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            초록
          
        

        
          Cloud droplet activation process is well described by Köhler theory and several
parameterizations based on Köhler theory are used in a wide range of models to represent this process. Here, we test the two different method of calculating the solute effect in the Köhler equation, i.e., osmotic coefficient method (OSM) and κ-Köhler method (KK). To do that, each method is implemented in the cloud droplet activation parameterization module of WRF-CHEM (Weather Research and Forecasting model coupled with Chemistry) model. It is assumed that aerosols are composed of five major components (i.e., sulfate, organic matter, black carbon, mineral dust, and sea salt). Both methods calculate similar representative hygroscopicity parameter values of 0.2~0.3 over the land, and 0.6~0.7 over the ocean, which are close to estimated values in previous studies. Simulated precipitation, and meteorological variables (i.e., specific heat and temperature) show good agreement with reanalysis. Spatial patterns of precipitation and liquid water path from model results and satellite data show similarity in general, but on regional scale spatial patterns and intensity show some discrepancy. However, meteorological variables, precipitation, and liquid water path do not show significant differences between OSM and KK simulations. So we suggest that the relatively simple KK method can be a good alternative to the OSM method that requires various information of density, molecular weight and dissociation number of each individual species in calculating the solute effect. 
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      1. 서 론
      대기 중 에어로졸의 일부는 구름응결핵(Cloud Condensation Nuclei, CCN) 역할을 하여, 구름의 생성과 발달에 영향을 미치고 광학 깊이를 변화시켜 전지구 복사수지에도 영향을 준다. 이는 에어로졸–구름 상호작용에 의한 복사수지 효과로 알려져 있으며, 크게 구름 알베도 효과(Twomey Effects; Twomey, 1977)와 구름 수명 효과(Albecht Effects; Albrecht, 1989)로 이해된다. 구름 알베도 효과는 인위적인 에어로졸 증가가 작은 구름방울들의 생성을 유도하여 구름의 알베도를 증가시키는 효과를 말한다. 이는 지구에 입사하는 태양복사에너지를 보다 효율적으로 반사하여 지표온도를 낮추는 효과를 가져다 준다. 구름 수명 효과는 에어로졸 수농도 증가에 의한 구름방울 크기 감소가 강수 효율을 감소시키고, 구름 수명을 증가시켜 구름의 알베도 효과가 지속되는 현상이다. 이와 같이 에어로졸–구름 간의 상호작용은 기후변화의 이해와 예측에 있어 중요한 역할을 한다. 지난 몇 세기동안 진행된 급진적 산업화는 에어로졸의 급격한 증가를 초래하였고, 이는 기후변화에 큰 영향인자로 작용하여 기후변화에 직간접적으로 영향을 주었다. 이와 관련된 연구는 정부간기후변화협의체(Intergovernmental Panel on Climate Change, IPCC) 제4차와 제 5차 평가보고서에도 잘 요약되어 있다(IPCC, 2007; IPCC, 2013). 

      구름방울은 대기 중 에어로졸의 일부인 구름응결핵의 비균질 핵화 과정을 통한 응결성장에 의해 생성된다(Mason, 1971; Twomey, 1977). 구름 생성은 에어로졸의 물리화학적 특성과 주변의 온도, 습도, 압력, 그리고 상승속도 등 다양한 기상변수의 영향을 받으며, 그 영향은 비선형적으로 나타난다. 선행연구에서는 CCN 관측자료 확보의 어려움과 컴퓨터 계산능력의 한계 때문에 에어로졸과 CCN의 상관관계를 이용하여 CCN 분포를 유추하고 이로부터 생성가능한 구름입자 수농도(cloud droplet number concentration, CDNC)를 결정하는 방법을 주로 사용하였다(Squires, 1958; Twomey, 1959; Jones et al., 1994). 그러나 이러한 결과는 일정 기간과 일부 지역에 제한된 관측자료를 기반으로 산출된 것으로서 구름응결핵 활성화 과정에 시 ·공간적인 에어로졸의 변화와 기상장의 변화를 고려하지 못하기 때문에 에어로졸–구름의 상관관계를 현실적으로 모의하기 어렵다. 최근에는 컴퓨터 계산능력의 급격한 향상으로 인해 지역적 특성 및 에어로졸의 물리적, 화학적 특성을 고려한 구름응결핵 활성화 과정을 계산하는 방법이 적용되고 있다. 그중, 쾰러 이론은 구름응결핵이 구름방울로 활성화되는 과정을, 에어로졸에 수증기가 응결하여 생성되는 용액입자의 표면장력 변화를 고려한 곡률 효과(켈빈 효과)와 화학적 영향을 고려한 용질효과(라울 효과)의 경쟁에 의해 결정된다는 것을 설명한다. 쾰러 이론을 이용한 구름방울 활성화 과정을 모수화하는 방법은 여러 종류가 존재하지만, 에어로졸의 간접효과의 차이가 10% 이내로 나타나므로(Ghan et al., 2011), 본 연구에서는 그 중 하나인 Abdul-Razzak and Ghan(2000)의 연구에서 제시한 방법을 이용하였다(이하 ARG scheme). 이 방법은 여러 중규모 모형과 대기대순환 모형에 적용되고 있으며, ARG scheme을 사용하는 대표적인 수치모형을 Table 1에 정리하였다(Wang and Penner, 2009; Ghan et al., 2011; West et al., 2014). 

      
        Table 1. 
				
        

        
          List of models that use Abdul-Razzak and Ghan (2000) activation scheme. 
        
        

      

      
        
          
            	　　　Model name
            	　　　Type
          

        
        
          	　　　MIRAGE 
          	　　　Global
        

        
          	　　　CAM3 
          	　　　Global
        

        
          	　　　SPRINTARS 
          	　　　Global
        

        
          	　　　HadGEM-UKCA 
          	　　　Global
        

        
          	　　　MM5 
          	　　　Regional
        

        
          	　　　WRF 
          	　　　Regional
        

        
          	　　　NASA Langley 
          	　　　CRM Cloud-resolving
        

        
          	　　　MACM 
          	　　　Multiscale
        

      

      

      쾰러 이론에서의 용질효과는 에어로졸의 화학적 특성 중 흡습도(hygroscopicity)를 대표하여 나타낸다. 용질효과는 다양한 방법으로 계산 가능한데(Rose et al., 2008), 본 연구에서는 에어로졸의 삼투 계수(osmotic coefficient)를 사용하는 방법(이하 OSM 방법 Abdul-Razzak et al., 1998)과 유효 흡습도(effective hygroscopicity parameter, κ, Petters and Kreidenweis, 2007)를 고려하는 κ-Köhler 방법(이하 KK 방법 Petters and Kreidenweis, 2007)을 이용하여 용질효과를 계산하였다. OSM 효과를 이용한 방법은 에어로졸의 물리화학적 특성을 반영하기 위해 이온 개수와 분자량 등의 다양한 에어로졸 정보를 이용하여 용질효과를 계산한다(Seinfeld and Pandis, 2006). 이 방법의 경우 에어로졸 정보를 충분히 알고 있을 때 신뢰도가 높은 용질효과 값을 얻을 수 있으나, 에어로졸 정보가 제한적인 경우 계산 시 요구되는 이온 개수나 삼투 계수를 구하는 것에 어려움이 있다. 반면, KK 방법은 에어로졸 구성 성분을 에어로졸의 흡습성으로 간단히 표시하기 위해 사용되었던 κ 값을 이용하여 에어로졸의 화학적 특성을 대표하는 용질효과를 간단하게 구할 수 있는 방법으로 여러 모형과 관측 연구에서 널리 활용되고 있다(e.g., Kim et al., 2008; Snider and Petters, 2008; Spracklen et al., 2008; Gunthe et al., 2009; Reutter et al., 2009; Rose et al., 2010; Kim et al., 2014; Chang et al., 2017; Kim et al., 2017). 

      본 연구에서는 쾰러 이론에서 용질효과를 계산하는 방법 중 KK 방법이 OSM 방법의 어려움을 보완함과 함께 OSM 방법과 유사한 성능을 보이는지 확인하였다. 수치실험을 위해 중규모 대기화학모형인 WRF-CHEM(Weather Research and Forecasting model coupled with Chemistry)을 이용하였고, 쾰러 이론을 기본으로 한 ARG scheme에 OSM 방법과 KK 방법을 적용하여 다섯 가지 대표 에어로졸 성분에 대한 용질효과를 산출하였다. 그리고 각각의 방법을 이용했을 때 모형을 통해 산출된 흡습도, 연직 구름방울수농도, 그리고 기상장이 서로 얼마나 다른 지 비교분석하였다. 

      이 논문의 2장에서는 ARG scheme과 용질효과 계산 방법을 소개하고, 3장에서는 실험 설계 및 자료를 설명한다. 4장에서는 두 가지 용질효과 계산방법을 이용하여 산출된 구름 형성 결과를 비교 분석하였다. 마지막으로 5장에서는 중규모 모형에서 용질효과 계산방법의 활용에 대한 요약 및 결론을 제시한다. 

    

    

  
    
      2. ARG Scheme을 이용한 구름방울 활성화 과정 모수화 방법
      쾰러 이론을 이용하여 구름방울 활성화 과정을 계산하는 방법은 Abdul-Razzak et al. (1998)과 Abdul-Razzak and Ghan (2000)에서 제시한 방법(ARG scheme)을 사용하며, 그 식은 아래와 같다(Pruppacher and Klett, 2010; Khvorostyanov and Curry, 2014):
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      여기서 S는 과포화도, r은 구름방울의 반지름, a는 건조 에어로졸의 반지름, A와 B는 각각 입자의 곡률효과와 용질효과를 나타내는 계수로 아래와 같다(Abdul-Razzak et al., 1998):
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      식 (2)에서 A는 곡률효과(Kelvin effect)를 나타내며 에어로졸에 수증기가 응결하여 생성된 용액입자의 표면장력 변화가 구름방울 활성화 과정에 미치는 영향을 나타낸다. σ는 구름방울의 표면장력, Mw는 구름방울의 분자량, ρw는 구름방울의 밀도, R은 보편 기체상수 그리고 T는 온도를 나타낸다. 식 (3)에서 B는 삼투 계수(osmotic coefficient)를 고려한 용질효과를 나타내며, 변수 ν는 삼투 현상에 의해 용액입자에서 이온화 된 분자의 이온 수(반트 호프 계수), φs는 삼투 계수, εm은 구름방울의 질량에 대한 건조 에어로졸의 질량비(= map/mw, map는 건조 에어로졸의 질량, mw는 구름방울의 질량), Map는 에어로졸의 분자량, 그리고 ρap는 에어로졸의 밀도를 나타낸다(Hänel, 1976; Kreidenweis et al., 2005; Svenningsson et al., 2006). 

      식 (1)을 이용하여 임계 과포화도와 최대 과포화도를 다시 쓰면 아래와 같다(Seinfeld and Pandis, 2006; Pruppacher and Klett, 2010; Khvorostyanov and Curry, 2014):
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      여기서 Sm은 am의 반경을 가지는 에어로졸이 활성화되어 구름방울로 성장할 수 있는 임계 과포화도를 말한다. Smax는 공기덩이가 등속단열상승 한다고 가정했을 때 가질 수 있는 최대 과포화도를 나타내며 이러한 조건하에서 활성화될 수 있는 에어로졸 입자의 최소 반지름은 ac이다. 

      중규모 대기화학모형인 WRF-Chem 모형의 에어로졸 모듈 Modal Aerosol Dynamics model for Europe/Secondary organic aerosol model (MADE/SORGAM; Ackermann et al., 1998; Schell et al., 2001)은 에어로졸의 크기별로 핵형성과 에이킨 모드(Nucleation and Aitken mode), 누적모드(accumulation mode), 그리고 거대 모드(coarse mode) 등 세 가지 모드로 분류하여 계산한다. 이와 같은 다중모드 에어로졸은 대수정규 분포(multimode lognormal distribution)를 가정하며(Von der Emde and Wacker, 1993), 구름방울로 활성화되는 에어로졸의 비율은 아래와 같이 나타낸다(Abdul-Razzak et al., 1998). 
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      여기서 N은 구름방울로 활성화된 에어로졸의 수농도를 나타내며, Nap는 에어로졸의 수농도, σap는 다중모드 분포를 가지는 에어로졸 반지름의 모드별 표준편차를 나타낸다. 

      
        2.1 OSM 방법
        단일한 화학적 조성의 에어로졸에 대한 용질효과는 식 (3)과 같이 나타내지만, 크기와 종류가 다양한 다중모드 에어로졸을 고려할 경우 크기별(모드, i) 용질효과 BiOSM은 다음과 같이 나타낼 수 있다(Abdul-Razzak and Ghan, 2000):
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        여기서 사용되는 변수는 식 (3)과 동일하며, 아래 첨자 i는 각 크기별 모드에 해당하는 변수, 그리고 j는 에어로졸 화학성분 번호를 의미한다. rij는 에어로졸 크기모드 i와 화학성분 j의 질량비를 나타낸다. 

        OSM 방법은 Bi를 직접 계산하므로 에어로졸의 화학구성에 대한 정확한 정보가 제공되어야 계산 가능하다. 따라서 에어로졸 구성성분의 농도에 따라 변하는 반트 호프 계수와 분자화학모형을 통해 얻은 삼투 계수 등 에어로졸의 물리화학적 특성을 나타내는 변수에 대한 값을 확보하는 어려움이 있으며, 복잡한 계산과정을 거쳐야 하는 어려움도 존재한다(Lyubartsev and Laaksonen, 1997; Chýlek and Wong, 1998). 

      

      
        2.2 KK 방법
        KK 방법은 OSM 방법에 비해 쾰러 방정식의 용질효과 계산이 용이하며, 에어로졸의 화학적 특성을 나타내는 값을 확보하는 것에 대한 수고로움이 적다. 즉, 용질효과 계산과정을 단순화하고자 에어로졸의 화학적 특성에 따른 유효흡습도 κ 값으로 이용하는 방법이다(Petters and Kreidenweis, 2007). κ는 에어로졸의 입자 크기별(모드별) 화학성분 혼합 비율을 이용하여 에어로졸의 흡습도를 간단히 표현하는 방법으로, 관측을 통해서도 그 값을 얻을 수 있다. 본 연구에서는 관측을 통해 얻은 κj를 이용하였으며, 주요 에어로졸의 화학성분별 κj 값은 Table 2에 정리하였다. κj를 이용하여 모드별 대표 흡습도 BiKK를 나타내면 다음과 같다:
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          Table 2. 
				
          

          
            List of aerosol hygroscopicity used in κ-Köhler experiment. 
          
          

        

        
          
            
              	　　　Chemical
              	Hygroscopicity
              	Reference
            

          
          
            	　　　SO4
            	0.50 
            	　　　Petters and Kreidenweis (2007)
          

          
            	　　　NO3
            	0.67 
            	　　　Petters and Kreidenweis (2007)
          

          
            	　　　OC
            	0.10 
            	　　　Pringle et al. (2010)
          

          
            	　　　Dust
            	0.03 
            	　　　Koehler et al. (2009)
          

          
            	　　　NaCl
            	1.10 
            	　　　Zieger et al. (2017)
          

        

        

        여기서 아래 첨자는 식 (8)에서 사용한 것과 동일하며, εij는 모드별 에어로졸 구성성분의 부피비율을 나타낸다. κj는 에어로졸 종류별 흡습도를 나타내며, 주로 각 에어로졸의 구성성분에 대한 관측 값이나 실험을 통해 측정된 값을 이용하게 된다. 입자의 크기가 동일할 경우, κj가 높을수록 CCN 으로 활성화되기 쉽다(Petters and Kreidenweis, 2007). 

        KK 방법의 경우 에어로졸의 물리화학적 특성과 관련한 변수(e.g., 반트 호프 계수, 삼투 계수, 분자량, 밀도)에 대한 정보 없이도 에어로졸의 화학성분별 흡습도와 부피비를 이용하여 모드별 대표 흡습도를 계산할 수 있다는 장점이 있다. 한 예로, 유기화합물의 경우 여러 화학종(예, fulvic acid κ = 0.067, malonic acid κ = 0.2~0.6 등 Petters and Kredenweis, 2007)의 대표성을 띄는 물리화학적 특성을 포함해야 하는데, KK 방법을 이용하게 되면 유기화합물을 대표할 수 있는 κ를 실험이나 관측을 통해 찾아냄으로써 유기화합물의 일반적인 흡습성 특성을 표현할 수 있다. 모형으로 구현해야 하는 범위가 넓어질수록 모형에 포함되는 지역의 에어로졸 화학구성에 대한 각 화학종의 물리화학적 특성 정보를 얻기 힘들다. KK 방법은 해당 지역의 관측이나 실험을 통해 얻은 κ 값을 직접 이용할 수 있기 때문에 해당 지역에만 존재하는 특정 에어로졸의 물리화학적 특성 정보가 존재하지 않는 경우에도 용질효과를 고려할 수 있어 중규모 모형이나 전 지구 모형과 같이 여러 규모의 모형에서 활용이 용이하다. 최근에는 에어로졸이 구름방울로 활성화되는 과정의 계산을 위해 에어로졸 화학적 특성의 영향을 간단하게 고려하는 KK 방법을 이용하는 추세이며, 이를 관측 및 모형 연구 등 많은 연구에도 활용하는 중이다(Kim et al., 2008; Snider and Petters, 2008; Spracklen et al., 2008; Gunthe et al., 2009; Reutter et al., 2009; Rose et al., 2010; Chang et al., 2017). 

      

    

    

  
    
      3. 실험 설계 및 자료
      본 연구에서는 구름방울 활성화 과정 모수화 방법의 차이에 따른 모형 결과의 민감도 실험을 진행하기 위해 WRF-Chem 대기화학모형(Weather Research and Forecasting model coupled with Chemistry version 3.8.1)을 이용하였다(Grell et al., 2005; Fast et al., 2006; Peckham et al., 2011). 구름방울 활성화 과정 모수화는 ARG scheme을 사용하며, CDNC 계산 시 에어로졸의 특성정보, 연직속도, 온도, 압력의 함수를 이용하기 때문에 에어로졸의 수농도, 화학성분, 크기분포에 대한 정보가 포함되어 에어로졸-구름 상호작용에 의한 효과(예, 복사수지 변화, 강수 특성, 구름 발달 특성 등)를 연구할 경우 사용하기 적합하다(Chapman et al., 2009). 구름형성과정에서 중요한 인자인 상승속도는, 아격자 규모에서의 상승속도를 나타내기 위해 정규분포를 가정한 확률밀도함수를 사용한다(Chuang et al., 1997; Ghan et al., 1997). 

      ARG scheme 내에서 용질효과를 계산하는 방법의 차이가 모형의 성능에 영향을 주는지 확인하기 위하여 삼투 계수를 이용한 OSM 실험(osmotic coefficient method experiment, OSM)과 κ를 이용하는 KK 실험(κ-Köhler method experiment, KK)을 진행하였다. 

      수치실험의 모의 영역은 남북으로는 20o~50oN, 동서로는 105o~135oE으로 동아시아 지역을 포함하며(2,700 km × 2,700 km), 18 km의 수평격자를 가진다(Fig. 1). 연직으로는 지상에서부터 100 hPa까지 50개의 층으로 구성하며, 지형추적-정역학기압 연직좌표를 이용하기 때문에 연직 격자간격은 에타 연직층(eta levels)을 사용하고, m 단위로 환산했을 때에는 50 m부터 시작하여 최대 400 m 사이의 간격을 가진다. 

      
        
        

        Fig. 1. 
				
        

        
          WRF model domain. 
        
        

        

      

      초기와 경계 조건을 생성하기 위해 사용한 자료는 National Center for Environment Prediction-Climate Forecast System Reanalysis (NCEP-CFSR) 자료로 해상도는 수평으로 0.5o × 0.5o, 연직으로 40개의 층, 6시간 간격을 가진다. 적분 수행 기간은 CCN 및 에어로졸 흡습도 관측 값이 존재하는 2015년 5월부터 6월(Kim et al., 2017) 중 하층운이 도메인 영역에서 많았던 기간인 2015년 6월 24일부터 27일까지 총 3일이다. 적분 수행 기간 동안 6시간 간격으로 재분석장을 이용한 4DDA (4 Dimensional Data Assimilation) 분석 넛징(analysis nudging) 기법을 적용하였다. 적운 모수화는 Grell 3-dimensional Ensemble Scheme (Grell and Devenyi, 2002), 미세물리 모수화는 Morrison 2-moment 방법(Morrison et al., 2009) 단파와 장파 복사 전달 과정은 Rapid and accurate Radiative Transfer Model for GCM (RRTMG; Iacono et al., 2008), 대기경계층 모수화는 Yonsei University방법(YSU scheme; Hong et al., 2006), 지면 모수화는 Unified NOAH(NCEP Oregon State University, Air Force, and Hydrologic Research Lab’s) Land Surface Model(Tewari et al., 2004)를 사용하였다(Table 3). 본 연구에서는 적운 모수화 내에서 아격자 규모 상승류에 의한 구름방울 수농도의 변화를 반영하지 않았기 때문에, 적운발생 지역에서 구름방울 수농도를 상대적으로 적게 모의할 가능성이 있어 관측 자료와 비교 시주의가 필요하다. 

      
        Table 3. 
				
        

        
          Summary of the numerical model setup.
        
        

      

      
        
          
            	　　　Physical/Chemical processes
            	Options
          

        
        
          	　　　Model/Initial Data 
          	　　　WRF-Chem V.3.8.1/NCEP CFSR (0.5o× 0.5o, 6-hourly)
        

        
          	　　　Run time 
          	　　　From 0000 UTC 24 to 0000 UTC 27 June 2015 (72 hr)
        

        
          	　　　Horizontal grid spacing/time step 
          	　　　18 km (150 × 150, 2,700 km × 2,700 km)/90 s
        

        
          	　　　Vertical level 
          	　　　50 layers (~100 hPa)
        

        
          	　　　Assimilation technique 
          	　　　Four-Dimensional Data Assimilation
        

        
          	　　　Cumulus parameterization 
          	　　　Grell 3-dimensional Ensemble Scheme
        

        
          	　　　Microphysics parameterization 
          	　　　Morrison 2-moment scheme
        

        
          	　　　Longwave and shortwave radiation 
          	　　　Rapid and accurate Radiative Transfer Model for GCM
        

        
          	　　　Land surface model 
          	　　　Unified NOAH LSM
        

        
          	　　　Gas chemistry 
          	　　　Regional Atmospheric Chemistry Mechanism 2
        

        
          	　　　Aerosol mechanism 
          	　　　MADE/SORGAM
        

        
          	　　　Anthropogenic emission data 
          	　　　EDGAR-HTAP
        

        
          	　　　Natural emission data 
          	　　　MEGAN
        

      

      

      기체상 및 에어로졸 화학 변환 과정 계산은 에어로졸의 액상 반응을 포함하는 Regional Atmospheric Chemistry Mechanism 2 (RACM2; Goliff et al., 2013)와 MADE/SORGAM (Ackermann et al., 1998; Schell et al., 2001)을 이용하였다. MADE/SORGAM은 에어로졸의 크기분포가 세 개의(핵형성 모드, 누적 모드, 그리고 거대 모드) 다중모드 대수정규분포를 가진다고 가정한다. 인위적 배출량은 Emissions Database for Global Atmospheric Research - Hemispheric Transport of Air Pollution (EDGAR-HTAP; Janssens-Maenhout et al., 2015) 자료를 이용하였으며, 자연적 배출량은 Model of Emissions of Gases and Aerosols from Nature(MEGAN; Guenther et al., 2006) 자료를 이용하였다. 

    

    

  
    
      4. 모형 결과 검증 및 토의
      NCEP과 NCAR (National Center for Atmospheric Research)에서 공동제작한 재분석장(NCEP/NCAR Reanalysis 1; Kalnay et al., 1996)을 이용하여 모형에서 산출한 기상장과 비교하였다. 또한, Moderate Resolution Imaging Spectroradiometer (MODIS/aqua) 자료를 이용하여 모형에서 산출한 액체수경로와 비교하였다. 본 연구에서 모형 결과와의 비료를 위해 사용한 일평균 재분석장 자료는 수평적으로 N96(1.25o × 1.875o 간격, 192 × 145 격자)의 분해능을 가진다. Figsure 2는 재분석장 및 OSM과 KK 실험에서 산출된 2 m 고도에서의 온도와 비습, 그리고 MODIS 위성자료와 OSM, KK 실험에서 산출된 액체수경로의 3일(2015년 6월 24일~27일) 평균 자료를 보여준다. 전반적으로, 두 실험 모두 재분석장과 유사한 기상장을 모의하였다. 온도 분포의 경우 대부분의 지역에서 재분석장과 모형에서 산출된 값이 유사하나, 중국 산둥 지방의 경우는 두 실험 모두 재분석장에 비해 2~3 K 정도 높은 값을 모의하는 경향을 보였다. 액체수경로의 경우, 위성자료와 모형에서 산출된 자료 모두 300 g m−2 이상을 보이는 지역이 동아시아지역의 동서 방향으로 분포하는 형태는 유사하지만, 위성자료에 비해 모형 결과에서 일본 및 동해지역(30o~40oN, 130oE)의 액체수경로를 과다모의함을 보였다. 하지만, OSM 실험과 KK 실험간의 차이는 미미하였다. OSM 방법과 KK 방법이 수치모형 결과에 주는 유효성을 확인하기 위하여 전 지구 대기모형과 대기화학모형이 접합된 HadGEM-UKCA (Hadley Centre Global Environmental Model-United Kingdom Chemistry and Aerosols; Mann et al., 2010; Hewitt et al., 2011)에 OSM 방법과 KK 방법을 적용시킨 결과와 위성관측자료 및 기후 자료를 비교하였다. 그 결과, OSM 방법과 KK 방법이 관측 자료와 0.8 이상의 상관관계를 가졌다. 

      
        
        

        Fig. 2. 
				
        

        
          Reanalysis and satellite (first row), OSM (osmotic equation) experiment (second row), and KK (κ-Kohler equation) experiment (third row) data for 3-day (0000 UTC 24~0000 UTC 27 June 2015) average temperature at 2 m altitude (first column, K), specific humidity at 2 m altitude (second column, g kg−1), and liquid water path (LWP) (third column, g m−2). 
        
        

        

      

      
        
        

        Fig. 3. 
				
        

        
          1-Day average precipitation (mm day−1) from TRMM satellite (first column), OSM experiment (second column), and KK experiment (third column). 
        
        

        

      

      Figsure 3은 위성 자료인 Tropical Rainfall Measuring Mission (TRMM)의 3시간 간격 강수 자료로부터 산출한 일평균 강수자료와 모형 결과이다. 25일 황해와 한반도지역(30o~40oN, 120o~130oE)을 덮는 40mm day−1 이하 강수의 공간적 분포는 TRMM 결과와 유사하나 40 mm day−1 이상의 강수는 잘 모의하지 못하였다. 26일의 경우, 위성에서 위도 33oN 부근 120oE와 130oE 사이 길게 늘어지는 강수의 형태는 모의되었으나 중국 동부 지역 40 mm day−1 이상의 강수는 잘 모의하지 못하였다. 본 연구에서 사용한 Morrison 2-moment 미세물리 모수화 방법은 에어로졸의 간접효과를 반영하며, 여러 종류 수상체의 수농도와 혼합비를 모두 고려함에 따라 강수과정의 복잡성을 표현할 수 있다는 장점이 있지만, 관측에 비해 강수를 남동쪽으로 치우치게 모의하며, 강수 강도를 약하게 모의된다는 보고가 있어 결과 해석에 주의가 필요하다(Clark et al., 2012). 위성관측 자료와 모형 결과의 차이는 위성 자료의 오차도 포함한다. TRMM 위성이 2014년부터 2016년 사이에 아시아 지역에서 40 mm day−1 이하의 강수를 과다모의 하는 경향이 있다고 보고된 바 있으며(Wang et al., 2017), 본 연구에서는 황해상에서의 강수량의 차이에 적용되었을 가능성이 있다. 

      모형이 계산한 대표 흡습도는 이전 연구에서 제시한 해양과 육지 평균값(각각 0.72 ± 0.24과 0.27 ± 0.21; Andreae and Rosenfeld, 2008; Pringle et al., 2009; Chang et al., 2017)과 유사한 값을 산출하였다. Figsure 4를 보면 해양지역에서는 OSM에서 산출한 흡습도(0.6~0.75)보다 KK 실험에서 산출한 흡습도(0.6~0.7)가 전반적으로 조금 낮은 값을 보였으며, 육지에서는 OSM 실험에서 산출한 흡습도(0.2~0.3)보다 KK 실험에서 산출한 흡습도(0.25~0.35)가 조금 높은 경향을 보인다. 에어로졸의 대표 흡습도는 서로 다른 흡습성을 가지는 화학종의 화학구성비의 영향을 받으며, 흡습성이 높은 염화나트륩이나 황산화물의 비율이 높은 경우 대표 흡습도가 높아지고, 흡습성이 낮은 일부 유기화합물이나 황사입자의 비율이 높을 경우 대표 흡습도가 낮아진다. 에어로졸의 화학구성비가 동일한 경우에도 관측된 대표 흡습도와 이론적으로 계산한 대표 흡습도가 다르게 나타날 수 있는데, 에어로졸이 용질로 작용을 할 때 실제 대기에서 나타나는 에어로졸의 화학적 특성과 이론상의 에어로졸의 화학적 특성이 다르게 나타날 수 있기 때문이다(Wex et al., 2005). Petters and Kreidenweis (2007)는 화학구성이 알려진 상황에서 관측된 κ와 이론적으로 계산된 κ 값을 비교하였는데, 황산화물이나 염화나트륨의 비율이 유기화합물보다 높은 경우(e.g., fulvic :황산화물 :염화나트륨 = 1 : 3 : 5) 이론적으로 계산한 κ 값이 관측된 κ 값보다 높게 나타났고, 유기화합물의 화학구성비가 높은 경우(e.g., adipic acid :황산화물 = 11 : 9, norpinic acid :황산화물 = 9 : 1)에는 이론적으로 계산한 κ 값이 관측된 κ 값보다 낮게 나타났다. 대체로, 해양의 경우 염화나트륨과 황산화물의 비율이 대체로 높은 편이며(Zhang et al., 2010) 육지의 경우 유기화합물의 비율이 높다(Snider et al., 2016). 이러한 선행연구 결과는 본 실험에서 나타난 KK 실험과 OSM 실험의 해양과 육지의 흡습도의 차이와도 일부 일치하는 결과이다. 

      
        
        

        Fig. 4. 
				
        

        
          Hygroscopicity parameter values from OSM experiment (a) and KK experiment (b). 
        
        

        

      

      기상조건과 에어로졸의 크기가 동일할 때 흡습도가 높은 입자의 구성 비율이 높은 경우 구름방울로 활성화되는 에어로졸의 수는 증가하며, 이는 에어로졸의 유입과 구름방울 생성이 활발한 운저고도에서 민감하게 나타난다. Figsure 5는 도메인 평균 CDNC 의 연직분포를 나타낸다. 평균 CDNC의 연직 분포는 OSM 실험과 KK 실험 모두 대체로 유사한 범위에서 나타났다. 연직 CDNC의 차이는 925 hPa부터 850 hPa 사이에서 주로 나타났으며, 해당 구간에서 두 실험 간의 CDNC 차이는 최대 2.51 cm−3 정도(이때, OSM 실험의 CDNC는 68.3 cm−3, KK 실험의 CDNC는 70.8 cm−3)로 약 5% 이내의 차이를 보였다. Figsure 6는 925 hPa에서 OSM 실험과 KK 실험 간의 평균 CDNC 차이의 수평 분포이다. 두 실험 간의 CDNC 차이는 중국 내륙 지역에서 주로 나타난다. OSM 실험보다 KK 실험이 더 높은 CDNC를 보이며 두 실험의 최대 차이를 나타내는 중국 동부지역(33.5o~34oN, 115.5o~116oE)의 평균 OSM 실험과 KK 실험의 차이 값은 −4.00 cm−3를 그 외의 지역에선 이보다 적은 차이를 보이며 연직 CDNC 분포에서 보인 차이와 유사한 결과를 나타낸다. 하지만, 해양 지역에서는 그 차이가 뚜렷하지 않았다(Fig. 6). 이는 해양 지역의 κ가 두 실험 모두 에어로졸이 구름방울로 활성화 되기에 충분히 높은 값이기 때문에 κ가 조금 더 증가한다 하더라도 CDNC 변화에 영향을 미치지 못한 것으로 추정된다. 반면, 육지에서의 CDNC의 차이는 황산화물이나 유기화합물과 같은 인류기원의 인위적 에어로졸 배출이 많았던 중국 내륙 지역에서 KK 실험이 좀 더 높은 κ 값을 산출했기 때문으로 생각되나, 차이 값은 수평과 연직 평균 CDNC 값의 5% 미만으로 미미한 수준이다. 

      
        
        

        Fig. 5. 
				
        

        
          Vertical profiles of domain averaged cloud droplet number concentration (cm−3) from OSM experiment (black solid line) and KK experiment (red dashed line). 
        
        

        

      

      
        
        

        Fig. 6. 
				
        

        
          3-Day (0000 UTC 24~0000 UTC 27 June 2015) averaged cloud droplet number concentration (cm−3) difference between OSM experiment and KK experiment at 925 hPa. 
        
        

        

      

      4DDA의 포함하지 않은 경우에도 흡습도, 평균 CDNC의 연직분포, 2 m 고도 온도의 경우 4DDA를 포함한 실험과 유사한 결과를 보였으며(본문에서는 보이지 않았음), 강수량의 경우에는 4DDA를 포함한 실험과 포함하지 않은 실험 간의 차이는 있으나 4DDA를 포함하지 않은 OSM 실험과 KK 실험 간의 차이는 미미하였다. 

    

    

  
    
      5. 요약 및 결론
      본 연구에서는 구름 형성 과정 중 에어로졸의 화학적 특성을 고려한 용질효과 계산 방법의 활용성을 검증하기 위하여 OSM과 KK 실험을 수행하였다. 두 방법으로 5가지 주요 에어로졸 화학성분을 고려하여 κ를 산출하였는데 두 실험 간의 산출된 κ 값 차이가 5% 이내로 나타났으며 이는 선행연구 결과와 유사하다(Petters and Kreidenweis, 2007; Andreae and Rosenfeld, 2008; Pringle et al., 2009; Chang et al., 2017). 두 실험에서 모의한 기상장의 경우, 유사한 분포의 지면온도와 강수량을 모의하였으며, 재분석장과도 유사한 모습을 보이며 모형 결과가 용질효과 계산방법의 차이에 대해 민감하게 변하지 않았음을 알 수 있다. 

      KK 방법은 용질효과를 계산하는데 있어서 OSM 방법에 비해 사용하는 변수를 최소화하고 계산과정을 줄임으로써 용질효과를 효율적으로 계산해낼 수 있어 기존의 OSM 방법을 대체 가능한 것으로 사료된다. 이 방법은 추후에 보다 다양한 에어로졸의 종류를 고려할 경우 매우 유용할 것이다. 특히, 유기화합물이 약 45% 정도의 비율을 차지하고 있는 동아시아 지역의 경우(Kim et al., 2017) KK 방법은 여러 캠페인을 통해 관측된 값을 직접 적용하여 지역적 특성을 고려한 구름 형성 과정 연구에도 유용하게 사용될 수 있을 것으로 기대된다. 
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