화된 지표로, MDA8의 연중 4번째 고농도의 3년 평균값으로 정의하기 때문에 오존의 농도가 가장 높은 낮 시간 대에 발생할 확률이 매우 높다. 따라서, 이에 포함된 배경농도 역시 광화학 생성이 포함된 일 최고농도를 가질 것으로 예상되며, 이는 앞절에서 사용하였던 일평균 오존 농도 기반의 장기 변동 분석과는 통계적 정의와 해석의 기준이 상이하다. 본 절에서는 ODV 기반 미국 회귀모델과의 비교 정합성을 확보하기 위하여 한국 배경지역의 MDA8 시계열에 EEMD를 적용하여 추출한 장기 변동성을 ODV 발생 기간의 배경농도로 정의하였다.

        한국 배경지역에서의 ODV는 2003~2012년 기간에는 미국 서부지역 ODV의 최대-최소 범위 안에 포함되고 평균 ODV 변동성과 유사한 경향과 농도 수준을 보였다. 그러나 미국의 ODV 분포는 그 이후에도 지속적인 감소 추세를 보인 반면, 한국 배경지역의 ODV는 2015년까지 급격히 증가하였다가 미국의 감소 추세와 유사한 속도로 감소하면서 농도 수준은 미국 서부지역의 최대 ODV에 근접할 정도로 증가한 특성을 보였다(그림 5). 2023년에는 한국 배경지역의 ODV가 전년에 비해 다시 증가하여 향후의 변동 경향성의 지속적인 모니터링이 필요하다.

        Parrish et al.(2022)이 경험적 회귀모형 결과로부터 계산한 미국 서부지역에서 관측된 ODV에 대한 배경농도의 기여율(BG/ODVobs)은 1980년 약 25%에서 2020년 약 70%까지 지속적으로 증가하고 있는 추세를 보였다(그림 6). 그러나, 식 (4)를 통해 한국 배경지역에서 산출한 ODV에 대한 배경농도의 기여율은 2003년 이후 48~60% 사이에서 변화하였으나 전체기간에 대한 변동 경향성은 나타나지 않았다(그림 6). 동일 기간 배경농도의 변동성은 완만하게 지속적으로 증가하는 경향을 나타내었기 때문에 ODV와 배경농도 기여율의 연도별 변동성은 배경농도의 변화보다는 연도별 기상학적 환경의 단기적 변화와 COVID-19 팬데믹과 같은 사회경제적 환경의 변화에 따른 인위적 생성의 변동성에 의해 야기된 것으로 판단된다. 그러나 이에 대한 세부적인 분석은 본 연구의 주제에서 벗어나 여기서는 다루지 않는다.

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Temporal variations in the ratios of background ozone levels to ODV values. The solid line represents results for the California’s South Coast Air Basin, adapted from Parrish et al. (2022), while the red, blue, and green dotted lines indicate those for Jeju, Ulleung, Baengnyeong, respectively.
          
          

          

        

        연중 상위 1%의 고농도 MDA8인 ODV에서도 배경농도의 기여율은 최근(2022~2023년) 제주도, 울릉도 그리고 백령도에서는 각각 약 56%, 53% 그리고 51%에 달한다. 이는 비록 미국의 배경농도 기여율 70%보다는 상당히 작으며, 여전히 오존 저감 정책을 통한 인위적 생성의 감소가 필요함을 보여주기도 하지만, 앞절에서 논의한 평균 배경농도의 경우와 유사하게 초고농도 오존 발생 조건에서도 배경농도에 의해 고강도의 오존 저감 정책의 시행 효과가 반감될 가능성이 있음을 시사한다. 따라서, 평균 오존 농도뿐만 아니라 고농도 오존 발생의 경우에도 국제적 공조를 통한 오존 배경농도의 감소가 개별 국가의 오존 저감 정책의 효율성을 높일 수 있음을 시사한다.

      

      
        3. 5 한국 배경지역과 도심지역의 오존 일일 생성강도 장기 변동 특성
        본 연구에서는 낮 기간 오존 생성강도의 장기 변동 특성을 살펴보기 위하여 일일 오존 생성량(DOP; Daily Ozone Production)을 MDA8과 8시간 평균 일 최소 농도 (MinDA8; Minimum Daily Average 8 hours)의 차이로 정의하였다. 국가배경측정소에서는 지역 내에서 생성된 오존보다 외부로부터 유입된 오존 농도의 기여도가 크다고 가정하면 이는 낮기간 배경농도의 오존 DOP로 볼 수 있다. 따라서, 도심지역 DOP와의 차이를 통해 한국 내에서의 지역적 생성강도를 살펴보았다. 본 연구에서는 이 DOP 지표의 장기 변동성을 분석하고자, 앞선 3.1절의 오존 배경농도 분석과 동일하게 EEMD을 적용하여 DOP 시계열에서 장기 변동 요소를 추출하였다(그림 7).

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            (a) Long-term trends of DOP (Daily Ozone Production). (b) Long-term trends of NO2 concentrations, (c) Differences in DOP long-term trends between urban regions and background region (Jeju).
          
          

          

        

        울릉도와 제주도의 DOP는 각각 2010년과 2016년 이후 점차 감소하는 경향을 보였다. 그러나 서울지역의 DOP는 2008년까지 급격히 증가하다가 이후 NO2의 농도가 감소함에도 불구하고 꾸준히 유지되는 경향을 보였고, 부산지역의 DOP는 NO2 농도의 감소 경향에도 불구하고 큰 변동성을 보이지 않았다(표 3; 그림 7a와 b). 이는 도시지역의 오존 생성이 전구물질의 농도와 비선형적인 과정에 의해 발생함을 나타내며 이에 대한 충분한 연구가 수행되어야 함을 제시한다(Karl et al., 2023). 그러나, 이러한 메커니즘 연구는 본 연구 범위를 벗어나기 때문에 향후 연구에서 다루고자 한다.

        
          Table 3. 
				
          

          
            Results of the Mann-Kendall trend test (MK test) and Sen’s slope for the long-term trends of Daily Ozone Production (DOP) at each station. Z is the MK test statistic, and p-value shows the significance level.
          
          

        

        
          
            
              	Station
              	Sen's slope
(ppb/yr)
              	Z
              	p-value
            

          
          
            	Jeju
            	0.11
            	64.17
            	<0.001
          

          
            	Ulleung
            	-0.07
            	-44.41
            	<0.001
          

          
            	Seoul
            	0.22
            	136.43
            	<0.001
          

          
            	Busan
            	0.07
            	57.13
            	<0.001
          

          
            	Seoul-Jeju*
            	0.29
            	137.45
            	<0.001
          

          
            	Busan-Jeju*
            	0.005
            	3.19
            	0.001
          

        

        
          
            *Differences in DOP long-term trends between urban stations and background station (Jeju).
          

        

        

        배경지역(제주)에서의 DOP가 배경환경에서의 오존 생성량을 대표한다고 가정하고 도심지역과 배경지역의 DOP 차이를 도심지역 자체 배출에 의한 오존 생성량으로 정의하였다. 서울 및 인근 풍상지역 배출에 의한 오존 생성량(서울과 제주의 DOP 차이)는 지속적인 증가 추세를 보이고 있는 반면(Sen’s slope=0.29; p<0.001), 부산에서의 DOP는 변동성은 있으나 장기 추세는 큰 변화가 없었다(Sen’s slope =0.005; p=0.001) (그림 7b; 표 3). 이러한 도시별 차이는 지역 특성을 고려한 오존 저감 정책의 필요성을 제시한다.

        오존 일 평균 농도의 장기 변동은 제주와 울릉도와 같은 배경지역이 도시지역보다 높지만 (그림 S3), DOP는 도심지역이 배경지역보다 2배 이상 높은 특성을 보여, 전구물질 배출에 의한 지역적 생성 잠재력은 도심지역이 더 큼을 제시한다(그림 7a). 전반적인 DOP의 강도는 서울, 부산, 제주도 그리고 울릉도 순서를 보였고 이 순위는 동일한 EEMD 방법으로 추출한 NO2 장기 변동성 농도의 순위와 동일하였다(그림 7a와 b). 이는 높은 NO2 농도가 그 지역과 풍하 지역의 오존 생성 잠재력을 강화시킬 수 있음을 제시한다. 이와는 반대로 일 평균 오존 농도는 NO2 농도 순위와 역의 상관성을 나타내었다(그림 S3). 일 평균 농도는 야간과 광화학 과정이 활발하지 않고 상대적으로 대기가 안정한 출퇴근 기간을 포함하여 높은 농도의 NOx에 의한 Ozone-titration 효과가 크게 반영될 수 있다. 따라서 도심지역에서의 배출 저감 정책에 의한 NOx 농도 감소가 도시 내에서 국지적으로는 오히려 평균 오존 농도를 증가시키는데 기여하였을 가능성을 제시한다(Simon et al., 2013; Cohan et al., 2005; Mannschreck et al., 2004). 이러한 결과는 평균 오존과 고농도 오존 환경에서, 그리고 NOx 고배출 지역과 그 풍하지역에서 NOx의 영향이 다르게 나타날 수 있으며(Marshall et al., 2008), 정책 수립 방향에 이러한 점이 고려되어야 함을 제시한다.

      

      
        3. 6 경년 기후 변동성이 중규모 오존 농도 변동성에 미치는 영향
        EEMD를 이용하여 계절 변동성과 단기 변동성을 제거한 장기 변동성을 분석한 해외의 선행연구(예, Kalsoom et al., 2021; Boleti et al., 2018)와 동일한 기준을 한국 배경지역에서의 오존 시계열에 적용하면, 장기 변동성 내에 보다 짧은 주기의 변동성이 포함되어 선행연구에 비해 상당히 복잡한 형태를 나타내었다. 장기 경향 내의 이러한 변동성은 주기가 약 5~8년 정도를 가지는 것으로 판단되어(그림 A1), 본 연구에서는 이러한 주기의 변동성을 장기 변동성으로부터 분류하여 경년 변동성으로 정의하였다. 이러한 주기의 변동성은 자연적 기후요인(예, 엘리뇨와 태양 흑점 변동성)과 유사한 주기를 가지는 것으로 보이며, 선행연구에서는 ENSO지수와 태양활동이 오존 농도에 미치는 영향을 보고한 바 있다(Jeong et al., 2023; Wie et al., 2021; Ziemke et al., 2010; Angell, 1989).

        울릉도와 제주도에서의 경년 변동성은 2011~2020년 기간에는 규모는 다르지만 변동 추이는 유사하였으나 그 외의 기간에는 일치하지 않았다(그림 8a와 b). 이러한 차이는 울릉도와 제주도의 경년 변동성에 영향을 주는 주요 인자가 다르기 때문일 가능성이 있다. 2011~2018년 기간에는 태양 흑점 개수가 증가한 기간이었고 울릉도에서는 이와 유사한 강한 경년 변동의 증감이 나타났다(그림 8b). 제주에서도 같은 기간 유사한 경년 변동성이 나타났지만 울릉도에 비해 뚜렷하지는 않았다(그림 8a). 또한 흑점 개수가 다시 증가하기 시작한 2022년 이후 울릉도에서는 이를 반영하여 증가하는 경년 변동성을 보였으나 제주에서는 이러한 패턴이 나타나지 않았다. 반면, 제주에서의 경년 변동성은 흑점 활동이 약했던 시기(2006~2012와 2016~2022)에 ENSO 지수(Niño 3.4)의 변동에 따라 음의 ENSO 지수(라니냐) 발생기에는 농도가 상승하고 양의 ENSO 지수(엘리뇨) 발생기에는 농도가 감소하는 패턴이 발생한 것으로 보인다(그림 8a). 이러한 패턴은 Jeong et al.(2023)에서 제시한 포항과 일본 츠쿠바의 오존 존데 측정 결과와도 일치한다. 또한, Jeong et al. (2023)의 모델 결과에서도 엘리뇨와 라니냐 기간 지표 오존 농도의 차이가 울릉도와 제주도에서 다른 패턴으로 나타날 수 있음을 암시한다(예, Jeong et al.(2023)의 그림 5).

        
          
          

          Fig. 8. 
				
          

          
            Time series of interannual ozone variations and climate factors(ENSO index and sunspot number) at two background sites from 2001 to 2023. Left panels(a, c, and e) show results for Jeju, and right panels(b, d, and f) for Ulleung. (a) and (b) present the interannual ozone variation (black), ENSO index (blue), and sunspot number divided by 100 (dark red). (c) and (d) compare the interannual ozone variation (black) with regression results(red) using a 17-month time lag. (e) and (f) show the same comparison without time lag (lag 0).
          
          

          

        

        이를 통계적으로 확인하고자 ENSO index와 흑점 개수를 입력변수로 경년 변동성 오존 농도를 설명하기 위한 다변량선형회기(multivariate linear regression)를 적용하였다. 선행연구에서 ENSO 지수가 오존 컬럼농도에 4~6개월의 시간 지연으로 영향을 주는 것으로 제시하였기 때문에(Wie et al., 2021; Olsen et al., 2019), 이를 고려하여 ENSO 지수에 시간 지연을 0~17개월까지 적용하였고, 흑점 개수는 광화학 과정에 영향을 주는 것으로 판단하여 시간 지연 없이 적용하였다. 지연 시간을 17개월까지 연장한 이유는 제주에서 17개월의 시간 지연을 적용하였을 때, 공분산이 가장 크게 계산되었기 때문이다.

        울릉도에서는 흑점 개수의 영향이 지배적이어서 ENSO 지수의 시간 지연 변동의 영향이 크지 않았고(표 4), 흑점 개수와 양의 상관성을 나타내었다. 그러나 제주에서는 전체 분석기간에 대해서는 흑점 개수보다는 ENSO 지수의 영향이 더 지배적이었고 그에 따라 ENSO 지수의 시간 지연이 증가할수록 다변량선형회귀 결과가 개선되는 특징을 보였다. ENSO 지수와 오존 경년 변동성은 음의 상관성을 보여 엘리뇨 기간(양의 ENSO 지수)은 음의 경년 변동성 농도를 라니냐 기간(음의 ENSO 지수)은 양의 경년 변동성 농도와 연관이 있음을 제시한다. 이는 선행연구 결과와도 일관성을 보인다(Jeong et al., 2023; Wie et al., 2021). 제주도에서의 회귀분석에서 흥미로운 결과는 ENSO 지수의 시간 지연을 약 6개월 정도까지 적용하였을 때는 두드러진 변동성을 보이지 않다가 그보다 긴 시간 지연 이후로 회귀된 경년 변동성이 커지면서 15~17개월의 시간 지연을 고려하였을 때 관측 자료의 경년 변동성을 반영하는 것으로 보인다는 점이다. 선행연구에서는 3~6개월의 시간 지연을 제시하였는데(Jeong et al., 2023; Wie et al., 2021), 본 연구에서는 이보다 더 지속적인 영향을 미칠 수 있음을 제시한다. 또한, 제주에서는 흑점 개수의 영향이 ENSO 지수에 비해 약하기는 하지만 예상과 달리 오히려 음의 상관성을 나타내었다. 이는 흑점활동이 활발한 기간에는 ENSO 지수와 흑점 개수 영향을 동시에 받지만 전체기간의 약 절반인 흑점 활동이 약한 기간에는 울릉도에 비해 ENSO 지수의 영향을 강하게 받아 큰 변동성을 보였고, 이 시기의 영향이 전체 회귀분석 결과에 크게 영향을 주었기 때문인 것으로 판단된다.

        
          Table 4. 
				
          

          
            Time-lag-dependent changes (0~17 months) in standardized regression coefficients and relative contributions of ENSO index and sunspot number to overall R² values for interannual ozone variations obtained with multiple linear regression.
          
          

        

        
          
            
              	Lag
(month)
              	Jeju
              	Ulleung
            

            
              	Coefficients
              	Contribution to R2
              	R²
              	Coefficients
              	Contribution to R2
              	R²
            

            
              	ENSO index
              	Sunspot number
              	ENSO index
              	Sunspot number
              	ENSO index
              	Sunspot number
              	ENSO index
              	Sunspot number
            

          
          
            	0
            	-0.09
            	-0.05
            	64.2%
            	22.2%
            	0.11
            	
              -0.01
            
            	
              0.21
            
            	
              0.1%
            
            	
              88.5%
            
            	
              0.26
            
          

          
            	2
            	-0.11
            	-0.05
            	74.2%
            	17.0%
            	0.13
            	-0.01
            	0.21
            	0.1%
            	88.5%
            	0.25
          

          
            	4
            	-0.18
            	-0.07
            	87.9%
            	13.4%
            	0.19
            	-0.01
            	0.21
            	0.1%
            	88.5%
            	0.22
          

          
            	6
            	-0.22
            	-0.09
            	91.6%
            	14.1%
            	0.23
            	0.02
            	0.22
            	1.2%
            	100.0%
            	0.21
          

          
            	8
            	-0.26
            	-0.11
            	93.8%
            	15.9%
            	0.27
            	-0.00
            	0.21
            	0.0%
            	97.6%
            	0.21
          

          
            	10
            	-0.31
            	-0.13
            	95.4%
            	18.2%
            	0.31
            	-0.01
            	0.21
            	0.2%
            	93.0%
            	0.21
          

          
            	12
            	-0.36
            	-0.16
            	96.5%
            	19.4%
            	0.35
            	-0.01
            	0.21
            	0.1%
            	88.0%
            	0.21
          

          
            	14
            	-0.41
            	-0.19
            	97.2%
            	20.5%
            	0.39
            	-0.01
            	0.21
            	0.1%
            	89.0%
            	0.21
          

          
            	17
            	
              -0.43
            
            	
              -0.20
            
            	
              97.5%
            
            	
              21.2%
            
            	
              0.41
            
            	-0.01
            	0.21
            	0.1%
            	88.5%
            	0.21
          

        

        
          
            *Correlation coefficient between multiple regression results and interannual variability
          

        

        

        본 분석은 기후변동성이 오존 농도의 경년 변동성에 미치는 영향에 대한 파일럿 분석으로 본 연구의 핵심 목표는 아니지만, 선행연구 결과처럼(Wie et al., 2021; Olsen et al., 2019) 경년 변동성 내에서 기후요인과의 통계적 연관성이 관찰되었다는 점은 향후 오존 변화의 원인을 보다 정밀하게 이해하는 데 중요한 단서를 제공할 수 있다. 그러나, 경년 변동성에도 중국 및 국내의 인위적 배출 변화, 기온 상승과 같은 장기적 기후 트렌드, 국지적 기상 조건 등의 다양한 요인이 복합적으로 작용할 수 있으므로, ENSO나 태양 흑점 활동만으로 이를 전적으로 설명하기에는 한계가 있을 수 있다. 그럼에도 불구하고, 본 결과는 효과적인 오존 저감 정책 수립을 위해 중기적 기후 변동성이 지상의 오존 농도에 미치는 영향에 대한 추가적인 연구가 필요함을 제시한다.

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구는 EEMD 기법을 활용하여 한국 배경지역(제주도와 울릉도)의 오존 장기 변동 특성을 분석하고, 이를 미국 서부 해안지역과 비교함으로써 배경 오존의 증가가 고농도 오존 관리에 미칠 수 있는 영향을 고찰하였다. 제주와 울릉도의 배경농도는 각각 0.26 ppb/yr 및 0.51 ppb/yr의 증가 추세를 보였으며, 이는 미국 서부 해안의 지속적인 감소 추세(-0.29 ppb/yr)와 대조적이다. 이처럼 상반된 경향은 한국이 아시아 대륙의 풍하측에 위치하여 인위적 영향이 상대적으로 더 직접적으로 반영된 결과일 수 있다.

      2023년 기준 제주와 울릉도의 배경농도는 각각 51 ppb와 44 ppb로, 환경기준(MDA8 60 ppb)의 85%와 73% 수준이다. 이는 현재 추세의 배경농도 상승이 지속될 경우, 강력한 국내 저감정책만으로는 환경기준 충족이 어려울 수도 있음을 시사하며, Parrish et al. (2022, 2020)이 제안한 것처럼 국제적 공조를 통한 배경농도 저감이 필요함을 강조한다. 또한, 미국 캘리포니아 지역에서는 ODV에 대한 배경농도 기여율이 1980년 약 25%에서 2020년 약 70%까지 꾸준히 증가한 반면, 한국 배경지역에서는 2003년 이후 약 48~60% 수준에서 정체되어 있다. 이는 한국 배경지역에서 인위적 배출의 영향이 여전히 크게 작용하고 있지만, 고농도 오존 관리에 있어 배경 농도 상승이 구조적인 제약으로 작용할 수 있음을 시사한다. 따라서 한국에서는 배경 오존과 인위적 오존을 모두 포함하는 통합적 관리 전략의 수립과 더불어, 국외 유입 영향을 고려한 국제적 협력 또한 중요함을 강조한다.

      일 평균 오존 농도의 장기 변동은 제주와 울릉도에서 서울과 부산 같은 대도시보다 높았으며, 이는 밀집된 도로망을 갖춘 대도시에서는 신규 NOx 배출에 의한 오존의 화학적 제거가 국지적 평균 농도에 기여하였음을 제시한다(Han et al., 2013; Cohan et al., 2005; Mannschreck et al., 2004). 그러나 일일 오존 생성량(DOP)은 도시지역이 배경지역에 비하여 2배 이상 높았으며, 이는 도시지역에서의 NOx 배출이 국지적으로는 오존 농도 증가를 억제할 수 있지만 인근 풍하지역의 오존 생성을 강화시킬 수 있음을 시사한다.

      오존의 경년 변동성은 약 5~8년의 주기를 가지는 것으로 판단되어 이와 유사한 주기의 기후 변동성(ENSO 지수와 흑점 수)의 영향에 대한 파일럿 분석을 수행하였다. 두 기후 요인의 영향은 제주와 울릉도에서 다르게 작용하는 것으로 판단된다. 제주에서의 경년 변동성은 태양활동이 약할 때, ENSO 지수에 상대적으로 강하게 반응하는 반면(라니냐 발생기에 양의 경년 변동성 및 엘리뇨 발생기에 음의 경년 변동성), 울릉도에서는 ENSO 지수보다는 태양활동이 더 강하게 작용하는 것으로 보인다. 이는 울릉도에서 풍상지역인 한국을 포함한 아시아 대륙의 인위적 배출 영향이 더 강하게 작용하였을 가능성을 제시한다. 본 연구 결과는 장기적인 오존 관리 전략 수립 시 이러한 기후요인의 영향을 함께 고려할 필요가 있으며 이를 위해 기후-오존 상호작용에 대한 추가 연구가 필요함을 제시한다.

      결론적으로, 한국에서는 아직 인위적 배출 저감을 통한 오존 저감 정책이 요구되지만 일 평균 농도와 MDA8의 관점에서는 이미 배경 농도의 기여도가 상당하며, 현재와 같은 배경농도의 증가 추세가 지속된다면 정책 효과가 반감될 수 있기 때문에 Parrish et al. (2022)이 제시한 것처럼 배경농도 저감을 위한 국제적 공조 역시 요구된다. 또한, 급변할 것으로 예상되는 기후 변동성이 오존 농도 변동에 미치는 영향에 대한 추가적인 연구도 필요한 것으로 판단된다.

    

    

  
    
      Acknowledgments
      본 논문의 개선을 위해 좋은 의견을 제시해 주신 심사위원께 감사를 드립니다. 본 연구에서 사용한 오존 농도는 한국환경공단의 에어코리아 (www.airkoea.or.kr)에서 제공받았기에 이에 감사드립니다. 본 연구는 2022/2023학년도 국립부경대학교 연구년 교수 지원사업을 통하여 수행되었습니다.

    

    

  
    
      

      
        
          Supplementary Materials
          
            
            

            Fig. S1. 
				
            

            
              (a) Magnitude spectra of the 13 IMF components(IMF 2-14) decomposed from monthly mean ozone concentrations at Jeju (red) and Ulleung (blue) using EEMD, calculated by fast Fourier transform. IMF 1 represents the original daily mean ozone data before decomposition. (b) Magnitude spectra of the recombined components classified into short-term (combined IMF 2-6), seasonal (combined IMF 7-9), interannual (combined IMF 10-12) and long-term (combined IMF 13-14) variations.
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              Scatter plots comparing the daily mean ozone concentrations(x-axis) and the reconstructed ozone from EEMD components (y-axis) at (a) Jeju, (b) Ulleung, and (c) Baengnyeong. The black dashed line indicates the 1 : 1 line and the red dashed line represents the linear regression.
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              Long-term components of daily mean ozone concentrations, decomposed using the EEMD method in four regions: Seoul (purple), Busan (black), Jeju (red), Ulleung (blue).
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