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            초록
          
        

        
          To analyze the altitude-dependent diurnal and nocturnal variations of ozone, four ozonesonde soundings were conducted in Ulsan on January 29-30, 2024. Ozonesonde measurements reveal a distinct diurnal variation in ozone within the planetary boundary layer (below 1 km) with daytime ozone concentrations around 0.06 ppm, dropping to around 0.03 ppm in early evening. In the free troposphere, ozone exhibited weak diurnal variations, except for a notable nighttime enhancement of 0.01 ppm or more above 1 km on January 30. Meterological factors were found to be less relevant in affecting the observed ozone enhancement. Meterological conditions, such as temperature, precipitation, and wind fields, were similar during the ozonesonde launches. Surface wind speeds were very low, suggesting minimal horizontal transport of ozone and its precursors from upwind regions. In this study, global (WACCM) and regional-scale (WRF-Chem) atmospheric chemical transport models were employed to link the observed ozone variations with the underlying dynamical and chemical factors as well as evaluate the consistency between simulation and observation. The global scale WACCM simulations indicate a higher contribution of stratospheric ozone intrusion to lower tropospheric ozone on January 30 than on January 29. The regional-scale WRF simulations well represent the vertical distribution of ozone on January 29, but exhibited a higher degree of uncertainty on January 30, highlighting the impact of stratospheric ozone on lower tropospheric air quality predictions. Continuous and more precise observations of the vertical distribution of ozone are expected to contribute significantly to air quality forecasting and studies utilizing ozone profile data.
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      1. 서 론
      지표 오존(O3)은 전구기체인 질소산화물(NOx), 일산화탄소(CO), 휘발성 유기화합물(VOCs)의 광화학반응에 의해 생성되는 대표적인 2차 대기오염물질이다. 성층권의 오존은 비교적 단파의 자외선을 흡수하는 특성으로 태양으로부터 유입되는 유해 자외선이 지표에 도달하는 것을 막아주는 역할을 하기에 보존되어야 하지만 대류권 오존은 오존 자체가 가진 높은 반응성에 의해 인간의 건강 및 생태계 등에 악영향을 줄 수 있어 유해물질로 관리되어오고 있다(Arneth et al., 2010; Nuvolone et al., 2018; Zhang et al., 2019). 최근, 전구물질 중 NOx는 중국을 포함한 동아시아 인위적 배출량이 꾸준히 감소함에 따라 대기 중 농도가 감소하는 추세이며(Kim and Lee, 2018; Park et al., 2021), 다른 주요 전구 기체인 VOCs 또한 뚜렷한 증가 추세가 나타나지 않음에도 오존은 중국, 한반도, 일본, 태평양을 포함한 전 지구적으로 꾸준히 증가하고 있어 새로운 환경문제로 대두되고 있다(Li et al., 2019; Lee et al., 2021).

      이러한 동아시아 오존 증가에 대해서는 원인 규명을 위한 다양한 관점의 연구들이 수행되어 오고 있다. 먼저, 오존이 전구물질들의 비선형적인 화학반응의 결과로 생성되는 것에 착안하여, 주로 NOx-VOCs의 대기 중 농도 혹은 배출량의 비율을 통해 NOx-limited regime과 VOC-limited regime을 분류하여 각 환경에서의 전구 기체 농도 저감이 오존 증감에 미치는 인과 관계를 분석하는 연구들이 수행되어왔다(Milford et al., 1989; Kleinman, 1994). 이러한 연구들에서는 NOx-limited regime 환경에서는 NOx 저감으로 오존을 효과적으로 저감할 수 있지만, VOC-limited regime 환경에서는 NOx 저감이 오히려 오존을 증가시키는 결과를 초래할 수 있으며, 오존 저감을 위해서는 반드시 VOCs 배출량 저감이 필요하다는 결과들을 보고하였다(Jin et al., 2015; Baek et al., 2023; Ji et al., 2024). 최근에 VOCs 중 하나인 포름알데히드(HCHO)의 위성 측정자료와 이산화질소(NO2) 위성 자료를 활용한 Formaldehyde to NOx Ratio (FNR) 분석을 수행하여 오존생성에 대한 전구물질의 민감도 분석이 수행되었으며, Lee et al.(2021, 2022)에서는 FNR 분석을 기반으로 주로 VOC-limited regime 혹은 NOx-saturated 환경으로 구분되는 동아시아 주요 대도시에서는 최근 NOx에 대한 활발한 규제 정책이 오히려 오존의 증가를 불러올 수 있음을 밝혔다. 또한, 한국 내에서도 서울과 부산 등 대도시에서의 질소산화물의 감소는 NOx-VOCs 비율의 변화를 유도하여, 각 지역별 오존 생성 환경의 차이가 오존 농도 변화에 기여한다는 연구가 보고된 바 있다(Jang et al., 2023).

      또한, 중국에서 배출되고 생성된 오존이 주변 지역으로 장거리 이동됨으로써 풍하 지역의 오존 증가에 영향을 줄 수 있다는 보고가 되어왔다(Parrish et al., 2004; Zhang et al., 2008; Cooper et al., 2010, 2011; Jaffe et al., 2018). 한국은 중국의 동쪽에 위치한 근접 국가로, 중국 오존의 꾸준한 증가는 서해상을 통과하여 한국의 상공 혹은 지표로 유입될 수 있으므로 이에 대한 감시 및 정확한 예측이 필요하다. 이 외에도 Bak et al.(2022)에서는 성층권 오존의 대류권 유입에 의한 대류권 오존의 변화에 대한 분석을 수행하였으며, 특히 Ryu et al.(2022), Koo et al.(2024)에서는 한국 안면도 지점에서 캠페인 기간 축적된 오존 존데 측정 자료의 분석을 통해 3-4일의 짧은 기간 동안 성층권 오존이 대류권 5 km 이상 고도의 오존 농도 증가를 유도한 분석 결과를 발표한 바 있다.

      이러한 다양한 요인들에 의해 지표 오존 농도 뿐 아니라 오존의 연직 분포가 변화될 수 있음에도 불구하고, 대부분의 선행연구들은 오존의 지표 농도 증감 분석을 위해 하나의 요인 분석에 초점을 둔 제한된 결과들을 도출하였으며, 지표 화학과정의 변화, 장거리 이동의 영향, 성층권 오존의 유입, 기상 조건의 변화 등의 다양한 요인들이 반영될 수 있는 오존의 연직 분포 증감에 대한 분석은 거의 수행되지 않았다. 한반도 오존의 연직 분포는 포항에서 장기간 측정된 오존 존데 자료에 기반한 연구들이 있으나(Hwang et al., 2007; Park et al., 2019; Park et al., 2020), 포항 측정 자료는 주 1회 주간에 수행되어 오존 연직 분포의 주/야간 및 일별 변동을 파악하기에 한계가 있다.

      이에, 본 연구에서는 다양한 요인이 반영된 오존의 연직 분포 분석을 수행하기 위해 2024년 1월 29일 12시 30분, 18시 30분, 2024년 1월 30일 12시 30분, 15시 30분 총 4회의 오존 존데 측정 실험을 수행하였으며, 대기화학모델링을 통해 주/야간 오존 거동 분석 및 국외 배출/생성 오존의 유입, 성층권 오존 유입, 기상 조건에 따른 지표 생성 오존 증감 등에 대한 다양한 분석을 수행하고자 하였다. 뿐만 아니라, 이러한 시공간 해상도가 조밀한 오존의 연직 분포에 대한 측정 정보가 추후 지역규모 대기화학모델의 오존 모의 정확도 향상에 기여할 수 있는 부분에 대한 논의를 제시하였다.

    

    

  
    
      2. 자료 및 방법
      
        2.1. 오존 존데 측정 실험
        한국에서는 포항에서 주 1회 측정한 장기간의 오존 존데 측정 자료가 축적되어있으며, Asian Summer Monsoon Chemical and Climate Impact Project (ACCLIP), Satellite Integrated Joint Monitoring of Air Quality (SIJAQ), Airborne and Satellite Investigation of Asian Air Quality (ASIA-AQ) 캠페인 집중 관측 기간에 대해서는 일 1회 측정이 수행된 바 있다. 그러나, 주/야간 오존 생성/소멸 화학 과정의 변화 및 시시각각으로 변화하는 기상 조건에 의해 오존의 축적 혹은 주변 지역으로의 이류/확산 영향을 파악할 수 있는 조밀한 시간 해상도의 오존 연직 분포 자료는 측정되지 않아 연속적인 거동을 확인하는 데에는 한계가 있다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            (a) Locations of two meteorological observation sites (ASOS and AWS), an air quality measurement site (AQMS), and an ozonesonde launch site. (b) The stadium at UNIST where the ozonesondes were launched (Left) and the ground receiving system (Right). (c) Trajectories of four launched ozonesonde balloons.
          
          

          

        

        또한, 오존은 광화학반응의 결과로 발생하므로, 주간과 야간의 농도 변화가 뚜렷한 화학 생성 특성과 주간의 강한 일사로 연직 혼합 또한 활발해지고 야간에는 야간안정층의 고도가 낮아 상대적으로 지표에 대기오염물질의 농도가 축적될 수 있는 기상학적 특성을 고려하여, 주간과 야간의 오존의 연직 구조를 파악하고자 하였으나 오존 존데를 주/야간으로 측정한 자료는 전무하여 본 연구에서는 야간을 포함한 일 2회 2일에 대한 오존 존데 측정 실험을 수행하였다.

        이러한 주/야간의 오존 존데 측정에는 오존 존데 센서를 비양하기 위한 풍선의 크기를 고려하여 비행 금지 구역을 최대한 피하는 지점을 선택하여야 하며, 오조나이저 기기, 지상 수신 안테나, 풍선 비양에 필요한 헬륨가스 보관통 등의 많은 보조 장비들의 이동이 용이한 측정 장소를 선정하였다. 이에, 비행금지 구역과 거리가 있으며 장비 설치 및 공간 활용에 대한 허가를 쉽게 얻을 수 있었던 울산과학기술원 대운동장을 측정 지점으로 선정하여 오존존데 측정 실험을 수행하였다. 또한, 오존 측정 센서의 초기화, 중간 점검, 최종 점검 등의 사전 준비 기간을 가졌으며, 이러한 사전 준비부터 비양까지의 모든 과정은 Ryu et al.(2022)의 선행연구에서 기술된 오존 존데 측정 실험 지침에 기반하여 수행되었다. 오존존데 비양시에는 오존 측정 뿐 아니라, 연직 기상 변수 확인을 위한 라디오존데도 함께 부착하여 비양하였다.

        겨울철은 강한 하층 바람을 따라 오존의 수평이동 및 연직 대기 운동에 따른 오존 변화를 확인하기 적합할 것으로 판단되어, 2024년 1월에 연속 측정을 수행하였다. 총 4회의 측정은 1) 2024년 1월 29일 12시 30분 2) 2024년 1월 29일 18시 30분 3) 2024년 1월 30일 12시 30분 4)2024년 1월 30일 15시 30분의 기간에 대해 수행하였다(Fig. 1).

        4회의 실험은 모두 수평은 울산~동해 인접 연안의 범위 내에서 연직으로 30 km 정도의 성층권 고도까지 측정이 잘 되었으며, 비양 시작 시간부터 약 2시간에 걸쳐 측정은 이루어졌다.

      

      
        2.2. 지상 농도 측정망 및 지상 기상 관측 자료 수집 및 분석
        대류권 상/하층의 오존 농도는 지상에서 배출되는 전구 기체 뿐 아니라, 광화학반응으로 형성된 지표 및 대류권 하층의 오존이 연직 혼합/확산을 통해 대류권 상부에 미치는 영향, 그리고 원거리에 위치한 고배출 지역의 오존이 장거리 수송을 통해 풍하지역에 미치는 영향 등 다양한 과정에 의해서 결정되므로, 이러한 구분을 위해 지상 농도 측정망 자료에서 측정된 지표 오존 농도도 함께 활용하였다. 뿐만 아니라, 오존 지상 농도 측정망 자료는 모델에서 모의된 오존 농도, 질소산화물의 농도에 대해, 시간 변화와 일변동을 정확하게 모의하였는지에 대한 모의 능력 평가 수행에 활용하였다.

        사용된 지상 농도 측정망 자료는 오존의 주/야간 변동 및 일 변동을 파악하기 위한 사례분석에 활용하였으므로, 환경부 도시대기측정망(Air Quality Monitoring Station, AQMS) 중 오존 존데 측정 실험이 수행되었던 울산과학기술원과 가장 인접한 범서읍 지점(측정소코드 238378, 북위 35.571o, 동경 129.222o)에서 1시간 단위로 측정된 농도 자료를 사용하였다. 또한, 상/하층 오존 농도 변화를 이해하기 위해서는 기온, 바람 등 오존 생성과 이류/확산에 영향을 줄 수 있는 기상인자에 대한 분석이 반드시 필요하다. 이를 위해, 오존 존데 측정 지점의 최근접 지상 방재기상관측(Automated Weather Stations, AWS) 지점인 두서 지점(기관지점번호 900번, 북위 35.620o, 동경 129.144o)과 울산 종관기상관측 (Automated Surface Observing System, ASOS) 지점(기관지점번호 152, 북위 35.582o, 동경 129.335o)에서 매 시간 측정된 풍향, 풍속, 기온, 강수 변수를 추가로 분석하였다.

      

      
        2.3. 지역규모 대기화학모델 실험 설계
        오존의 연직 분포 측정 자료 뿐 아니라, 대기화학 수송모델의 연직 분포 모의 정확도도 함께 분석하였다. 본 연구에서는 현업 대기질 예보 모델로 활용되고 있는 온라인 지역규모 대기화학모델인 Weather Research and Forecasting (WRF) model coupled with Chemistry (WRF-Chem) (Grell et al., 2005; Skamarock et al., 2019)을 활용하여 수치실험 및 결과 분석을 수행하였다. WRF-Chem 모델은 미규모부터 대규모의 현상을 모의할 수 있는 시·공간 고해상도를 구성할 수 있으므로, 본 연구에서는 동아시아 27 km 해상도-한반도 9 km 해상도의 둥지격자 체계의 모의 영역(Fig. 2)을 구성하여 수치모의 실험을 수행하였다. 자연 배출량 자료로는 Model of Emissions of Gases and Aerosols from Nature(MEGAN) v.2.04를 사용하였으며, 인위적 배출량 자료는 ASIA-AQ 배출량 인벤토리(https://espo.nasa.gov/asia-aq) 기반 자료를 활용하였다. 본 연구에 사용된 입력 자료 및 모델 실험의 물리 화학 스킴의 상세한 구성은 Table 1로 정리하였다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            Summary of physical and chemical schemes used in WRF-Chem simulation
          
          

        

        
          
            
              	Meteorological IC & BC
              	NCEP/FNL 0.25°× 0.25°reanalysis data
            

          
          
            	Physical options
            	Microphysics
            	Lin et al.
          

          
            	Longwave radiation
            	RRTM
          

          
            	Shortwave radiation
            	Goddard
          

          
            	Surface layer
            	Monin-Obukhovsimilarity
          

          
            	Land surface
            	Unified Noah Land surface model
          

          
            	Planetary boundary layer
            	YSU
          

          
            	Cumulus parameterizations
            	Grell3D ensemble
          

          
            	Chemical mechanisms
            	Gas phase
            	NOAA/ESRL RACM
          

          
            	Aerosols
            	MADE/VBS
          

          
            	Emissions
            	Anthropogenic
            	ASIA-AQ v3.0
          

          
            	Biogenic
            	MEGAN v.2.04
          

        

        

      

      
        2.4. 전지구 대기화학모델 자료
        지역규모 대기화학 수송모델의 오존 연직 구조 불확도의 다양한 원인을 분석하기 위해, 전지구 대기화학모델의 예측 자료도 함께 분석을 수행하였다. 현재 대기질 예보를 위한 현업에서 사용하는 3차원 지역규모 대기화학수송모델의 경우, 성층권의 정보를 포함하지 못하는 한계가 있으나, 전지구 대기화학모델은 성층권의 오존층 정보와 대류권 상부~성층권 하부에 이르는 대기 순환/교환을 적절히 모의할 수 있다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            WRF-Chem model domains with spatial distribution of PM2.5 emissions used in this study.
          
          

          

        

        따라서, 이러한 성층권 정보의 누락이 오존의 상층 모의 불확도에 미치는 영향을 확인하기 위해, 미국 National Center for Atmospheric Research (NCAR)의 Whole Atmosphere Community Climate Model (WACCM) 예측 자료를 수집하여 비교 분석에 활용하였다. WACCM 자료는 전지구 대기화학모델이므로, 1.25°의 수평해상도와 88개의 연직층, 6시간 간격으로 결과가 제공되어 상대적으로 시·공간 해상도는 낮은 편이지만, 성층권 오존과 관련된 많은 연구들에서 널리 활용되어오고 있어(Marsh et al., 2016; Tartaglione et al., 2020), 본 연구에서는 성층권 유입 오존 영향을 파악하기 위해 사용하였다.

      

    

    

  
    
      3. 결 과
      
        3.1. 오존의 주/야간 및 일변동 연직 구조
        4회의 측정 실험 결과의 연직 분포를 살펴보면, 지표~ 성층권 범위의 전층의 오존 연직 분포가 측정되었으며 (Fig. 3(a)), 모든 측정에서 약 23 km에서 최댓값이 나타나는 15~30 km의 대기 상층 오존 분포의 대략적인 구조는 크게 변하지 않음을 확인할 수 있었다. 그러나, 약 15 km 부근의 오존 농도는 29일에 비해 30일에 대체로 증가한 추세를 보였으며, 30일의 2회의 측정 모두에서 2차 피크의 분포를 나타내어, 상층(성층권) 오존의 하부 유입 가능성을 보여주었다.

        Fig. 3(b)의 대기 하층의 경우, 29일의 12시 30분부터 측정된 오존 분포에서는 1~3 km 사이의 고도에 오존이 잘 혼합이 되어져서 연직으로 유사한 농도 분포를 보이는 것을 확인할 수 있었으며, 29일 18시 30분 측정의 야간 오존 연직 분포는 2~3 km의 잔류층 혹은 수평 이류로 추론되는 2~3 km 고도의 다소 높은 오존 농도 부분을 제외한 지표 부근 1 km 이내 오존은 농도가 감소된 것을 확인할 수 있었다. 또한, 1월 30일 12시 30분 측정과 비교하여 1월 30일 15시 30분 측정의 경우에는 하층에는 대기 경계층 내의 연직 혼합을 잘 측정한 것으로 확인되며, 3 km 부근에서 나타난 두 번째 피크의 경우 다른 지역에서의 유입과 관련이 있을 수 있으며, 이외에도 1~5 km 사이에서만 4개 정도의 피크가 확인되어 복잡한 연직 구조를 확인할 수 있었다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Vertical distributions of ozone concentrations measured by four ozonesonde launches conducted from January 29 to 30, 2024. (Top) O3 partial columns from the surface up to the balloon bursting altitude (~ 30 km). (Bottom) O3 mixing ratios in the lower troposphere below 5 km.
          
          

          

        

        뿐만 아니라, 1월 29일 12시 30분 측정과 1월 30일 동 시간대 측정된 오존 연직 분포 비교를 통해, 주/야간 차이 뿐 아니라 매일의 주요 기상 변수들의 일변화에 따른 상/하층 오존 농도 분포에 영향을 미치는 부분을 확인할 수 있다. 1월 29일 12시 30분 측정의 경우, 상/하층 농도의 경사도가 크지 않으며, 대기 경계층 내(약 1.5 km 이내) 농도가 0.05 ppm 이하로 비교적 낮은 수준이었으나, 1월 30일 12시 30분 측정 자료에서는 0.07 ppm까지 증가한 결과가 나타났으며, 전반적으로 1 km ~ 5 km까지 전반적인 고농도 수준이 연직으로 유사하게 측정된 것을 확인할 수 있어, 대기 상층 오존 영향의 가능성을 보여주었다.

        이러한, 매일의 주/야간의 변화하는 하층 오존의 거동을 상세하게 파악하기 위해, 지상 측정 오존의 시간 변화를 분석하였다(Fig. 4). 지상 측정 오존은 1월 27일~31일까지 오존의 농도 증감 패턴의 일변화가 나타났다. 1월 28일의 경우 야간까지 고농도 오존이 지속되었으며, 대체로 29일~31일까지는 오전 6~9시에 낮은 농도가 관측되었다가 10시부터 서서히 증가하여 저녁 20시 정도까지 고농도 수준이 유지가 되는 일 변화 경향이 나타났다. 특히, 29일의 15시에 일 최고 농도인 0.456 ppm 수준이 나타났으나, 18시에는 지표 오존이 0.240 ppm으로 급격하게 감소하였으며 이에 따라 앞서 29일 야간 오존 존데 측정에서 1 km 이하의 대기 하층에서의 오존 농도 감소와 일치하였다.

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            In-situ surface concentrations of (Top) O3 and (Bottom) NO2 at Ulsan Beomseo-eup site from the Urban Air Quality Monitoring Station (AQMS).
          
          

          

        

        Fig. 4에 나타낸 것과 같이, 오존의 전구 기체인 이산화질소 농도의 일변화에서도 28일의 고농도 기간에서는 낮은 이산화질소 농도가 나타났으나, 29~31일까지는 유사한 수준의 농도 변화가 나타났다. 29일은 낮 시간에 이산화질소 농도가 낮아지고 오존이 증가하는 패턴이 두 물질의 측정 농도 변화에서 나타나지만, 30일 경우는 낮시간 이산화질소 농도 감소가 뚜렷하게 나타나지 않았음에도 높은 오존 농도가 나타났다. 결과적으로는 1월 29일과 30일의 지상 측정 오존 농도의 변화 패턴은 큰 차이를 보이지 않았으나, 오존 존데로 측정된 연직 구조는 큰 변동을 보였으므로, 이에 대해 기상학적 특성을 추가적으로 분석하고자 한다.

      

      
        3.2. 기상 패턴의 변화가 상/하층 오존 연직 구조에 미치는 영향
        오존 연직 분포의 주/야간 변동과 일 변화에 영향을 미치는 주요 요인들을 살펴보기 위해, 지상 기상 요소들을 분석하였다(Fig. 5). 1월 29일~30일의 주/야간 변화를 제외한 기온 변화에서는 큰 차이가 없었으며, 양일간의 강수는 없었다. Fig. 5에 제시된 바와 같이, 두 지점에서 모두 28일에는 풍속이 두서 AWS 측정소는 최대 6.0 m/s, 울산 ASOS 측정지점은 5.1 m/s 수준으로 비교적 높은 편이었으나 1월 29일~30일에는 풍속이 전반적으로 감소하였으며, 특히 오존 존데 측정 지점과 가장 근접한 두서 측정소의 풍속은 30일에는 ‘고요(calm)’ 수준의 풍속이 빈번히 측정되었다. 뿐만 아니라, 울산 ASOS 측정 지점과 두서 AWS 지점에서의 풍향은 차이를 보였으며, 이를 통해 이동성 고/저기압 통과에 따른 바람 변화보다는 각 지역 특성과 관계된 국지 바람이 측정될 가능성을 확인하였다. 2024년 1월 29일~30일의 지상 일기도에서도 울산을 포함한 남동권은 등압선의 간격이 넓어 풍속이 약하고 국지 순환이 뚜렷할 것으로 추론되었다. 울산 ASOS 지점에서는 29~30일 기간 동안 야간은 북 혹은 북서 기류, 주간에는 남 혹은 남동 기류가 측정되는 뚜렷한 구분이 나타났다. 이에 비해, 두서 AWS 지점에서는 28일까지는 북 혹은 북/서 기류가 뚜렷하였으나, 29일에는 북 혹은 북/동풍 계열의 바람이 빈번히 측정된 것으로 나타났다. 오존존데 측정 지점을 기준으로 서쪽은 신불산과 언양 주변의 산업 시설들이 위치하며, 동쪽으로는 주거지역/도심 혹은 동해가 있으므로, 동/서 기류 변화에 따라 지상 오존 농도 변화가 클 것으로 추론된다. 28일은 앞서 살펴본 지상 오존의 높은 농도, 이산화질소의 낮은 농도로 미루어 강한 북서기류를 통해 주변에서 생성된 오존의 유입가능성이 있으며, 29일은 동풍을 따라 주거/도심지역에서 오존 유입의 영향, 30일은 풍속이 약하여 대기 정체 영향을 받을 수 있을 것으로 나타났다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            (a) Time series of wind direction (degrees) and wind speed (m/s) observed at the AWS and ASOS stations closest to the UNIST main stadium. (b) Surface weather charts depicting atmospheric conditions from January 27 to 30, 2024.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Same as Fig. 3(b), but for radiosonde profiles of wind direction (blue arrow, unit: degree) and wind speed (light blue dot, unit: m/s).
          
          

          

        

        오존 존데와 함께 비양된 라디오존데 센서로부터 측정된 연직 바람장 또한 분석하였다(Fig. 6). 29일의 12시 30분와 18시 30분 측정 실험의 경우, 1 km 이하의 하층에서 뚜렷한 풍계의 변화가 나타났으며, 주간(12시 30분)에는 500 m 이하 대기층에서 고도 증가에 따라, 남풍 → 서풍 → 북풍의 풍계 변화를 겪었으나, 풍속은 5 m/s 이하로 낮은 수준이었으며, 1 km 이상의 고도에서는 서풍이 꾸준하게 측정되었다. 야간(18시 30분) 측정에서는 1 km 이하의 고도에서 동풍 혹은 북풍의 기류가 측정되었으며, 풍속은 주간과 마찬가지로 약한 바람 수준이었다. 30일의 12시 30분에는 하층에서 북풍 → 동풍 → 남풍 → 서풍으로 풍향이 급격하게 변화하였으며, 15시 30분에는 주로 남동 기류가 꾸준히 측정되었다. 대체로 모든 측정 실험에서 1.5 km 이상의 고도에서의 서풍은 동일하게 나타났으며, 지상 풍향은 빈번히 변화를 겪었으나 풍속이 낮아 지상 바람이 오존의 연직 구조 변화에 미치는 영향은 크지 않을 것으로 추론된다.

      

      
        3.3. 오존 연직 분포 변동의 모의 불확도: 성층권 오존 유입의 영향
        4회 측정에서 나타난 오존 연직 분포 변화에 영향을 주는 주요 요인이 지표에서 생성된 오존이 연직 혼합을 통해 연직 구조 변화에 기여한 것인지, 혹은 상층의 장거리 이동에 따른 영향인지, 혹은 성층권 오존의 유입의 효과인지에 대한 분석을 보다 상세하게 수행하고자 대기화학 수송모델을 활용하여 분석하고자 하였다. 특히, 지표 측정 오존의 농도가 거의 변화가 없었던 결과와 지표 부근 혹은 1 km 이하의 경계층 내 풍속이 낮았던 결과를 고려하면, 지표 오존의 연직 혼합으로 인한 오존 연직 분포의 큰 차이는 없었을 것으로 추론된다. 이에, 오존의 장거리 이동 혹은 상층 오존의 유입을 확인하기 위해 성층권 오존의 거동이 반영되었으나 수평해상도가 조밀하지 못해 하층 오존의 모의 불확도가 높은 전지구 화학 수송모델(WACCM)과 대기 상층 오존 유입은 포함하지 못하지만 지표 부근의 오존 생성 및 수평 이류/확산, 연직 혼합 등의 상세한 고려가 가능한 지역규모 대기화학수송모델(WRF-Chem) 수치 실험 결과를 비교 분석하였다.

        Fig. 7(a)에서 나타난 대기 전층에 대한 오존 분포는 200 hPa 등압면 위의 상층에서는 WRF-Chem이 오존 농도를 과소모의하였고, WACCM은 고도에 따른 변화 경향을 잘 모의한 것으로 나타났다. 그러나 Fig. 7(b)에서 나타난 500 hPa 등압면의 하층에서 나타난 변화를 살펴보면, 두 모델간의 뚜렷한 차이와 오존 연직 분포의 모의 불확도를 확인할 수 있다. 특히, 주목할 부분은 1월 29일의 주간, 야간 측정과 WRF-Chem 연직 오존 모의 결과는 높은 일치도를 보인 반면, WACCM은 오존을 낮 시간 동안 2배 가량 과대모의, 야간에는 대기 중층(약 800~500 hPa 고도)에서 3배 이상 과소 모의하는 경향이 나타나 모델과 측정의 차이가 큰 것으로 나타났다. 이러한 WACCM의 낮은 모의 정확도는 6시간 간격의 모델 결과 제공의 특성상 12시 30분의 경우는 15시 자료를, 18시 30분의 경우는 21시의 WACCM 결과를 비교 분석에 활용한 것이 일부 오차에 기여했을 것으로 보여진다. 또한, 주간과 야간의 지표 부근 농도 증감 패턴을 잘 모의함으로써 지역규모 대기화학모델(WRF-Chem)이 오존의 주/야간 화학 과정, 연직 혼합과 관련된 대기경계층의 주/야간 변동 등을 잘 반영하고 있음을 확인할 수 있었다.

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Comparisons of WRF-Chem (orange) and WACCM (green) simulations with four ozonesonde soundings (red) from the surface up to the balloon bursting altitudes. The bottom panels are zoomed into the lower troposphere up to 500 hPa.
          
          

          

        

        이와 반대로, 1월 30일의 경우는 두 번의 측정에 대해 WACCM 결과가 900 hPa 이하의 고도에서 0에 가까운 낮은 농도 수준을 모의한 것을 제외한 900 hPa 등압면 상부 고도에서는 관측 농도 수준을 잘 모의한 것으로 나타났다. 지표부터 900 hPa의 대기경계층 내의 오존 농도는 두 모델이 모두 모의 실패를 나타냈으며, 30일 사례에서의 대기경계층 하부의 기상 모의 불확도에 의한 영향으로 판단된다. 30일 12시 30분와 15시 30분의 약 700~800 hPa 등압면 인접 층에서는 WRF-Chem의 모델 오차가 감소하였으나, 700 hPa 위의 상부 고도에서는 2배 이상 과소모의된 결과가 나타나 29일에 비해 WRF-Chem의 상층 모의 불확도를 뚜렷하게 보여주었다.

        30일 사례에 대해 WRF-Chem 결과에서 나타난 하층 500~700 hPa 고도의 오존 모의 불확도는 상층 오존 유입에 따른 모의 실패 사례로 추론되어, 이에 대해 WACCM 모델 결과에서 WACCM의 모의 결과에서 성층권 오존의 하층 오존 농도의 기여도를 추가로 분석하였다(Fig. 8). Fig. 8(c)에 제시된 성층권 오존의 기여도는 전체 오존 농도에서 차지하는 성층권 오존 농도의 비율을 계산함으로써 각 연직층의 성층권 오존 기여도를 확인하였다. 먼저, Fig. 8(b)에서 나타난 것과 같이, 1월 29일에 비해, 30일 3시부터 31일까지 400 hPa~600 hPa 사이에 성층권 오존이 대류권으로 유입되는 부분을 확인할 수 있었다. 특히, 1월 30일 600 hPa~800 hPa 근처에서는 성층권 영향이 20%로 낮게 나타났는데(Fig. 8(c)), 이 때 해당 고도에서 WRF-Chem은 오존 존데와 가장 유사한 농도를 모사한 것으로 미루어 30일 700 hPa 위의 층에서 나타난 WRF-Chem 모의 실패의 주요 원인은 성층권 정보의 누락에서 기인된 것으로 판단된다. 따라서, 지역규모 대기화학 모델의 오존 연직 구조는 성층권 오존의 기여도에 따라 오차가 크게 나타날 수 있음을 확인하였으며, 이는 각 날짜, 시간에 따라 다르게 나타날 수 있어, 전지구 규모 화학모델 결과에서 성층권 오존의 기여도가 크게 나타나는 연직 층, 시간대를 고려하여 오차 보정에 고려하여야 함을 시사한다.

        
          
          

          Fig. 8. 
				
          

          
            WACCM simulations of ozone profiles (January 29-31, 2024) (a) with and (b) without the contribution of tropospheric origin, along with (c) the ratio (stratospheric ozone contribution).
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      오존의 연직 분포는 지표 부근에서 전구기체들의 광화학반응으로 생성되어 상층으로 연직 혼합되는 과정, 고농도 지역에서 풍하지역으로 대기경계층 위를 따라 수평 이동 하는 과정, 대기 상부 운동으로 인해 성층권 오존의 하부 유입 과정 등의 다양한 원인에 의해 영향을 받을 수 있다.

      본 연구에서는 이러한 다양한 과정들이 오존의 연직 분포 주/야간 및 일변동에 미치는 영향을 분석하기 위해, 오존 존데 측정 실험을 수행/분석하고 결과를 활용하여 대기화학수송모델의 오존 연직 분포 모의 불확도를 평가하였다. 오존 존데 실험은 비양에 적절한 조건을 갖춘 울산 지역에서 수행되었으며, 존데 측정자료의 하층 오존 변동의 상세 분석을 위해 환경부 에어코리아의 대기오염 측정망 자료와 ASOS, AWS의 기상 데이터 관측 자료를 활용하였다. 대기화학수송모델의 연직 분포 모의 불확도 진단을 위해서는 성층권 오존 거동이 반영된 전지구 대기화학모델(WACCM) 결과와 상세 화학 과정 및 기상 변화를 잘 반영할 수 있는 지역규모 대기화학모델(WRF-Chem) 모델 결과를 비교 분석하였다.

      2024년 1월 29일과 30일 양 일간 총 4회 수행된 오존 존데 측정 결과에서는 4회 모두 주/야간 및 일변동에 따라 5 km 이하의 하층 오존의 연직 분포가 크게 달라지는 것을 확인할 수 있었다. 오존의 주간에 비해 야간에는 1 km 이하의 하층 오존은 뚜렷한 감소, 상층에는 잔류 오존이 체류할 수 있음을 확인할 수 있었으며, 29일과 30일의 낮시간 측정 결과 비교를 통한 일변동에서는 5 km 이하의 전반적인 오존 농도 증감의 경도가 크게 달라 질 수 있음을 확인하였다. 오존 존데 측정 기간 동안 지표를 포함한 대기 하층 풍속은 낮은 수준이며, 풍향이 빈번히 바뀌어 특정 고배출 지역으로부터의 오존의 장거리 이동에 의한 영향은 적을 것으로 분석되었다.

      이에, 대기화학수송모델의 연직 오존 모의 정확도 평가와 함께 모델로 모의된 성층권 오존의 거동 분석을 통해, 존데로 측정된 오존 연직 분포 일변동을 해석하고자 하였다. 먼저 WRF-Chem은 성층권 정보를 포함하지 못하는 한계가 있으므로, 200 hPa 이상의 고도에서는 성층권 오존 농도 수준을 WRF-Chem이 약 7배 이상 과소 모의하였고, WACCM 결과에서는 고도에 따라 급증하는 추세가 잘 모의된 것을 확인하였다. 또한 WACCM으로 모의된 오존 연직 분포에 성층권 오존의 기여도 분석에서는 29일에 비해 30일의 기여도가 높게 나타났으며, 이러한 영향으로 29일의 오존 연직 분포의 예측 정확도가 높았던 WRF-Chem 모델이 30일의 경우에는 측정 농도와 큰 차이를 보였으며, 성층권 오존 농도의 기여도가 낮은 연직 층에서 비교적 오차가 적게 나타난 결과를 확인하였다.

      본 연구는 대류권 상부의 성층권 오존이 직·간접적으로 대류권 하부의 오존 농도 및 오존 연직 분포에 기여할 수 있는 가능성을 보여준 연구로, 향후 오존의 장기 변동 및 장거리 이동 거동 분석에 성층권 오존 유입에 대한 고려가 필요함을 제시할 수 있다. 향후, 본 연구와 같이 연속적인 오존 존데 실험을 추가로 수행함으로써 다수의 사례에 대한 오존의 연직 분포 정보를 축적하여 모델 검증을 충분히 수행하고자 한다. 이러한 결과들은 위성자료 산출 알고리즘 개발, 대기질 예보 개선 등 보다 정확한 오존의 연직 분포가 필요한 분야에서 하층의 지역규모 화학모델 결과와 상층의 전지구 화학모델의 결과를 함께 활용된 오존 연직 분포 제공을 통해 보다 정확한 상·하층 오존 농도 정보를 제공할 수 있을 것으로 판단된다.
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