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            초록
          
        

        
          In this study, numerical simulations using community multiscale air quality (CMAQ) were conducted to analyze the change in ozone (O3) concentration due to the reduction in nitrogen oxides (NOx) and volatile organic compounds (VOCs) emissions in Busan. When the NOx and, VOCs emissions were reduced by 40% and, 31%, respectively, the average O3 concentration increased by 4.24 ppb, with the highest O3 change observed in the central region (4.59 ppb). This was attributed to the decrease in O3 titration by nitric oxide (NO) due to the reduction of NOx emissions in Busan, which is classified as a VOCs-limited area. The distribution of O3 concentration changes was closely related to NOx emissions per area, and inland emissions were highly correlated with daily maximum concentrations and 8-h average O3 concentrations. Contrastingly, the effect of emission reduction depended on the wind direction. This suggests that the emission reduction effects may vary depending on the environmental conditions. Further research is needed to comprehensively analyze the emission reduction effects in Busan.
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      1. 서 론
      오존(O3)은 질소산화물(NOx)과 휘발성 유기 화합물(Volatile Organic Compounds ; VOCs) 등의 광화학 반응으로 생성되는 강한 산화성 기체로서, 지표 부근의 고농도 O3은 천식, 폐렴과 같은 만성 호흡기 질환, 생체면역능력 감소, 심혈관 질환 등을 유발할 수 있으며, 대기질에 부정적인 영향을 미치는 2차 대기오염 물질이다(U.S. EPA, 2006). Jacob and Winner(2009)는 화학수송모델과 전 지구 순환 모델의 결과를 분석하여 미래기후에서의 기온의 상승과 대기 정체의 증가가 중위도의 O3 농도를 약 1~10 ppb 상승시킬 것으로 예상하였으며, 국립환경과학원의 2021 대기 환경 연보(NIER, 2022)에 따르면 대한민국의 연평균 O3 농도는 2001년(20 ppb)부터 2011년(23 ppb)까지 연간 0.3 ppb 상승하였으나, 2021년(30 ppb)까지는 연간 0.7 ppb의 상승 폭을 보여 한반도의 O3 농도는 점점 더 빠르게 증가하고 있는 상황이다.

      특히 한반도 동남쪽에 위치한 부산광역시는 대한민국 7대 광역시 중에서 가장 빠르게 O3의 평균 농도가 상승하고 있는 지역이며(NIER, 2022), 기후변화로 인해 해륙풍의 영향이 점차 강해짐에 따라 부산지역에서의 O3 농도가 증가할 것이라는 연구가 보고된 바 있다(Jeong et al., 2010). 부산보건환경연구원에서 발표한 2021년 부산광역시 대기질 평가 보고서(Busan Metropolitan City Institute of Health and Environment, 2022)에 따르면 O3이 부산광역시 통합대기 환경지수 결정률에 미치는 영향은 53.18%로, 미세먼지(12.07%)나 초미세먼지(22.62%)에 비하여 크게 나타났으며 부산지역의 대기질 개선을 위해서는 O3 농도의 개선이 중요한 것으로 분석되었다.

      하지만, O3 농도의 꾸준한 상승으로 인해 O3이 부산지역의 대기질에 미치는 영향이 증가하고 있음에도 불구하고 O3 생성에 기여하는 전구물질의 배출량에 대한 정보 부족과 생성 메커니즘에 대한 이해 부족으로 O3 농도 저감을 위한 대기 환경정책은 상대적으로 미흡한 실정이다(Kang et al., 2019). 부산시에서는 2019년 이후 ‘미세먼지 저감 대책’을 발표하여 미세먼지 30% 감소를 추진하고 있으나(Busan Metropolitan City, 2019), O3 농도 저감을 위한 정책은 뚜렷하게 이루어지지 않고 있다. 미세먼지 저감 대책에 의해 감소하는 배출량 중 NOx와 VOCs는 지표면에서의 광화학반응을 통해 O3의 생성 및 소멸에 관여하는 O3의 전구물질이기 때문에, 부산과 같은 대도시 지역의 NOx와 VOCs 배출량 변화는 O3 농도에 밀접한 영향을 미칠 수 있다는 내용이 보고된 바 있다(Sillman, 1995; Vivanco and Andrade, 2006; Jeon et al., 2018).

      또한 O3 농도 예측 프로그램인 ozone isopleth plotting package for research (OZPIR)을 통해 부산지역에서의 고농도 O3 발생 사례에 대해 NOx 배출량의 영향을 분석한 바 있으나(Do et al., 2007) 배출량 저감이 O3 농도 변화에 미치는 영향까지는 살펴보지 않았다. 따라서 본 연구에서는 부산시의 미세먼지 저감 대책으로 인한 배출량의 감소가 부산지역의 O3 농도에 어떠한 영향을 미치는지 중규모 기상 모델인 weather research and forecasting (WRF)와 대기질 모델인 community multiscale air quality model (CMAQ)을 이용해 수치 모의하였으며 부산지역의 O3 농도 증감에 대한 정량적 분석을 수행하였다.

    

    

  
    
      2. 자료 및 방법
      
        2.1. 대상 지역
        부산은 한반도 동남쪽에 위치한 해양도시이며, 낙동강을 기준으로 동서에 다른 형태의 지형을 가진다. 낙동강 서쪽 지역은 퇴적으로 생긴 낮고 편평한 평지 지형이며, 낙동강 동쪽 지역은 남북으로 길게 뻗은 해발고도 500~700 m의 금정산 줄기와 구릉성 산지 사이에 좁은 평지가 형성된 복잡한 구조를 가진다(Fig. 1). 이러한 지형적 조건에 의해 지역별로 산업 및 주거 지역으로의 특징이 뚜렷하게 나타나며 항구가 위치한 해안 지역에서는 선박에 의한 배출량이, 구릉성 산지 사이에 위치한 주거 및 상업 지역에서는 도로이동오염원에 의한 배출량이 지배적으로 나타난다(NAIR, 2022).

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Topographic distribution of Busan and surround area. “Nakdong”, “Geumjeong”, and “Oncheon” indicate the Nakdong river, the Geumjeong mountain, and the Oncheon stream, respectively.
          
          

          

        

        본 연구에서는 지역별 배출특성의 차이가 배출량 저감 시 대상 지역에 미치는 영향을 알아보기 위해 부산시를 3개의 권역으로 분류하였다. 부산광역시의 생활권 구분 방식(Busan Metropolitan City, 2023)을 이용해 권역을 분류하였으며 금정산 서쪽의 강서구(GS), 북구(BG), 사상구(SS), 사하구(SH) 4개의 구를 서부권(WEST), 온천천 북쪽의 금정구(GM), 기장군(GJ), 동래구(DR), 해운대구(HW) 4개의 구를 동부권(EAST), 금정산과 온천천 사이에 위치한 남구(NG), 동구(DG), 부산진구(BS), 서구(SG), 수영구(SY), 연제구(YJ), 중구(JG), 영도구(YD) 8개의 구를 중부권(CENT)으로 분류하였다(Fig. 2). 각 권역 중에서 가장 인구가 많은 지역은 중부권으로 권역의 면적대비 인구밀도가 가장 높게 나타나 주로 사람들이 주거하고 있는 지역으로 파악되었으며 동부권과 서부권의 경우 산악지형과 농업 및 산업단지가 다수 위치하여 넓은 면적에도 불구하고 중부권보다 적은 인구가 거주하는 것으로 나타났다(KOSIS, 2023)(Table 1).

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Administrative division of Busan. The western (WEST) and eastern (EAST) districts were categorized as the border of Geumjeong mountain, and the central (CENT) district is located in the south of Oncheon Stream.
          
          

          

        

        
          Table 1. 
				
          

          
            Area, population, and density of each district in Busan
          
          

        

        
          
            
              	Region
              	City
              	Area (km2)
              	Population (104)
              	Density
            

          
          
            	Total
            	Busan
            	770.17
            	332.23
            	4,314 /km2
          

          
            	Western
            	GS, BG, SS, SH
            	298.75
            	92.96
            	3,112 /km2
          

          
            	Eastern
            	GM, GJ, DR, HW
            	351.77
            	106.22
            	3,020 /km2
          

          
            	Central
            	NG, DG, BS, SG, SY, YJ, JG, YD
            	119.66
            	133.05
            	11,119 /km2
          

        

        

      

      
        2.2. 배출량 자료
        환경부가 매년 발표하고 있는 clean air policy support system (CAPSS)는 대기오염물질 배출원 분류 체계(SCC_CD)에 의하여 점, 면, 이동 오염원에서 배출되는 9가지 대기오염물질(Total suspended particles, PM2.5, PM10, SOx, NOx, VOCs, NH3, CO, Black carbon) 배출량을 위, 경도와 TM_X, TM_Y 격자에 따라 나타낸 국가 대기오염물질 자료이다(NAIR, 2022). 2019년 CAPSS 자료에 의하면 부산광역시의 연간 NOx 배출량은 4.86×105 tons, VOCs 배출량은 3.57×105 tons로 산정되었으며 NOx 배출량이 VOCs 배출량에 비해 36% 많은 것으로 나타났다(Table 2).

        
          Table 2. 
				
          

          
            NOx and VOCs emissions of Busan classified by SCC_CD in CAPSS 2019 inventory
          
          

        

        
          
            
              	SCC_CD
              	Emissions (tons/year)
            

            
              	NOx
              	VOCs
            

          
          
            	Combustion in energy industries
            	1,249
            	2.57%
            	230
            	0.64%
          

          
            	Non-industrial combustion
            	4,848
            	9.98%
            	171
            	0.48%
          

          
            	Combustion in manufacturing
            	1,720
            	3.54%
            	72
            	0.20%
          

          
            	Production process
            	425
            	0.87%
            	238
            	0.67%
          

          
            	Storage and distribution of fuels
            	0
            	0.00%
            	609
            	1.71%
          

          
            	Solvent use
            	0
            	0.00%
            	26,346
            	73.76%
          

          
            	Road transport
            	14,105
            	29.05%
            	2,103
            	5.89%
          

          
            	Other mobile sources and machinery
            	6,655
            	13.71%
            	762
            	2.13%
          

          
            	Ship transport
            	19,258
            	39.66%
            	2,615
            	7.32%
          

          
            	Waste treatment and disposal
            	267
            	0.55%
            	2,341
            	6.55%
          

          
            	Agriculture
            	0
            	0.00%
            	1
            	0.00%
          

          
            	Other sources and sinks
            	11
            	0.02%
            	46
            	0.13%
          

          
            	Fugitive dust
            	0
            	0.00%
            	3
            	0.01%
          

          
            	Biomass burning
            	16
            	0.03%
            	180
            	0.50%
          

          
            	Total
            	48,553
            	100.00%
            	35,719
            	100.00%
          

        

        

      

      
        2.3. 모델 설정
        부산지역의 배출량 감소에 의한 O3 농도 변화를 보기 위해 기상과 대기질 수치 모의를 수행하였으며, 경계장에 의한 영향을 줄이기 위해 Fig 3와 같이 총 3개의 domain을 설정하였다(Jeong et al., 2012). 중위도 편서풍 지대에 위치한 한반도의 지리적 특성에 기인해 중국 동부와 일본이 포함된 동북아시아 지역(Domain 01)과 한반도 영역(Domain 02)을 각각 27 km와 9 km의 해상도로 수치 모의하였으며, Domain 03은 부산지역의 기상 및 지형을 잘 반영할 수 있도록 1 km 해상도로 수치 모의(Choi et al., 2012 ; Muñoz-Esparza et al., 2018 ; Pinto et al., 2021)하여 해당 결과를 분석에 이용하였다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            The domains of WRF and CMAQ numerical simulations, and distribution of air quality monitoring station (AQMS), automated synoptic observing system (ASOS) and automatic weather station (AWS) in Domain 03.
          
          

          

        

        기상 수치 모의를 위해 중규모 기상 모델인 WRF v4.1.1 (Skamarock et al., 2019)를 활용하였으며, WRF 수치 모의를 위한 입력 자료로는 european centre for medium-range weather forecasts (ECMWF)에서 제공하는 ECMWF re-analysis (ERA) v5 (Hersbach et al., 2020) 재분석 자료를 이용하였다. Barna and Lamb(2000)에 따르면 관측넛징(Observation nudging) 적용 시 WRF 모델의 기온 및 풍속 모의 정확도 향상이 확인되었고, 그 결과 대기질 모델에서 일 최고 O3 농도의 모의 정확도가 20~40% 향상됨이 보고된 바 있다. 따라서 본 연구에서는 수치 모의과정에서 모델의 모의 정확도를 높이기 위하여 그리드넛징(Domain 01-03)과 관측넛징(Domain 03)을 적용하였으며(Bowden et al., 2012; Jeon et al., 2015; Kim et al., 2016), 관측넛징을 위하여 기상청에서 제공하는 AWS와 ASOS 기상관측자료를 이용하였다.

        WRF에서 모의 된 기상입력자료를 이용하여 3차원 광화학 모델인 CMAQ v5.3.2 (Byun and Schere 2006; Appel et al., 2021)의 대기질 수치 모의를 수행하였다. 인위적 배출량 자료인 emissions database for global atmospheric research (EDGAR) v6.1 (Crippa et al., 2022)을 이용하여 Domain 01의 배출량을 산정하였으며 Domain 02와 Domain 03의 배출량은 한반도의 인위적 배출량 자료인 CAPSS 2019와 자연에서 배출되는 배출량 자료인 model of emissions of gases and aerosols from nature (MEGAN) v2.1 (Guenther et al., 2012)을 이용하였다. 수치 모의에 사용된 가스상 물질과 입자상물질의 화학적 메커니즘은 CB06r3와 AERO7을 적용하였으며, WRF와 CMAQ 수치 모의에 사용된 세부 옵션은 Table 3에 나타냈다.

      

      
        2.4. 수치 모의 실험설계
        부산지역에서의 배출량 감소에 의한 O3 농도 변화를 알아보기 위하여 수치 모의실험을 구성하였다. 광화학반응을 통해 생성되는 지표 O3은 기상요소와 밀접한 연관을 가지며, 특히 일 최고기온 및 일사량과 양의 상관관계를 나타내는 것으로 알려져 있다(Cox and Chu, 1996). 본 연구에서는 최고 O3 농도가 높게 나타나며, 이에 따른 O3 주의보가 가장 빈번하게 발령되었던 여름철(Kleczek et al., 2014, Busan Metropolitan City Institute of Health and Environment, 2023)을 대상으로 부산지역의 O3 농도 변화를 수치 모의하고자 하였으며, 이를 위해 spin-up time을 포함하여 2019년 5월 26일 09 LST부터 2019년 09월 03일 09 LST까지를 수치 모의기간으로 설정하였다.

        수치 모의실험은 기존 CAPSS 2019 배출량을 기반으로 한 Base case와 배출량을 감소시킨 Reduce case, 두 실험을 수행하였다. 2015년 발표한 부산광역시 미세먼지 발생원별 저감 대책(Jeong et al., 2015)에서 부산시의 총 미세먼지 배출량을 30% 감소시키기 위해서 CAPSS 배출량에 제시되어있는 배출원 분류체계와 일대일 대응 관계를 가지는 삭감대책을 제시한 바 있다. 본 연구에서는 해당 보고서를 토대로 부산지역의 미세먼지 저감을 위한 배출량 저감이 이루어졌음을 가정하고 Domain 03영역의 각 물질별 배출량을 보고서에서 제시된 비율에 따라 감소시켜 수치 모의하였다. 주요 배출물질 중 O3의 전구물질인 NOx와 VOCs의 배출량은 기존의 배출량 대비 각각 40%, 31% 감소하였으며, 감소 된 배출 총량은 29,932 tons/yr (NOx), 23,239 tons/yr (VOCs)로 NOx 배출량의 감소량이 VOCs 대비 1.3배 큰 것으로 분석되었다(Table 4).

        
          Table 4. 
				
          

          
            Total amount of emissions in Busan from CAPSS 2019 inventory and reduced amount of emissions applied for the sensitivity simulation (Reduce case)
          
          

        

        
          
            
              	Emissions amounts
              	Pollutants(tons/yr)
            

            
              	CO
              	NOx
              	SOx
              	TSP
              	PM10
              	VOCs
              	NH3
              	PM2.5
            

          
          
            	Total
            	44,239
            	74,831
            	24,368
            	24,023
            	9,665
            	74,964
            	13,105
            	4,039
          

          
            	Reduction
            	16,811 (38%)
            	29,932 (40%)
            	7,067 (8%)
            	-
            	2,803 (29%)
            	23,239 (31%)
            	-
            	1,171 (29%)
          

        

        

      

    

    

  
    
      3. 결 과
      
        3.1. 부산지역의 NOx, VOCs 배출량 분포 특성
        수치 모의결과의 분석에 앞서 O3의 주요 전구물질인 NOx와 VOCs 배출량의 분포 특성을 살펴보았다. Fig. 4는 부산지역의 CAPSS 2019 NOx 배출량을 SCC_CD에 따라 분류하여 권역별로 나타낸 것이다. 3개의 권역 중에서 NOx 배출량이 가장 많은 권역은 서부권(22,050 tons/yr)으로 선박에 의한 배출량이 가장 많은 비율(48.76%)을 차지하였으며, NOx 배출량이 가장 적은 권역은 동부권(7,962 tons/yr)으로 나타났다. 부산지역의 NOx 배출량은 주로 선박(Ship transport, 39.66%)과 도로이동오염원(Road transport, 29.05%)에서 배출되었으며, 서부권(39.50%)은 다른 권역(중부권: 44.28%, 동부권: 57.86%)에 비하여 NOx 배출량 중 도로이동오염원에 의한 배출량의 비율이 낮게 나타났다. 한편 중부권의 NOx 배출량은 18,541 tons/yr로 서부권에 비해 16% 적게 나타났지만, 서부권에 비해 작은 면적에 배출원이 밀집해 있어 중부권에서의 면적당 NOx 배출량의 경우 서부권 (73.81 tons/yr/km2)에 비해 약 2.11배(155.80 tons/yr/km2) 많은 것으로 분석되었다.

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Amounts of NOx emission (a) and NOx emission density (b) with respect to the administrative divisions of Busan.
          
          

          

        

        부산지역의 CAPSS 2019 VOCs 배출량 또한 서부권(15,484 tons/yr)에서 가장 많은 VOCs 배출량을 보였으며, VOCs 배출량이 가장 적은 권역은 중부권(10,868 tons/yr)으로 나타났다(Fig. 5). NOx 배출량과 달리 동부권(11,980 tons/yr)에서도 다른 권역과 비슷한 양의 VOCs 배출량을 보였으며, 특히 해운대구에서 비도로이동오염원(Other mobile source and machinery, 1,981 tons/yr)과 선박에 의한 배출량(1,933 tons/yr)에 의한 배출량이 다른 지역에 비해서 많은 것으로 나타났다. 해운대구를 제외한 모든 지역에서 주로 유기용제 사용과정(Solvent use, 73.76%)에 의해 VOCs 배출이 일어나는 것으로 분석되었으며, 상대적으로 선박(7.32%)과 도로이동오염원(5.89%)에 의한 배출량은 작은 비율로 나타났다. NOx 배출량과 마찬가지로 면적당 VOCs 배출량은 중부권(90.84 tons/yr/km2)에서 가장 높았지만, NOx 배출량에 비해 권역별 편차는 작게 나타났다(동부권: 34.06 tons/yr/km2, 서부권: 51.83 tons /yr/km2). 부산지역 NOx와 VOCs 배출량의 수평적 분포를 나타낸 Fig. 6을 보면 부산지역 NOx 배출원과 VOCs 배출원은 대부분 중부권에 밀집되어 있는 것을 확인할 수 있다. 부산지역 내에서는 NOx 배출량이 VOCs 배출량에 비해 상대적으로 크게 나타났으며, 해상을 제외한 동부권과 Domain 03의 외곽지역에서는 VOCs 배출량이 크게 나타나 Domain 03영역에서의 총 VOCs 배출량(74,964 tons/yr)과 NOx 배출량(74,831 tons/yr)은 비슷한 수준으로 산정되었다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Amounts of VOCs emission (a) and VOCs emission density (b) with respect to the administrative divisions of Busan.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Spatial distribution of NOx (a) and VOCs (b) emissions in Busan obtained from the CAPSS 2019 inventory.
          
          

          

        

      

      
        3.2. 수치 모의 결과검증
        수치 모의결과의 신뢰성 검증을 위해 Base case의 수치 모의결과를 바탕으로 2019년 06월 01일 00 LST부터 2019년 08월 31일 23 LST까지의 관측자료와 모델 결과를 비교하여 검증하였다. Do and Jung(2015)의 연구에서 부산지역의 O3 농도는 기온, 풍속과 같은 기상요소의 영향을 받는 것으로 나타났으며, NO2는 O3의 전구물질이므로 두 물질의 농도는 강한 상관관계를 가지는 것으로 알려져 있다(Mehdipour and Memarianfard, 2017; Zoran et al., 2020). 따라서 수치 모의검증을 위해 ASOS의 기온, 풍속 관측자료와 AQMS의 O3, NO2 농도 관측자료를 활용하였으며, 모델 결과는 기상 및 대기질 관측장비가 위치한 지점에 해당하는 격자의 수치 모의결과를 이용하였으며, Domain 03의 각 측정소에서 관측한 시간별 관측결과와 모델 결과를 서로 비교하여 수치 모의 결과검증을 진행하였다. 모의 결과검증을 위한 통계치로는 root mean squared error (RMSE)(식 1), mean bias error (MBE)(식 2), index of agreement (IOA)(식 3)를 이용하였으며, 모델값은 M, 관측값은 O로 나타내었다.
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        기온과 풍속의 경우 IOA 값이 각각 0.94, 0.82로 나타나 기상 모델의 수치 모의결과가 관측의 경향을 잘 모의하고 있는 것으로 판단되었으며, O3와 NO2의 경우 RMSE 값이 17.67 ppb, 13.04 ppb, MBE 값이 각각 –2.46 ppb, 2.47 ppb로 나타나 다소 과소, 과대 모의하는 경향이 확인되었다. 하지만 선행연구에서 WRF 모델의 풍속 과대모의에 의해 O3 농도가 과소 모의 되는 경향이 보고된 바 있고(Jeon et al., 2011), O3와 NO2의 검증 결과가 Kim et al.(2020)에서 제시한 기준치를 만족하는 것으로 나타났으므로 모델이 관측값의 변동을 충분히 설명한다고 판단하였다(Fig. 7).

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Comparison of WRF and CMAQ simulation results with corresponding observations for temperature (a), wind speed (b), O3 (c), and NO2 (d) during the simulation period.
          
          

          

        

      

      
        3.3. CMAQ 수치 모의결과
        
          3.3.1. 배출량 저감에 따른 부산지역 O3 농도 변화
          부산지역의 배출량 감소로 인한 O3 농도 변화분포를 분석하기 위하여 2019년 여름철의 평균 O3 농도 모의결과를 Fig. 8에 나타내었다. 배출량의 저감에 의해 부산지역의 평균 O3 농도는 28.32 ppb(Base case)에서 32.57 ppb(Reduce case)로 4.24 ppb 증가하는 것으로 나타났다. 평균 O3 농도가 가장 작게 상승한 지역은 중부권의 영도구로 나타났으며(Base: 27.60 ppb, Reduce: 29.63 ppb) 가장 크게 상승한 지역은 중부권의 부산진구로 나타났다(Base: 25.66 ppb, Reduce: 31.24 ppb). 부산지역의 평균 O3 농도상승은 O3 관리대책에 의해 주로 관리되고 있는 일 최대 O3 농도와 8시간 평균 O3 농도의 상승으로 이어졌으며, 부산지역 평균 일 최대 O3 농도는 3.62 ppb(Base: 47.51 ppb, Reduce: 51.13 ppb), 8시간 평균 O3 농도는 4.12 ppb(Base: 40.03 ppb, Reduce: 44.15 ppb) 상승하였다. 두 항목 모두 가장 크게 상승한 권역은 중부권으로 나타났는데, 일 최대 O3 농도의 경우 중부권의 중구에서 4.84 ppb 상승하였으며(Base: 39.58 ppb, Reduce: 44.43 ppb), 8시간 평균 O3 농도는 중부권의 부산진구에서 5.51 ppb 상승하였다(Base: 38.36 ppb, Reduce: 43.88 ppb)(Table 5).

          
            
            

            Fig. 8. 
				
            

            
              Spatial distributions of O3 concentration in Domain 03 of Base case (a), Reduce case (b), and their difference (c).
            
            

            

          

          
            Table 5. 
				
            

            
              Differences between the reduction case and the base case in simulated O3 concentration, daily maximum O3 concentration, and 8-hour average O3 concentration by region.
            
            

          

          
            
              
                	Region
                	O3 concentration (ppb)
              

              
                	Mean
                	1-hour
                	8-hour
              

            
            
              	Total
              	4.24
              	3.65
              	4.12
            

            
              	Western
              	4.17
              	3.62
              	3.99
            

            
              	Eastern
              	3.69
              	2.83
              	3.29
            

            
              	Central
              	4.59
              	4.07
              	4.60
            

          

          

          지표에서의 O3 농도는 각 배출량의 변화에 의해 단순히 증가하거나 감소하는 것이 아니라 대기 중의 다양한 전구물질 간의 비율에 따라 결정된다(Sillman and He, 2002; Duncan et al., 2010; Yang et al., 2019). 배출량 변화에 의한 지표 O3 농도 변화 추정을 위해서는 NOx와 VOCs의 상대적 농도 비율에 따라 해당 지역을 NOx-limited 또는 VOCs-limited 지역으로 구분하며, 일반적으로 VOCs/NOx의 비율이 8:1 미만일 때 해당 지역을 VOCs-limited 지역으로 분류한다(Seinfeld, 1989; F. Geng et al., 2008). 선행연구에서 부산지역은 VOCs-limited 지역으로 분류된 바 있으며(Do et al., 2007; Jeon, 2014), 본 연구의 수치 모의 결과(Base case)에서도 부산지역은 평균 VOCs/NOx 농도 비율이 8:1보다 낮은 1.03:1로 나타나 VOCs-limited 지역의 특징을 보이는 것으로 확인되었다.

          VOCs-limited 지역에서는 일반적으로 VOCs 배출량의 감소에 의해 O3 농도가 감소하지만, NOx 배출량의 감소는 오히려 O3 농도를 증가시킬 수도 있는 것으로 알려져 있다(Seinfeld and Pandis, 2016). NOx 배출량 감소에 의한 O3 농도의 증가는 주로 NO 농도의 감소에 의한 O3 적정(NO+O3 → NO2+O2) 감소에 의한 것으로 설명된다. 본 연구에서는 미세먼지 저감 대책의 적용에 따라 부산시의 NOx와 VOCs 배출량이 모두 감소하였으나 O3의 농도는 전 지역에서 상승하는 모습이 나타났는데, 이는 NOx 배출량 감소에 의한 O3 증가량이 VOCs 배출량 감소에 의한 O3 감소량보다 상대적으로 더 많았기 때문인 것으로 분석된다. 이러한 결과는 VOCs-limited 지역에서 NOx 배출량 감소가 VOCs 배출량 감소에 비해 클 때 O3의 농도가 상승함을 보인 Yin et al.(2021)의 연구결과와 일치한다. 본 연구에서 VOCs 배출량(23,239 tons/yr)은 NOx 배출량(29,932 tons/yr)보다 29% 적게 감소하였으며 이러한 배출량 감소의 차이에 의해 VOCs 배출량의 감소에 의한 영향보다 NOx 배출량 감소의 영향이 더 크게 나타나 결과적으로는 O3 농도의 증가를 야기하게 된 것으로 해석된다.

          한편 NO의 적정 효과감소에 의한 O3 농도의 상승은 일반적으로 광화학 반응에 의한 O3의 생성이 제한되는 야간에 뚜렷하게 일어나는 것으로 알려져 있다. 하지만 본 연구에서는 야간(19 LST-07 LST)뿐만 아니라 주간(07 LST-19 LST)에도 O3 농도의 증가가 뚜렷하게 나타남이 확인되었다. 이는 주간 시간에 NO의 적정 감소에 의한 O3 농도증가가 배출량 감소에 의한 광화학 O3 생성량 감소에 비해 컸기 때문에 나타난 결과로 해석된다. 이러한 결과들은 부산지역의 배출량 저감에 의한 O3 농도증가가 VOCs 배출량에 비해 상대적으로 감소 폭이 컸던 NOx 배출량에 의해 지배적으로 영향을 받았음을 잘 설명해 준다. 따라서 부산지역의 현실적인 O3 농도 저감을 위해서는 NOx 배출량 감소에 상응하는 VOCs 배출량 감소정책이 수반되어야 할 것으로 사료된다.

        

        
          3.3.2. O3 농도 변화에 대한 NOx 배출량의 영향
          앞서 살펴본 바와 같이 배출량 저감에 의해 부산지역의 O3 농도는 오히려 증가하였고, 이러한 O3 농도의 증가는 주로 NOx 배출량의 감소에 따른 것으로 분석되었다. 이러한 배출량의 감소에 의한 O3 농도증가는 중부권에서 가장 크게 나타났으며 CAPSS 2019 배출량 자료에 따르면 중부권은 가장 높은 면적당 NOx 배출량을 보인 권역으로 분석되었다. 따라서 본 연구에서는 면적당 NOx 배출량의 분포와 배출량 저감에 의한 O3 농도 변화분포의 상관성에 대해 추가적으로 분석하였다.

          Fig. 9는 부산지역의 면적당 NOx 배출량과 NOx 배출량 감소로 인한 O3 농도 변화를 권역별로 구분하여 나타낸 것이다. 면적당 NOx 배출량이 낮은 동부권(22.45 tons/yr/km2)과 서부권(37.82 tons/yr/km2)에서는 O3의 농도 변화(동부권: 3.69 ppb, 서부권: 4.17 ppb)가 작게 나타났으며, 면적당 NOx 배출량이 다른 권역에 비하여 높은 중부권(84.40 tons/yr/km2)에서는 상대적으로 큰 O3 농도 변화(4.59 ppb)를 보였다(Fig. 9-b). 일 최대 O3 농도, 8시간 평균 O3 농도변화분포 또한 이와 비슷하게 나타났으며, 중부권에서의 일 최대 O3 농도는 4.07 ppb, 8시간 평균 O3 농도는 4.60 ppb 상승하여 각각 3.62 ppb, 3.99 ppb 상승한 서부권과 2.83 ppb, 3.29 ppb 상승한 동부권에 비해 배출량 저감에 따른 영향이 크게 나타났다.

          
            
            

            Fig. 9. 
				
            

            
              Distributions of NOx Emission per area from CAPSS 2019 inventory (a) and differences in regional mean O3 concentration (b), daily maximum O3 concentration (c), and 8-hour average O3 concentration (d) between the Reduce case and the Base case.
            
            

            

          

          이러한 경향은 O3 농도뿐만 아니라 전구물질인 NO와 NO2의 농도에서도 유사하게 나타났다. Base case와 Reduce case의 NO와 NO2 농도를 나타낸 Fig. 10에서 볼 수 있듯이 중부권의 NO와 NO2 농도는 각각 5.75 ppb, 5.08 ppb 감소하였으며, 중부권을 중심으로 한 NO와 NO2의 농도 감소 패턴은 Fig. 8-c에 나타낸 O3의 농도증가 패턴과 매우 유사하였다. 이는 부산지역의 배출량 저감에 의한 O3 농도 변화가 면적당 NOx 배출량의 분포와 밀접한 연관을 가진다는 것을 의미하는 결과이다.

          
            
            

            Fig. 10. 
				
            

            
              Spatial distributions of NO (a,b,c) and NO2 (d,e,f) concentrations in Domain 03 of Base case, Reduce case, and their differences.
            
            

            

          

          한편, 중부권에 위치한 영도구의 경우 다른 중부권 지역(144.08 tons/yr/km2)보다 63% 높은 면적당 NOx 배출량(235.74 tons/yr/km2)을 나타냈지만, O3 농도는 중부권 내의 다른 지역들(4.96 ppb)에 비해 59% 낮게 증가하여 부산 내에서 가장 작은 O3 농도 변화(2.03 ppb)를 보였다. 이 결과는 영도구에 위치한 AQMS 지점의 위치가 영도구 외곽지역에 위치해 영도구에서 배출되는 NOx 배출량의 영향을 작게 받았고(Fig. 3), 영도구의 NOx 배출량 대부분이 선박 배출량(79.8%)인 것에서 기인한다. 선박에 의한 NOx의 배출은 항구 및 해양에 집중되어 도심 대기에 미치는 영향이 작은 반면 도로이동오염원에 의한 NOx 배출은 주로 주거 지역에서 나타나기 때문에 도심 대기에 직접적으로 영향을 미칠 수 있다(Tiwari et al., 2015; Chlebowska et al., 2019). 본 연구에서 선박에 의한 배출량을 포함한 Total 배출량과 내륙에서의 배출량만 산정한 Land 배출량의 지역별 배출밀도와 O3 농도 변화분포의 상관관계를 분석한 결과, 평균 O3 농도 변화(상관계수: 0.54), 일 최대 O3 농도 변화(상관계수: 0.65), 8시간 평균 O3 농도 변화(상관계수: 0.61) 모두 Land 배출량과 더 높은 상관관계를 나타냈다(Table 6). 이러한 결과는 NOx 저감 대책 마련 시 전체 NOx 배출량에 대한 획일적인 저감보다는 권역별 배출특성을 고려한 항목별 차등 저감이 효율적일 수 있음을 의미한다.

          
            Table 6. 
				
            

            
              Correlation between NOx Emission per area from CAPSS 2019 inventory and differences of simulated O3 concentration, daily maximum O3 concentration and 8-hour average O3 concentration between the Reduce case and the Base case.
            
            

          

          
            
              
                	Emis
                	Correlation
              

              
                	Mean
                	1-hour
                	8-hours
              

            
            
              	Total
              	0.16
              	0.37
              	0.31
            

            
              	Land
              	0.54
              	0.65
              	0.61
            

          

          

        

        
          3.3.3. 배출량 저감에 따른 O3 농도 변화의 사례 일별 차이
          본 연구에서는 2019년 여름철의 수치 모의결과를 이용하여 부산지역의 배출량 저감에 따른 O3 농도 변화의 평균적인 분포를 분석하였다. 하지만 Jeon et al.(2014)의 연구에서 O3 농도에 대한 NOx와 VOCs 배출량의 영향은 풍계에 따라 달라질 수 있음이 보고된 바 있으며, 특히 부산지역은 복잡한 지형적 특성으로 인해 계절에 따른 기상 조건 및 풍계의 변화가 뚜렷하게 나타나는 것으로 알려져 있다(Jung et al., 2007). 본 연구에서는 2019년 여름철을 대상으로 배출량 저감에 의한 평균적인 영향을 살펴보았으나 해당 결과는 풍계에 따라 달라질 수 있으므로 일반화된 해석에는 한계가 있을 수 있다. Fig. 11에 나타낸 바와 같이 부산지역의 배출량 저감에 따른 O3 농도 변화분포는 풍계에 따라 유의미한 차이를 보였다. 동풍계열의 바람이 지속해서 나타났던 2019년 8월 4일에는 서부권(7.40 ppb)의 O3 농도 변화가 다른 권역(5.76 ppb)에 비해 1.64 ppb 높았고, 2019년 8월 18일의 경우 남서-북동 방향으로의 종관풍이 지배적으로 나타나 동부권(10.28 ppb)에서의 O3 농도 변화가 다른 권역(7.11 ppb)에 비해 뚜렷하게 나타났다. 2019년 8월 25일에는 뚜렷한 종관풍이 나타나지 않고 다양한 풍향의 국지풍이 복잡하게 나타나 면적당 NOx 배출량이 높은 중부권에서의 O3 농도증가(8.39 ppb)가 타 권역(7.00 ppb)에 비해 뚜렷했다.

          
            
            

            Fig. 11. 
				
            

            
              Differences of simulated O3 (Reduce case - Base case) in Domain 03 and frequencies of wind direction in Busan during the three days (8/4, 8/18, 8/25) (a,b,c).
            
            

            

          

          이러한 결과는 부산지역의 배출량 저감에 따른 O3 농도 변화 패턴이 계절 및 기상 조건에 따라 달라질 수 있음을 잘 보여주며, 본 연구에서 제시된 분석 결과의 신뢰성을 높이기 위해서는 다른 사례에 대한 추가적인 분석이 필요함을 시사한다. 실제로 부산지역의 O3 농도상승은 기온의 상승 및 기후의 변화로 인하여 여름뿐만 아니라 봄, 가을에도 진행되고 있으며(Kang et al., 2019), 계절에 따라 기상 조건 및 풍계가 다르게 나타날 수 있다. 따라서 부산지역의 배출량 저감에 따른 O3 농도 변화에 관한 일반화 된 결론 도출을 위해서는 다양한 사례에 대한 충분한 후속 연구가 수행될 필요가 있을 것으로 판단된다.

        

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구에서는 NOx 배출량의 감소에 따른 부산지역의 O3 농도 변화분석을 위해 중규모 기상 모델인 WRF와 대기질 모델인 CMAQ을 이용하여 부산지역 여름의 대기질 수치 모의실험을 수행하였다. 2019년 CAPSS 배출량을 이용한 Base case와 미세먼지 저감 대책에 따라 배출량을 감소시킨 Reduce case를 각각 수치 모의하였으며, Reduce case에서 평균적으로 4.24 ppb 높은 O3 농도가 나타나 부산지역의 배출량 저감이 O3 농도의 전반적인 상승을 유발하는 것으로 확인되었다.

      배출량 저감 시 부산지역에서 전반적으로 O3 농도가 상승하는 것은 부산지역이 VOCs-limited 지역이기 때문으로 분석되었다. VOCs 배출량에 비해 NOx 배출량이 과다한 부산지역에서 배출량 저감에 의한 O3 농도의 변화는 지역의 면적당 NOx 배출량이 많을수록 크게 나타났으며, 선박에서 배출되는 배출량을 제외한 내륙의 배출량과 더 밀접한 상관관계를 가져 다른 권역 대비 중부권에서 더 큰 O3 농도상승이 나타났다.

      본 연구에서는 2019년의 CAPSS 배출량과 EDGAR v6.1의 배출량 정보를 이용하여 부산지역의 대기질을 모의하였기 때문에 다른 배출량 정보를 이용하였을 때 대기질 수치 모의결과의 차이가 발생할 수 있다. 또한, 풍계 등 기상 조건에 따라서 농도 변화 패턴은 다르게 나타날 수 있으므로 정확한 배출량 자료를 기반으로 한 다양한 사례에 대한 수치 실험이 수행되어야만 부산지역의 배출량 저감에 따른 O3 농도 변화를 좀 더 객관성 있게 예측할 수 있을 것으로 사료된다.
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