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            초록
          
        

        
          The quality of troposphere ozone in three reanalysis datasets is evaluated with long-term ozonesonde measurement at Pohang, South Korea. The Monitoring Atmospheric Composition and Climate (MACC), European Centre for Medium-Range Weather Forecasts Interim Reanalysis (ERAI) and Modern Era Retrospective-Analysis for Research and Applications version 2 (MERRA2) are particularly examined in terms of the vertical ozone structure, seasonality and long-term trend in the lower troposphere. It turns out that MACC shows the smallest biases in the ozone profile, and has realistic seasonality of lower-tropospheric ozone concentration with a maximum ozone mixing ratio in spring and early summer and minimum in winter. MERRA2 also shows reasonably small biases. However, ERAI exhibits significant biases with substantially lower ozone mixing ratio in most seasons, except in mid summer, than the observation. It even fails to reproduce the seasonal cycle of lower-tropospheric ozone concentration. This result suggests that great caution is needed when analyzing tropospheric ozone using ERAI data. It is further found that, although not statistically significant, all datasets consistently show a decreasing trend of 850-hPa ozone concentration since 2003 as in the observation.
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      1. 서 론
      대류권에는 성층권에 비해 매우 적은 양의 오존이 존재하나, 대류권 오존은 인체에 유해한 영향을 미치기 때문에 그 중요성이 대두되고 있다(Cariolle and Teyssedre, 2007). 대류권 오존은 일반적으로 20~50 ppbv의 농도를 나타내나(Monks et al., 2015), 성층권으로부터의 유입 또는 광화학 반응을 통한 생성으로 인해 100 ppbv 이상의 농도로 증가하면 인류와 지표생명체에 치명적인 영향을 줄 수 있는 대표적인 단기체류 대기오염 물질(short-lived climate pollutant)로 분류된다(Feng et al., 2008; Emberson et al., 2009; Fishman et al., 2010).

      지표 부근의 오존 농도는 인위적 배출에 따른 국지적 효과뿐만 아니라 하층 제트의 수송, 혼합층의 발달에 따른 종관 규모의 변화에 따라 크게 변화한다(Banta et al., 1998; Ancellet and Ravetta, 2005; Thompson et al., 2007). Solomon et al. (2000)은 광범위한 지역의 오존 연직 관측 자료를 이용하여 대류권 오존의 특성을 분석하고 모형 실험을 통해 고농도 오존의 발생 원인을 파악하였다. 또한 Tarasick et al. (2007)에서는 화학 모형의 예측성을 향상시키기 위해서는 정확한 오존의 연직 분포 자료를 이용하는 것이 중요함을 밝힌 바 있다. 이처럼 대류권 오존의 연직분포를 파악하는 것은 오존 수지 및 지표 고농도 사례를 이해하기 위해 매우 중요하다.

      2000년대 이후 유럽 지역에서 지표 부근의 대류권 오존이 감소하기 시작한 것과는 달리, 북아메리카 및 동아시아에서는 2000년대 이후 대류권 오존이 지속적으로 증가하는 것으로 확인되었다(Cooper et al., 2014). 특히, 동아시아에서는 대류권 오존의 급격한 증가가 보고된 바 있으나(Tanimoto et al., 2009; Parrish et al., 2012) 2000년대 이후 일본에서는 대류권 오존의 증가 경향이 둔화되고 일부는 감소하는 경향성이 나타나기도 했다(Oltmans et al., 2006). 이는 동아시아에서 대류권 오존 농도의 장기 변동성은 지역과 시기에 따라 큰 차이가 존재할 수 있음을 시사한다. 때문에 2000년대 이후 최신 오존존데 자료를 이용한 한반도 대류권 오존의 특성을 확인하는 연구가 요구된다.

      오존의 감시를 효과적으로 수행하기 위해 기상청에서는 1995년부터 존데를 이용하여 포항 지점의 오존 관측을 수행하고 있다. 포항은 존데를 이용하여 정기적으로 오존을 관측하여 장기간의 자료를 가지고 있는 한반도의 유일한 관측 지점이다. 때문에 한반도의 대류권 오존을 전 층에서 파악하기 위해 포항 오존존데 자료를 이용한 연구들이 진행되어 왔다. Kim et al. (2001)에서는 1995년부터 1999년까지 포항 오존존데 자료를 이용하여 한반도 대류권 오존의 계절별 특성을 파악하였다. 한반도의 대류권 오존은 봄철 최댓값을 갖는 뚜렷한 계절성을 지니는데, 이러한 특징은 관측 자료를 통해 동아시아 지역의 대류권 오존을 분석한 선행 연구의 결과(Monks, 2000; Wild and Akimoto, 2001; Kim et al., 2002; Pochanart et al., 2002)와도 일치한다. Kim et al. (2002)과 Kim et al. (2003)에서는 특정 기간 동안 관측한 오존 자료를 이용하여 한반도오존 증가의 원인을 종관 규모 분석을 통해 살펴보았다.

      오존의 분포와 변동성을 분석하고 예측하기 위해서는 장기간 고해상도 재분석 자료의 검증이 필수적이다. 때문에 유럽 지역을 중심으로는 대류권 오존의 관측 자료를 재분석 자료와 비교하는 연구들이 진행되어 왔다(Inness et al., 2013; Katragkou et al., 2015; Wargan et al., 2017). 특히 Katragkou et al. (2015)에서는 유럽중기예보센터(European Centre for Medium-Range Weather Forecasts Integrated Forecasting System, ECMWF)의 재분석 자료인 Monitoring Atmospheric Composition and Climate (MACC)의 연직 대류권 오존 자료를 유럽 지역의 오존존데 자료와 비교하여, 지표 부근의 오존 농도는 봄철 관측보다 높게 나타나고 여름철 낮게 나타나 최대 농도가 나타나는 계절이 관측보다 다소 늦게 나타나는 특성을 밝혔다. 그러나 아직 한반도를 중심으로 오존 관측 자료를 통해 재분석자료를 검증한 연구는 진행된 바 없다.

      이와 같이 한반도 지역의 대류권 오존에 관한 연구는 관측 자료를 기반으로 하는 사례 연구가 중점적으로 수행되어 장기간의 재분석 자료를 고려한 연구는 거의 이루어지지 않았다. 때문에 본 연구에서는 포항 오존존데 자료를 이용하여 한반도 대류권 오존의 특성을 분석하고 재분석 자료와 비교하여 검증하였다.

    

    

  
    
      2. 자료 및 분석방법
      본 연구에서는 기상청에서 제공하는 포항 지점(위도 36.03oN, 경도 129.38oE)의 오존존데 관측 자료를 이용하였다. 이 관측 자료는 포항 기상대에서 1995년부터 존데를 이용하여 관측된 연직 오존 농도 자료로, 월 1~4회, 약 100~130분 동안 1~5초 간격으로 관측한다. 이 중 2003년부터 2012년까지의 자료를 사용하였으며, 재분석 자료와의 비교를 위해 월 1~4회 관측된 자료를 각 월별로 결측 값을 제외하고 평균하여 월평균 값을 계산하였다. 연직 층은 재분석 자료와 동일하게 1000 hPa부터 200 hPa까지 10개의 층으로 내삽하여 비교하였다.

      재분석 자료는 MACC (Inness et al., 2013), European Centre for Medium-Range Weather Forecasts Interim Reanalysis (ERAI, Dee et al., 2011), 그리고 Modern-Era Retrospective analysis for Research and Applications, Version 2 (MERRA2, Gelaro et al., 2017)를 이용하여 분석하였다(Table 1). ECMWF Integrated Forecast System (IFS)에서 생산되는 재분석 자료인 MACC은 화학 수송 모델인 Model for Ozone And Related Tracers, version 3 (MOZART-3, Stain et al., 2012)이 결합되어 있어 오존, 일산화탄소, 산화질소, 포름알데히드의 생성과 소멸 과정을 반영한다(Flemming et al., 2009). 이외에도 에어로졸, 온실 기체 자료 또한 자료동화에 사용되지만 대류권 오존 자료는 사용되지 않으며, 대류권 오존은 성층권 오존과 오존 전량을 이용하여 계산한다. 마찬가지로 ECMWF IFS에서 생산되는 재분석 자료인 ERAI은 오존 전량으로부터 기온, 성층권의 염소 농도를 고려하여 연직 오존 혼합비를 추정하는 오존 선형 광화학 모수화 방법(Cariolle and Déqué, 1986; Cariolle and Teyssedre, 2007)을 이용하여 계산한 후, 관측 자료를 이용하여 자료동화한다(Dethof and Hólm, 2004). 이 오존 방정식은 광화학 모델을 이용하여 위도, 기압, 계절을 고려한 연직 오존혼합비를 선형적으로 추정하며, 식에서 이용하는 성층권의 염소량은 관측값의 경년 변동만을 고려한다. 미국항공우주국(The National Aeronautics and Space Administration, NASA)의 Goddard Earth Observing System (GEOS)에서 생산되는 재분석 자료인 MERRA2는 관측 자료와 위성 자료의 오존 전량과 연직 오존혼합비를 이용하여 자료동화한다. 특히 2004년 10월을 기점으로 Solar Backscatter Ultraviolet Radiometer (SBUV) 자료에 의존하던 오존의 동화 과정에 Aura 위성의 Ozone Monitoring Instrument (OMI)와 Microwave Lim Sounder (MLS) 관측 자료가 추가되면서 대류권 오존 자료가 개선된 바 있다(Wargan et al., 2017). 모든 재분석 자료의 자료 동화에 사용된 관측 기기 및 자료 형태는 기간에 따라 상이하다(Dragani, 2010; Inness et al., 2013; Wargan et al., 2017).

      
        Table 1. 
				
        

        
          Summary of reanalyses.
        
        

      

      
        
          
            	
            	MACC
            	ERAI
            	MERRA2
          

        
        
          	System
          	ECMWF Integrated Forecast System (IFS)
          	ECMWF Integrated Forecast System (IFS)
          	Goddard Earth Observing System (GEOS)
        

        
          	Resolution
          	T255, L60
          	T255, L60
          	0.5o × 0.625o, L72
        

        
          	Reference
          	
            
              Inness et al. (2013)
            
          
          	
            
              Dee et al. (2011)
            
          
          	
            
              Gelaro et al. (2017)
            
          
        

      

      

      모든 재분석 자료는 월평균 자료를 사용하였으며, 수평 해상도 위경도 1.5o로 선형 내삽하였고, 세 재분석 자료가 공동으로 포함하는 22개 층 중 1000~200 hPa에 해당하는 연직 10개 층을 분석에 이용하였다. 포항 지점(36.03oN, 129.38oE)의 대류권 오존을 분석하기 위하여 각 모형 자료에서 가장 가까운 격자인 위도 36oN, 경도 129oE에 해당하는 격자의 자료를 이용하였다. 해당 1개의 격자(위도 36oN, 경도 129oE)뿐만 아니라 위경도 방향으로 총 2개 혹은 4개의 격자 자료를 이용하여 분석하였을 때에도 결과는 유사하였다(결과 나타내지 않음). 이는 존데 자료의 관측 기기의 상승에 따른 이류에 의한 영향을 고려하여도 결과가 크게 달라지지 않음을 시사한다. 분석 기간은 MACC에서 제공하는 자료 기간인 2003~2012년(10년)을 중심으로 분석하였다.

    

    

  
    
      3. 결 과
      재분석 자료의 오차를 알아보기 위해 2003~2012년의 관측 자료와의 월별 상대 오차를 분석하였다(Fig. 1). 관측이 이루어지지 않아 월 평균값의 계산이 불가능한 기간의 값과 MERRA2 1000 hPa의 missing 값은 회색 음영으로 표기하였다. 각 층에서의 연평균 및 계절평균 오차를 Table 2에 나타내었다. 모든 재분석 자료에서 관측 자료보다 낮은 오존 농도가 나타나며, 특히 MACC은 모든 층과 분석 기간에 대해 평균 −1.9%의 오차를 나타내어 가장 작은 오차를 보였다. 평균 오차는 ERAI에서 크게 나타났는데, 특히 700 hPa 이하의 대류권 하부 1~3월의 오차가 −50% 이상으로 가장 크게 나타났다(Table 2). ERAI의 연직 오존량은 예단 방정식(Cariolle and Teyssedre, 2007)을 통해 추정되기 때문에 타 재분석 자료보다 큰 오차를 나타낸 것으로 보인다. MERRA2는 모든 층과 분석 기간에 대해 전반적으로 음의 오차를 나타냈으며 평균 오차는 −8.8%로 나타났다.

      
        
        

        Fig. 1. 
				
        

        
          Time series of monthly-mean ozone mixing ratio bias (in %) as a function of pressure: (top) MACC, (middle) ERAI and (bottom) MERRA2. Grey shading denotes missing values.
        
        

        

      

      
        Table 2. 
				
        

        
          Ozone mixing ratio biases (in %) in MACC, ERAI, and MERRA2 reanalysis datasets compared to the observation data for annual-mean (ANN), March-to-May (MAM), June-to-August (JJA), September-to-November (SON), and December-to-February (DJF).
        
        

      

      
        
          
            	
            	
            	200 hPa
            	300 hPa
            	500 hPa
            	700 hPa
            	850 hPa
            	925 hPa
            	1000 hPa
          

        
        
          	MACC
          	ANN
          	−6.26
          	8.75
          	−0.65
          	−1.33
          	−0.88
          	1.22
          	−24.14
        

        
          	MAM
          	−11.90
          	18.93
          	−0.69
          	−7.18
          	−11.33
          	−9.82
          	−38.91
        

        
          	JJA
          	−3.39
          	−6.75
          	−11.02
          	−3.05
          	2.33
          	13.00
          	17.98
        

        
          	SON
          	−1.79
          	4.43
          	−0.85
          	1.04
          	2.47
          	5.79
          	−27.49
        

        
          	DJF
          	−7.26
          	17.11
          	9.99
          	4.58
          	5.15
          	0.81
          	−38.03
        

        
          	ERAI
          	ANN
          	−10.94
          	−7.30
          	−26.46
          	−25.44
          	−36.12
          	−43.20
          	−62.07
        

        
          	MAM
          	−20.08
          	−6.10
          	−38.99
          	−50.32
          	−59.53
          	−63.52
          	−76.87
        

        
          	JJA
          	0.85
          	−9.80
          	−13.52
          	16.33
          	2.56
          	−11.36
          	−50.52
        

        
          	SON
          	2.18
          	−0.08
          	−11.62
          	−7.27
          	−14.71
          	−22.20
          	−53.48
        

        
          	DJF
          	−25.56
          	−13.37
          	−40.13
          	−57.38
          	−62.37
          	−62.58
          	−63.45
        

        
          	MERRA2
          	ANN
          	2.18
          	−1.74
          	−15.88
          	−13.62
          	−15.62
          	−14.46
          	-
        

        
          	MAM
          	−6.16
          	3.22
          	−15.63
          	−17.29
          	−24.58
          	−23.67
          	-
        

        
          	JJA
          	1.82
          	−12.25
          	−20.51
          	−7.05
          	−11.96
          	−12.24
          	-
        

        
          	SON
          	12.67
          	−3.29
          	−18.00
          	−16.49
          	−17.88
          	−17.00
          	-
        

        
          	DJF
          	1.43
          	4.75
          	−9.40
          	−13.20
          	−6.75
          	−3.55
          	-
        

      

      

      포항 지역 오존의 연직 분포의 계절 변동성은 Fig. 2에서 확인할 수 있다. 관측 자료에서 포항의 대류권 오존 농도는 봄철에 최댓값을 나타내며, 지표 부근에서는 5월을 중심으로 고농도의 오존이 확인되었다. 계절에 따른 오존 농도의 변동성이 뚜렷한 대류권 상부에서는 모든 재분석 자료가 관측 자료와 유사한 형태를 보이지만 대류권 하부의 변동성은 자료에 따라 매우 다르게 나타났다. 모든 층에서 봄철 최대 농도가 나타나는 관측 자료와는 달리, ERAI의 오존 농도는 대류권 중층 이하에서는 여름철에 최대의 농도를 나타냈다.

      
        
        

        Fig. 2. 
				
        

        
          Seasonal cycle of ozone mixing ratio profile in observation, MACC, ERAI and MERRA2 for the period of 2003~2012.
        
        

        

      

      대류권 하부의 오존을 자세히 살펴보기 위해, 지표 부근인 850 hPa의 계절 변동성을 분석하였다(Fig. 3). 자료별 각 월의 평균값에 대한 10년간의 표준편차를 에러 바(error bar) 형태로 Fig. 3에 표기하였다. 포항의 대류권 오존은 봄철에 최대 농도가 나타나고 봄, 가을철에 농도가 높으며 여름, 겨울철에 농도가 낮은 특징을 나타냈다. 여름철 대류권 하부의 오존 농도는 높은 일사량에도 불구하고 낮은 농도를 보이는데, 이는 주로 여름철 구름과 강우로 인한 것으로 알려져 있다(Luo et al., 2000; Lin et al., 2009; Zhao et al., 2010). MACC은 ERAI, MERRA2와 비교하여 관측과 유사한 계절 변동을 나타냈다. 관측 자료는 5월에 오존 농도의 최댓값을 보인 것과는 달리 MACC의 최댓값은 6월에 나타났으나 이를 제외한 모든 계절에서는 관측 자료와 유사한 오존 농도를 나타냈다. MERRA2는 겨울철의 오존 농도를 제외한 포항 대류권 오존의 계절 변화를 나타내지 못하였다. 특히 ERAI의 대류권 하부 오존 농도는 여름철에 가장 높게 나타나 관측이나 타 재분석 자료들과는 전혀 다른 계절적 변화 양상을 보이며 대류권 오존의 변동성을 현실적으로 나타내지 못하는 한계를 보인다(Dragani, 2011). 각 자료별 표준편차를 살펴보면, 관측 자료에서 여름철 변동폭이 가장 크게 나타나며 ERAI은 다른 자료들에 비해 여름, 가을철 변동폭이 크고, MERRA2는 계절에 관계없이 작은 변동폭을 나타냈다. 이러한 오존 농도의 전반적인 자료별 특징은 850 hPa뿐만 아니라 700 hPa, 925 hPa 등 대류권 중하부에서 동일하게 나타났다(자료 나타내지 않음).

      
        
        

        Fig. 3. 
				
        

        
          Seasonal cycle of 850-hPa ozone mixing ratio in observation (black), MACC (red), ERAI (green) and MERRA2 (blue) for the period of 2003~2012. The error bar indicates one standard deviation on interannual time scale.
        
        

        

      

      Figure 4에서는 포항의 연도별 연직 오존 분포를 통해, 2003~2012년(10년) 동안의 오존의 연직 구조 변화를 확인하였다. 관측 자료와 모든 재분석 자료에서 대류권 상부의 오존 농도는 뚜렷한 경향성을 보이지 않았으나(Fig. 4a), 대류권 하부에서는 감소 경향이 나타났다(Fig. 4b). MACC은 모든 기간에서 1000 hPa부터 925 hPa까지 급격하게 오존 농도가 증가하는 특징이 나타났는데, 이러한 특징은 선행 연구와 유사한 결과이며 대기 경계층 부근에서의 오존의 유입과 혼합과정에 대한 개선의 필요성이 확인된 바 있다(Katragkou et al., 2015).

      
        
        

        Fig. 4. 
				
        

        
          Vertical profile of annual-mean ozone mixing ratio in observation, MACC, ERAI and MERRA2: (top) upper troposphere from 400 hPa to 200 hPa and (bottom) lower troposphere from 1000 hPa to 400 hPa. Each year is denoted with a different color.
        
        

        

      

      Figure 5에서는 포항의 지표 부근인 850 hPa 오존의 변화 경향성을 확인하였다. 관측 자료는 85.4%의 유의수준에서 6.4 ppbv/decade의 감소 경향성을 보였고, 재분석 자료는 3.4~4.9 ppbv/decade의 감소 경향성을 나타내고 있어, 모든 자료에서 2003~2012년의 오존농도는 감소하고 있음을 보여준다. 이는 2000년대 이후 일본 지역에서 대류권 오존의 증가 경향이 둔화되고 감소하는 경향성이 보인다는 선행 연구의 결과와 일치한다(Oltmans et al., 2006). 단, 본 연구에서 주목한 기간인 2003~2012년에는 MACC은 83.2%, ERAI는 57.8%, MERRA2는 93.6%의 유의수준을 나타내어 감소 경향이 통계적으로 유의하지 않았다.

      
        
        

        Fig. 5. 
				
        

        
          Time series of monthly-mean ozone mixing ratio at 850 hPa (solid lines) and their linear trends (dashed lines) in observation (black), MACC (red), ERAI (green) and MERRA2 (blue). The number in the parenthesis denotes the trend in ppbv per decade.
        
        

        

      

    

    

  
    
      4. 결론 및 토의
      본 연구는 포항 오존존데 자료를 이용하여 한반도 오존의 연직 분포를 확인하고 계절 특성과 장기 변동성을 분석하였다. 또한 최신 재분석 자료인 MACC, ERAI, MERRA2에서 나타나는 포항 지역 오존의 특성을 관측 자료와 비교하여 검증하였다.

      2003~2012년의 포항 지역 재분석 자료의 오차는 MACC에서 가장 작게 나타났고, ERAI에서 가장 크게 나타났으며, 특히 ERAI에서 대류권 하부의 오존 농도가 관측보다 낮게 나타났다. 포항의 오존존데 자료는 대류권 전 층에서 봄철(3~5월) 최대, 겨울철(11~1월) 최소 농도를 갖는 계절 특성을 보였다. 재분석 자료 중 MACC이 가장 관측 자료와 유사한 계절성을 보였으며 ERAI은 포항의 대류권 오존 계절성을 거의 나타내지 못했다. MERRA2는 관측 자료와 유사한 계절성을 보였으나 계절에 따른 대류권 오존의 변동성이 관측 자료보다 작았다. 2003~2012년(10년) 동안 대류권 오존은 상부보다 하부에서 감소 경향이 두드러졌으며, 포항의 대류권 하부의 오존 농도는 관측과 모든 재분석 자료에서 점차 감소하는 것으로 나타났다.

      최근 동아시아 지역에서 유의미한 수준의 대류권 오존 증가가 확인된 선행 연구와는 달리, 본 연구에서는 오존의 감소 경향을 확인하였으나 관측 자료 및 모든 재분석 자료에서 유의한 결과는 나타나지 않았다. 때문에 보다 장기간 자료를 분석하여 대류권 오존의 경향성을 파악할 것이 요구된다. 또한, 앞서 일본 지역의 대류권 오존에 관한 선행 연구에서는 본 연구와 같이 대류권 오존의 감소를 확인한 바 있다(Oltmans et al., 2006). 이는 동아시아에서 대류권 오존의 경향성이 지역에 따라 달라질 수 있음을 암시한다. 때문에 대류권 오존의 감소가 한반도에 국한된 현상인지를 확인하기 위해 향후 분석 영역을 동아시아로 확장하여 연구를 수행할 필요가 있다. 이를 통해, 보다 명확한 한반도와 동아시아의 대류권 오존의 특성을 파악할 수 있을 것으로 보인다.
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