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            초록
          
        

        
          The importance of ozone monitoring has been growing due to the polar ozone depletion and increasing tropospheric ozone concentration over many Asian countries, including South Korea. In-situ measurement of the vertical ozone structure has advantages for ozone research, but observations are not sufficient. In this study, ozonesonde measurements were performed from October to November in Yongin during the GMAP (The GEMS Map of Air Pollution) 2021 campaign. The procedure for ozonesonde preparation and initial analysis of the observed ozone profile are documented. The observed ozone concentrations are in good agreement with previous studies in the troposphere, and they capture the stratospheric ozone distribution as well, including stratosphere-troposphere exchange event. These balloon-borne in situ measurements can contribute to the evaluation of remote sensing measurements such as Geostationary Environment Monitoring Spectrometer (GEMS). This document focuses on providing essential information of ozonesonde preparation and measurement for domestic researchers.

        

      

      
        Keywords: 
Balloon-borne measurement, Ozonesonde, Ozone profile, Satellite validation, Yongin

      

    

    

  
    
      1. 서 론
      대기 중 오존은 크게 대류권과 성층권 오존으로 구분하며 위치하는 고도에 따라 그 중요성과 영향이 다르다. 일반적으로 성층권 오존은 우주로부터 유입되는 유해 자외선을 흡수 차단하여 생태계를 보호하는 긍정적인 영향을 미치므로 보존해야 할 대상이지만(e.g., Chipperfield et al., 2015), 대류권 오존은 그 자체가 가진 높은 화학적 반응성으로 인해 인간을 포함한 동물의 호흡기 및 피부질환, 농작물을 포함한 식물의 세포 파괴 등과 같은 부정적인 영향을 주기 때문에 감축의 대상이 된다(e.g., Mills et al., 2018). 대류권과 성층권의 오존은 생성 및 수송과 관련된 기작도 다른 특성을 보이는데, 성층권 오존의 경우 주로 적도지역의 강한 태양복사에 의해 촉진되는 광화학 반응으로 생성된 오존이 성층권의 대규모 순환인 브루어-돕슨 순환(Brewer-Dobson Circulation; Brewer 1949; Dobson 1956)에 의해 전구로 퍼져나가는 과정을 기본으로 하는 반면(Butchart, 2014), 대류권 오존의 경우 인간 활동에 의해 배출된 질소산화물(Nitrogen oxides)과 인위적/자연적으로 배출된 휘발성 유기화합물(Volatile organic compounds, VOC)이 공기 중에서 광화학 작용을 거친 결과로 생성되는 특징을 가진다(e.g., Wang et al., 2018). 이렇게 대류권과 성층권의 오존은 서로 다른 차이를 보임에도 불구하고 인간 활동에 다양한 영향을 미친다는 점에서 같이 모니터링하고 연구할 필요가 있다.

      대류권과 성층권의 오존은 대류권계면 주변의 역학적인 순환에 의해서 서로 교환되기도 하는데, 대류권 상부와 성층권 하부의 오존 농도 차이가 매우 크므로 이러한 성층권-대류권의 물질 교환(Stratrosphere-troposphere exchange, 이하 STE)은 대류권과 성층권 하부의 오존 분포 및 관련된 복사강제력에 큰 영향을 미친다(Holton et al., 1995; Stohl et al., 2003, Choi and Kim, 2010). 이러한 STE 과정은 중위도 제트류 변동, 로스비파의 쇄파(wave breaking), 동아시아 여름 몬순의 활동성과 같은 대기 역학 및 대기 순환장 변동과 깊이 관련되어 있어 자세한 연구가 필요하다(e.g., Park et al., 2012). 최근 적도 대류권계면으로 수송되는 중위도의 오존이 강한 온실 기체인 성층권 수증기에도 영향을 미칠 수 있음을 보이는 연구논문들이 다수 출판되어, 오존의 3차원적인 공간 분포는 기후변화 문제의 연구에도 중요한 주제가 되었다(Stolarski et al., 2014; Randel and Jensen 2013; Oh et al., 2018).

      성층권과 대류권 오존의 연직구조를 동시에 측정하여 살펴볼 수 있는 가장 대표적인 방식은 오존존데(Ozonesonde)를 이용한 관측이다. 오존존데는 관측용 풍선을 이용하여 온/습도 및 바람 관측을 수행하는 라디오존데(Radiosonde)와 오존 측정 센서를 결합하여 오존의 연직 관측을 가능하게 하는 기구로서 높은 정확도와 해상도로 오존 연직 분포를 산출하기 때문에, 해당 관측 결과는 대기 중 오존의 시공간적특성을 연구하는데 중요하게 활용될 뿐만 아니라 위성 및 모델 자료를 산출하고 검증하는 기반 자료로 활용된다. 이러한 중요성에 의해 WMO/GAW Global Ozone Monitoring Network, SHADOZ (Southern Hemisphere ADditional OZonesondes; Thompson et al., 2017)와 같은 전지구적 오존존데 관측 네트워크를 유지 운영하려는 노력이 진행되고 있다(GCOS AOPC-XIII, 2007; Thompson et al., 2021). 이 밖에도 상시 관측이 쉽지 않은 지역 또는 특정 현상의 이해를 위한 캠페인을 통해 정해진 기간 동안 오존존데 관측을 집중적으로 수행 후 오존의 연직 분포 정보를 얻기도 한다(e.g., Newman et al., 2002; Boxe et al., 2010; Tarasick et al., 2019). 성층권 오존홀 문제가 가장 심각한 남극에서는 혹한의 환경에도 불구하고 1980년대부터 지속적인 오존존데 관측을 수행(Hofmann et al., 2009)해왔을 정도로 오존존데 관측은 대기 종 오존 모니터링에 큰 가치를 가진다.

      이런 중요성에도 불구하고 국내에서 오존존데 관측은 크게 활성화되지 못한 상황이다. 현재 한국에서 상시로 오존존데 관측을 수행하는 곳은 포항 기상대 한곳이 존재하며 1990년대부터 현재까지 약 주1회의 간격으로 지난 30년 간 관측을 수행해 왔으며, 과학적 가치가 높은 오존 연직 분포 자료가 약 30년 간 축적되어 있다. 포항 오존존데 자료를 통해 한반도 상공의 성층권(Kim et al., 2000; Shin et al., 2020) 및 대류권 오존(Kim et al., 2001; 2003) 연직 구조가 분석되었으며, 한반도 상공 대류권계면 부근에서 발생하는 오존의 성층권-대류권 교환 작용에 대한 연구도 수행되어 왔다(e.g., Hwang et al., 2007; Park et al., 2012). 최근에는 포항 오존존데 자료가 재분석 자료의 검증을 위한 기준값(Park et al., 2019; Park et al., 2020) 및 위성 오존 연직 분포 산출을 위한 초기값으로 이용되면서(Bak et al., 2019) 그 가치가 더 높아지고 있다. 이에 국내에서 다양한 지역에서 추가적인 오존존데 관측 필요성이 높아지고 있는 상황이나 2016년 한-미 대기질 공동 관측(KOREA-US air quality, 이하 KORUS-AQ) 캠페인 시기 미국 NASA 연구팀에 의해 두 달 간 이루어진 집중 관측(Crawford et al., 2021) 이후로는 특별한 관측 활동이 이어지지 못한 실정이다.

      본 연구 논문은 2021년 가을 용인 지역에서 수행된 10회의 오존존데 관측 결과를 정리한 내용을 담고 있으며, 향후 지속적인 오존존데 관측의 기반을 마련하기 위한 기술 노트의 성격을 가진다. 대학 또는 연구기관에 소속된 소그룹의 연구팀이 오존존데 관측을 준비하고 진행해 온 내용을 기록하여 향후 여러 지역에서 잠재적으로 수행될 수 있는 오존존데 관측 연구에 기초 정보를 제공하고자 한다. 동시에 2021년 가을 관측 결과를 통해 용인 지역 오존의 연직 분포 특성에 대한, 아직까지 크게 분석되지 못한 부분의 분석 결과도 공유하고자 한다. 2장에서는 오존존데 관측을 준비하는 과정에 대해 상세하게 서술하였으며 3장에서는 관측 지점 및 관측 상황에 대한 정보를, 4장에서는 관측 결과에 대한 간단한 자료 분석을 제시하였다. 본 연구의 요약 및 결론은 5장에 정리하였다.

    

    

  
    
      2. 방 법
      본 연구에서 수행한 오존존데 관측의 준비 과정을 이 장에서 제시하고자 한다. 이 내용들은 관측을 일관성 있게 진행하기 위해 적용되어야 할 절차로서 핵심적인 과정은 WMO (World Meteorological Organization)의 ASOPOS (Assessment of Standard Operating Procedures for OzoneSonde, GAW Report #201; Smit et al., 2014)에서 제안되는 내용들을 토대로 본 연구 환경에 맞게 적용되었으며, 실제 준비 및 관측에서 발생했던 불확실한 부분은 NASA (National Aeronautics and Space Administration) SHADOZ 오존존데 연구팀과의 협업을 통하여 확인하면서 전체 관측 준비 과정을 구축하였다.

      오존존데는 오존을 관측하는 방식에 따라 ECC (Electrochemical Concentration Cell; Komhyr, 1969), BM (Brewer-Mast; Brewer and Milford, 1960), KC96 (Kobayashi and Toyama, 1966)으로 나눌 수 있으며, WMO/GAW 오존 관측 네트워크를 구성하는 관측소에서 가장 많이 사용되는 ECC 오존존데를 사용하였다. 또한 ECC 오존존데는 사용되는 시약에 따라 오존의 검출 결과가 달라지므로, 제조사에 맞는 용액을 사용하여야 한다(Smit et al., 2007). ASOPOS에서는 Science Pump Corporation사의 SPC-6A 오존존데에는 1.0% KI Full buffer 용액을, ENSCI사의 Model 2Z 오존존데는 0.5% KI Half buffer 용액을 사용하도록 권고하고 있다. 본 실험에서는 ENSCI사의 Model 2Z오존존데를 사용하였으며, NASA 오존존데 연구팀에서 사용하는 0.5% KI Half buffer 제조 방법을 따라 준비된 용액을 사용하였다(EN-SCI Corporation, 1996).

      기본적으로 연구를 위해 비양하는 오존존데는 비양전 사전 준비 절차를 3단계에 걸쳐 수행하게 되는데, 매번 비양할 때 반복하는 절차를 최대한 동일한 조건에서 같은 방식으로 수행하는 것이 양질의 자료를 확보하는데 중요한 요소이다. 우선 비양일로부터 최소 10-14일 전에 초기화 준비 과정(initial preparation)을 진행하고, 3-7일 전에 중간 준비 과정(mid preparation)을 수행한 다음 비양 당일 최종 준비 과정(final preparation)을 거치면서 마무리된다. 다만 기상 조건 및 연구 환경 따라 관측 수행 일정이 급작스럽게 정해지는 경우에는 2주 정도의 준비 시간이 확보되지 않는 경우가 생길 수 있다. 중간 준비 과정의 경우 최종 준비 과정의 초반부와 동일하여, 최종 준비 과정의 일부로 생각할 수 있기에 이런 긴급한 경우에는 불가피하게 중간 과정을 생략하고 초기화 이후 바로 최종 준비과정을 진행하게 되지만 매 관측에 활용되는 오존센서의 특성을 파악하고 반응성을 높이기 위해서는 최대한 전체 3단계의 준비과정을 이행하는 것을 권장한다. 모든 과정에서 나온 값들은 작업기록지(checklist)에 기록하게 되며 이 내용 역시 향후 관측이 마무리된 이후 오존 관측값을 검증, 해석하는 과정에서 중요한 참고자료로 활용된다.

      오존존데 준비과정에는 다양한 농도의 오존발생 및 μA 이하의 단위로 오존센서 전류를 측정할 수 있는 장비를 구축하여야 한다. 해당 장비를 활용하여 각 절차별로 대략 1-2시간가량의 준비과정이 요구되는데 본 연구에서는 평균적으로 초기화 과정에서 ~2시간, 중간 준비 과정에서 ~1시간, 최종 준비 과정에서 ~1.5시간 정도 소요됨을 확인하였다. 모든 과정은 오존 시약 교체 후 센서의 반응속도를 측정하는 부분을 공통적으로 포함한다. 지금까지 언급한 오존존데 준비 과정을 수행하기 위한 실험 장비 및 준비 상황 예시는 Fig. 1과 같이 요약된다.

      
        
        

        Fig. 1. 
				
        

        
          An example setting showing the initial preparation of ozonesonde.
        
        

        

      

      
        2.1 비양 사전 작업
        우선적으로 오존존데 관측 자료를 전달받기 위한 지상 수신 장치를 설치해야 한다. 지상 수신 장비는 크게 내부에 설치하여 수신된 오존존데 신호를 물리적인 값으로 변환해주는 수신부(receiver)와 외부에 설치하여 오존존데로부터 발송되는 신호를 증폭해주는 안테나(antenna) 장비로 구분할 수 있다. 안테나의 종류는 크게 지향성 안테나(e.g., Yagi antenna)와 무지향성(e.g., helical antenna)로 나뉘며 무지향성 안테나의 경우 존데의 이동방향을 신경 쓰지 않아도 되는 편리함이 있으나 수신율의 측면에서는 지향성 안테나의 성능이 더 우수하다. 관측 여건이 좋을 경우 두 가지 안테나를 동시에 운영하는 것이 가장 좋으나 전파통신 여건이 좋지 않은 상황에서는 지향성 안테나를 활용하는 것이 자료의 손실을 줄일 수 있는 방안이다. 본 연구에서는 두 장비를 모두 운영하여 관측자료를 최대한 확보하는데 주력하였다.

        지상 장비에 의해서 수신된 오존존데의 신호는 NOAA/GML (National Oceanic and Atmospheric Administration/Global Monitoring Laboratory)에서 고층관측자료 송수신을 지원하기위해 개발한 Skysonde server 및 Skysonde client 소프트웨어에 의해서 저장되어 물리적인 값으로 변환되므로 이 두 프로그램을 미리 컴퓨터에 설치하여 성능 확인을 해두어야 한다. 일차적으로 Skysonde server 상에서 송수신에 필요한 주파수 대역을(일반적으로 401-405 MHz 대역의 주파수를 활용) 오존존데의 자료 송신에 활용되는 라디오존데 설정에 맞추어 압력, 온도, 습도와 GPS에 의한 위치신호, 그리고 오존존데 관측값의 신호를 전달받는다. 이렇게 Skysonde server에 의해 처리된 신호는 Skysonde client에 입력되어 물리적인 값으로 변환된 후 초기 관측값으로 제공된다. 또한 Skysonde client는 오존존데 관측 중 자료표출, 실시간 위치 및 추정되는 낙하지점 등 자세한 실시간 정보를 제공하므로 관측 상황을 점검하는데 유용하다.

      

      
        2.2 초기화 준비 과정
        오존존데 센서는 화학적 농도 측정 방법을 활용하므로 초기화가 필요하며 초기화 준비 과정은 비양 2주 전에 다음 단계들을 순차적으로 진행하는 방식으로 이루어진다(Smit et al., 2014).

        
          	(1) 오존존데 테스트 장비의 ‘No ozone’ 포트에 오존존데의 흡기구(inlet)을 삽입하여 오존이 없는 공기를 10분간 주입한 후 오존존데 펌프의 전류 및 유출/유입 압력을 측정하여 기록.


          	(2) 높은 오존 농도의 공기를 ‘High ozone’ 포트를 통해 30분간 주입.


          	(3) 다시 오존이 없는 공기를 5분간 주입.


          	(4) 오존존데 센서에 주사기를 이용하여 환원극 용액 3 ml를 먼저 주입하고 2-5분 후 산화극 용액 1.5 ml 주입. 주사기는 환원극, 산화극을 구분하여 사용하며 사용 후 증류수에 세척하여 보관. 환원극, 산화극 용액은 NASA 오존존데 연구팀에서 사용하는 0 .5% KI Half buffer 제조 방법을 따라 준비함(EN-SCI Corporation, 1996).


          	(5) 이후 오존이 없는 공기를 30분간 추가 주입.


          	(6) 오존이 없는 공기 30분 주입 후의 오존 센서 전류를 측정하여 기록.


          	(7) UV 램프의 강도 조절을 통해 중간 오존 농도의 공기를 주입하여 오존센서의 전류량을 5 μA 수준으로 맞춘 후 10분간 평형 유지.


          	(8) UV 램프를 끄고 다시 오존이 없는 공기를 주입하기 시작하여 4 μA에서 1.5 μA로 오존센서의 전류량이 감소하는 반응시간을 측정.


          	(9) 오존이 없는 공기를 10분간 주입 후 오존센서의 전류량을 측정.


          	(10) 오존센서 단자를 단락 후 오존센서를 저장.


        

        참고로 오존존데의 초기화를 위해서는 원하는 만큼의 오존을 생성하고 오존존데의 미세전류를 측정할 수 있는 오존존데 전용 테스트 장비(Ozone Testing Unit)가 필요하다(Fig. 1 참조).

      

      
        2.3 중간 준비 과정
        중간 준비 과정은 비양 4-7일 전에 수행하며 다음과 같은 6단계로 구성된다. 이 과정은 비양 전 최종준비 과정에서도 반복되는 절차이고 기상 조건 등에 의해 오존존데 비양이 1주 이상 연기될 경우 다시 반복해야 한다. 참고로 필수 절차는 아니고 현업을 위한 관측에서는 생략되는 경우가 많으나, 비양 전에 개별 오존센서의 특성을 이해하고 관측자료의 신뢰도를 높이는데 도움이 되는 과정이다.

        
          	(1) 초기화 준비과정에서 사용되었던 오존센서 용액의 교체.


          	(2) 오존이 없는 공기를 10분 주입 후 오존센서의 전류 측정.


          	(3) 중간 오존 농도의 공기 주입을 통해 오존센서의 전류량을 5 μA 수준으로 맞춘 후 10분간 평형유지.


          	(4) 오존이 없는 공기를 주입하기 시작하여 4 μA에서 1.5 μA로 오존센서의 전류량이 감소하는 반응시간 측정.


          	(5) 오존이 없는 공기 10분간 주입 후 전류 측정.


          	(6) 오존센서 단자를 단락시킨 후 보관.


        

      

      
        2.4 비양 전 최종 준비 과정
        비양 전의 최종 준비과정은 중간 준비 과정과 유사하게 용액의 교체 후 오존센서의 반응속도 테스트를 그대로 진행한 후에 추가적으로 발견되는 정보들을 기록해 둔다. 최종과정에서 기록되는 배경전류(IB)는 오존존데 센서에 오존이 없다고 가정하고 측정한 전류를 의미하며, 오존이 낮은 대기경계층이나 대류권 상부의 불확실성에 크게 기여하는 변수 중 하나로 알려져 있다(Tarasick et al., 2021). 최종 준비 과정을 진행하면서 배경전류를 여러 번 측정하며 오존을 주입하기 전에 측정한 전류값을 I B0, 오존센서 반응속도 측정 후에 10분간 오존이 없는 공기를 주입하여 측정한 전류값을 I B1로 명명한다. 일반적으로 0.1 μA는 지상에서 3-4 ppbv의 오존 혼합비에 해당하는 신호이다. 이후 관측 시 외부 공기를 빨아들이는 오존존데 펌프의 유량을 정확히 측정해야 하는데 이를 위해 준비 과정들이 이루어진 실험실의 온도, 습도, 기압을 측정하고 오존존데의 펌프가 100 ml의 공기를 흡입하는데 소요되는 시간(sec/100 ml)을 5차례 반복 측정한다. 일반적으로 연구에 활용된 EN-SCI사 2Z 오존존데의 유량값은 평균 27-32초의 범위를 가지는데 해당 유량값은 오존 농도 계산에 직접적인 영향을 미치는 중요한 값이므로 5개의 측정값을 평균하여 오존 농도값 결과 산출에 활용한다. 모든 과정이 끝나고 마지막으로 사용될 배경전류(IB2)를 측정하여 Skysonde client의 입력값으로 활용한다. 이때 입력하는 I B2는 전체 프로파일에서 측정되는 전류값을 상쇄하는 상수값이며, 오존농도에 직접적으로 영향을 미치는 변수이다. 오존존데 센서의 배경전류는 IB1, IB2 모두 0.05 μA 이하의 값을 추천하나, 실제 실험해보면 그보다 조금 높은 경우도 발생한다. 특히 오존 농도가 높게 나타나는 지역에서 오존존데를 준비하는 경우 배경전류가 높게 나타나곤 하는데, 이럴 때는 오존이 없는 공기를 오존센서에 10-30분가량 추가로 주입하여 최대한 낮은 I B2 값을 측정하고 최종 준비 과정을 마무리한다.

      

      
        2.5 비양 당일 작업
        비양 당일에는 날씨 브리핑, 오존존데 최종 준비, 비양 도구 준비, 메타 자료 입력, 비양 후 모니터링과 같은 일련의 작업을 수행한다(Fig. 2 참조). 오존센서 최종 준비 과정이 완료되면 오존센서를 라디오존데와 연결한 뒤 안전한 스티로폼 용기에 포장하는 단계를 거치고, 풍선에 헬륨 기체를 주입한 후에 낙하산, 얼레 등 비양 과정에서 요구되는 소모품을 연결하면서 동시에 Skysonde server에 관측 지역 주요 기상/환경 인자의 입력 및 라디오존데 통신 주파수를 조정하는 작업을 완료한다. 이 모든 작업이 문제없이 끝나면 오존존데를 띄우게 되며 이후 2-3시간 동안 비양 과정을 Skysonde server(수신율) 및 client(자료)를 통해 모니터링하면서 관측 시 돌발상황 여부를 대비하는 과정으로 전체 과정이 수행된다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Procedure of the ozonesonde launch on the day of measurement.
          
          

          

        

        정상적인 관측값의 산출을 위해서는, 비양 전 최종 준비과정에서 기록된 배경전류(IB2), 오존센서 펌프유속, 실험실 온도, 습도 등 오존량을 산정하는데 활용되는 값을 오존존데 관측 전체 과정을 제어하는 Skysonde client 소프트웨어에 정확히 입력하여야 한다. 이 값은 향후 수정이 가능하나, 정상적인 모니터 링을 위해서는 정확한 값을 미리 기입하는 것을 추천한다. 또한 관측 자료의 특성 및 신뢰성을 확보하기 위하여 오존존데 작업 기록지(checklist)에 관측 당일에 사용된 비교 관측 장비의 지상값을 함께 기록해두면 도움이 된다. 이밖에 기록이 필요한 요소들은 라디오존데, 비양용 풍선 종류, 관측시간, 지상 날씨(온도, 습도, 풍향, 풍속) 등의 정보인데 이는 라디오존데 비양과 동일하며 오존존데의 측정값에는 영향을 미치지 않는다. 지상날씨의 기록을 위해서는 Automatic Weather System (AWS)과 같은 장비의 측정값을 추천하지만 불가피한 경우 휴대용 기상측정장비(e.g., Kestrel Weather Meter 3500)를 대신 활용할 수 있다.

      

      
        2.6 관측 시 주의 사항
        앞서 언급한 오존존데 최종 준비 과정을 거치고 나면 오존존데는 바로 관측할 수 있는 상태가 되는데, 최대한 준비 직후 비양이 이루어지는 것이 좋으나 기상 및 공동 관측 등으로 일정 조정이 필요하면 일반적으로 24시간 이내의 관측은 추가적인 과정 없이 이루어져도 괜찮은 것으로 알려져 있다(GAW Report #201). 오존존데 센서의 준비 과정에서 제시된 일정은 어느 정도는 유연성 있게 조절해도 좋으나, 사전 준비 과정에 걸리는 기간이 다른 관측 장비에 비해 상대적으로 길기 때문에 심하게 지연되거나 급하게 진행되는 되는 일을 막기 위해서 사전에 충분한 계획을 세우고 준비하는 것이 요구된다.

        성층권 중층(~30 km)까지의 관측을 위해 일반적으로 대용량의 풍선(풍선 중량 ~1.2 kg)을 사용하고 헬륨을 주입하는 과정에서 풍선의 직경이 약 1.5-1.8 m까지 팽창하므로, 바람이 심하게 부는 날은 헬륨 주입을 실내 또는 사방이 막힌 공간에서 진행하는 것이 좋으며 부득이하게 야외에서 준비하는 경우는 비양직전(약 2-3분 전)에 헬륨을 주입을 완료하여 안정된 관측을 도모할 필요가 있다. 비양 후 정상적인 상승속도를 가정하면 오존존데는 10분에 약 3 km를 상승하여 100분 정도 지나면 30 km 상층에서 풍선이 터지면서 상승이 중단된다. 오존존데는 3시간 이상 관측이 가능하기 때문에 비양 종료 후 하강하면서 추가 관측자료를 수집하는데 성층권에서의 빠른 하강으로 인해 오존존데의 물리적 반응속도가 하강속도를 따라가지 못하므로 정량적인 분석에는 잘 활용되지 않는다. 그러나 상승과정에서 오존의 STE와 같은 특이 현상이 관측되었을 때 이 현상이 하강 관측 시에도 다시 나타나는 지와 같은 정성적인 판단에는 유용한 정보로 활용될 수 있으므로 함께 저장해두면 좋다.

      

    

    

  
    
      3. 관측 정보
      본 연구에서 다루는 오존존데 관측은 2020년부터 천리안 2B 위성에 탑재되어 세계최초로 정지궤도상에서 대기환경 감시 업무를 수행 중인 GEMS (Geostationary Environment Monitoring Spectrometer) 위성 센서 관측 자료 중 오존 관측 자료의 검증을 위해 계획되었다. 이에 2021년 가을 국내외 다수 연구진들이 참여한 GEMS 위성 자료 검증 캠페인 GMAP (GEMS Map of Air Pollution) 2021 기간에 한국외국어대학교 용인 글로벌 캠퍼스 자연과학대학(위도: 37.34oN, 경도: 127.26oE)에서 실험을 수행하였다. 수도권 지역 항공 보안 문제와 관련하여 인근 공군기지(성남 공항)와의 논의를 통해 주말(토, 일요일)에만 오존존데 관측을 수행하는 것으로 협의하였으며 오존연직 분포의 하루 중 변동성을 살펴보고자 오전과 오후로 나누어 일 2회의 비양을 수행하였다. 다만 GMAP 2021 캠페인은 위성자료 비교를 주요 목적으로 하므로 구름과 강수가 있어 위성자료가 산출되지 않는 날은 관측을 수행하지 않았다. 이와 같은 조건에 따라 2021년 10월 23일(토), 10월 24일(일), 11월 6일(토), 11월 13일(토), 11월 14일(일)에 걸쳐 오전/오후 총 10회의 오존존데 관측이 수행되었다. 오존존데를 비양하기 직전에는 한국외국어대학교에 설치된 지상 오존관측 장비(Thermo Ozone Analyzer Model 49C)의 측정값과 비교를 통해 지표에서 오존값이 5% 범위에서 유사하게 측정됨을 최종 확인하였다.

      오존존데 관측지점에 브루어 또는 돕슨 분광계를 통한 오존전량이나, 지상 오존 관측망이 있으면 오존존데 관측값을 비교, 검증하는데 있어 매우 중요한 참고 자료로 활용할 수 있기 때문에 최초 오존존데 비양 장소를 결정할 때 이러한 관측소의 위치도 함께 고려할 필요가 있다.

      존데를 이용하여 대기의 연직 분포를 관측할 때 세계기상기구(World Meteorological Organization, WMO)가 제시하는 5-7 m s-1 수준의 연직속도(WMO, 2008)를 확보하기 위해 본 연구에서는 1.2 kg 중량의 라텍스 고무풍선에 47L 저장용기 기준으로 약 85 bar의 헬륨을 주입하여 비양을 실시하였고, 약 30 km 고도까지 5 m s-1 수준의 속도를 유지하며 1초 간격의 오존 관측이 성공적으로 진행됨을 확인하였다. 다만 풍속이 강한 경우는 연직속도의 변동이 크며, 추가로 수평 경로도 크게 영향을 받으므로, 비양 하루 전 날씨 브리핑과 모델 자료에 기반하여 비양 당일의 날씨와 존데 경로를 파악하고, 비양 후에도 이동경로 정보를 자세히 확인하였다(e.g., Fig. 3).

      
        
        

        Fig. 3. 
				
        

        
          An example showing the horizontal movement of ozonesonde during measurement.
        
        

        

      

    

    

  
    
      4. 결과 및 분석
      
        4.1 대류권 오존 연직 분포 특성
        오존존데로 관측한 오존값을 관측 후 검보정 소프트웨어인 Skysonde processor를 이용하여 압력보정(pressure adjustments)과 오존존데 펌프 온도보정(Ozonesonde pump temperature correction)을 진행한뒤 오존 연직구조를 살펴보았다. 본 연구에서는 오존연직 분포에 미치는 대기 역학 및 화학적 과정의 차이를 감안하여 대류권과 성층권의 분석을 나누어서 진행하였다. 우선 대류권 오존의 연직 분포를 살펴보면, 10월 23일, 24일 오존 관측 결과는 대류권 대부분의 고도에서 약 50-60 ppbv로 높은 수준의 오존 농도를 나타나고 있어서 기존에 포항에서 오존존데로 측정한 한반도 대류권 오존량과(Park et al., 2019; Park et al., 2020) 유사함을 재확인하였다. 대류권 중층에서는 일반적으로 오존의 화학적 생성이 지표에 비해 크게 나타나지 않음에도 불구하고 오존 관측값이 지표와 유사한 50 ppbv 수준을 유지하고 있는데(Fig. 4) 대기경계층을 넘은 중층 대류권에서도 오존량이 지표면과 유사하게 발견되는 특징은 2016년 KORUS-AQ 캠페인에서도 발견된 특징으로서(Crawford et al., 2021) 한반도 및 동아시아 지역 배경대기 오존량 매우 높은점을 잘 보여주고 있다.

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Tropospheric ozone vertical profile at Yongin in the morning (left) and afternoon (right) for 23 (top) and 24 (bottom) October, 2021.
          
          

          

        

        추가로 본 연구에서는 대기경계층에서의 오존 연직 분포가 오전과 오후에 매우 큰 차이를 보이는 흥미로운 부분을 발견할 수 있었다. 관측이 이루어진 10-11월 기간 동안 오전의 지상 오존값은 약 10 ppbv 수준으로 매우 낮은 값을 나타내며 0-1 km 두께의 대류권하층에서는 고도에 따라 빠르게 오존이 증가, 1 km 이상의 고도에서는 다소 완만한 형태로 오존이 증가하는 연직 구조를 보였다. 반면 오후에는 지표면 근처의 오존이 40-50 ppbv 범위로 충분히 높이 나타나고 있으며 대기경계층 및 자유 대류권에서 연직 방향으로 유사한 수준의 오존량이 나타나는 것이 확인되었다. 이렇게 뚜렷한 일변동성은 약 1 km 미만의 하층대기에서만 나타나는데, 기본적으로 대기의 연직 안정도 및 대기 광화학 과정과 관련이 있는 것으로 보인다. 태양 복사에 의한 지표 가열이 없는 밤의 지표대기는 냉각되어 매우 안정한 상태를 가지며 화학적으로는 오존 적정(ozone titration) 현상에 의해 오존량이 급감하게 된다. 이 현상이 일출과 함께 약해질 수 있는데 관측이 이루어진 한국외국어대학교의 경우 인근이 산으로 둘러싸여 낮은 오존량 및 냉각된 대기상태가 일출 후에도 어느 정도 지속되는 것으로 예상된다. 하지만 오후에는 지표면 근처의 오존 생성과 대기경계층의 연직 혼합이 활발해져 지상의 오존량이 대류권 하부와 유사한 수준으로 증가하는 것으로 보인다. 관측에서 나타난 대기경계층과 대류권 중층 자유 대기의 뚜렷한 오존 일변동 차이는 두 층의 오존 농도가 서로 다른 메커니즘에 의해 결정됨을 암시한다. 특히 대류권 중상부에서의 오존 생성 유입, 또는 원격지에서의 유입되는 과정에 대한 이해가 부족하며, 추가 연구를 통해 이 지역 배경 오존 농도가 높게 나타나는 원인에 대해 살펴볼 필요가 있다. 대기 경계층에서 나타나는 이러한 오전, 오후의 오존 연직 구조 차이는 11월에 관측한 다른 모든 사례에서도(11월 6, 13, 14일) 동일하게 발견되었다(Fig. 5).

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Tropospheric ozone vertical profile at Yongin in the morning (left) and afternoon (right) for 6 (top), 13 (middle) and 14 (bottom) November, 2021.
          
          

          

        

        2021년 10, 11월에 관측한 5일간의 자료를 살펴보면 대기경계층 위 자유 대기의 오존 농도는 40-60 ppbv 수준의 값을 일관적으로 나타내고 있는데, 이 수치는 2016년 5-6월에 수행된 KORUS-AQ 시기 용인 인근 태화산 지역의 오존존데 관측 결과와(Sullivan et al., 2019) 비교해보면 약 20-30 ppbv 정도 낮은 값이며 SHADOZ 연구팀이 중위도 오존존데 관측 자료의 평균적인 특성을 분석한 결과(Stauffer et al., 2018) 및 다른 아시아 지역 오존존데 관측 결과와(Park et al., 2020) 유사한 수치를 나타내는 것을 알 수 있다. 즉, 여름철과는 달리 용인지역 가을의 대기경계층 상부 오존량은 다른 지역에 비해 심각하게 높다고 이야기 할 정도는 아니다. 다만 광화학 현상이 약한 가을임에도 지표 근처 대기경계층 내에서 60 ppbv 이상의 높은 오존 농도가 일부 나타나고 있는데(10월 24일, 11월 6일), 이것은 용인 지역에서 국지적인 오존 생성이 존재함을 의미한다. 이러한 대기경계층 특성이 상부의 오존 농도까지 지배하지 않는 것은 용인 지역 여름철 2 km 고도 이상의 고농도 오존은 용인 지역 이외의 다른 지역의 기여에 의한 것으로 생각할 수 있음을 암시한다. 이는 용인 지역이 서울의 풍하 측에 위치하여 대기오염 물질의 수송 영향을 직접적으로 받는다는 선행연구와도 일관된다(Chong et al., 2018; Choi et al., 2021).

        대기 물리적인 측면에서도 오전, 오후 지표면 오존량 차이의 이유를 찾아볼 수 있다. 존데 관측에서 얻어지는 기온의 연직 분포 자료를 살펴보면 오전에 대류권 하층에서 역전층이 다수 나타남이 확인되는데, 특히 10월 24일 사례를 통해서 오전 오후의 차이가 잘 설명된다(Fig. 6). 이러한 역전층은 밤과 새벽에 발생하는 복사냉각에 의해서 지표면 근처 대기의 온도가 감소하면서 나타나는데 낮시간에 비해 지표면 기온을 10도 이상 낮추는 효과가 있다. 이러한 지표면 냉각에 의해 역전층이 발생하고 대기 경계층의 연직 안정도가 매우 높아지면서 대기화학 물질들의 연직 혼합이 제한된다. 이러한 과정은 외부에서 오존 및 오존 발생을 유발하는 전구 물질의 유입을 제한할 수 있다. 지표면 역전층의 발생은 복사냉각에 의한 안개(복사안개)의 발생으로도 추정할 수 있는데, 실제 본 연구에서 상대습도의 연직 분포를 분석해보면 많은 오전 사례에서 하층의 상대습도 증가에 따른(Fig. 6) 복사안개 발생이 잘 설명된다. 오후에는 태양 복사가 강해지면서 대기하층의 온도가 상승하고 상대습도의 감소에 의한 안개의 소산이 잘 나타나며(Fig. 6) 이에따라 오존의 연직 차이도 약화됨이 확인된다(Fig. 4). 특히 오후에는 100 m 고도 상승에 따라 기온이 약 1oC씩 감소하는 건조단열감률 특성이 아주 잘 나타나고 있어 연직 방향 대기 혼합이 활발했음을 유추할 수 있다. 향후 여기에 대기복사량(특히 자외선) 분석까지 더해진다면 좀 더 면밀한 분석이 가능해질 것으로 생각된다.

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Examples of vertical profiles in 24 October 2021 at Yongin: Tropospheric air temperature (top) and relative humidity (bottom) in the morning (left) and afternoon (right).
          
          

          

        

      

      
        4.2 성층권 오존 연직 분포 특성
        앞서 대류권 오존 연직 분포 특성 분석에 더하여 성층권 오존 연직 분포의 특성도 함께 살펴보았다. 본 연구에서 최대 30-33 km 고도까지 오존존데 관측이 이루어지는 것을 확인하였고 대류권계면에 해당하는 약 10 km 정도 고도에서 25 km 까지 급격하게 오존이 증가하다가 25 km 이상 고도에서부터 변화량이 다소 줄어들면서 오존의 최대치를 보이는 양상을 통해 한반도 상공 성층권 오존층의 형태가 잘 관측됨을 파악하였다. 성층권 오존존데 관측 결과는 위성 자료의 검증을 위해 많이 활용되고 있으므로(e.g., Thompson et al., 2017) 본 연구에서도 Aura 위성의 MLS (Microwave Limb Sounding; Livesey et al., 2015) 관측자료와의 비교를 수행해 보았다(Fig. 7). 전체적으로 성층권에서 MLS 위성 오존 연직 분포는 기준이 되는 오존존데 관측 자료와 상당히 높은 유사성을 보이고 있음이 확인된다. 다만 대류권 상부-성층권 하부(Upper Troposphere and Lower Stratosphere, UTLS) 지역에서 STE가 발생하며 오존이 증가하는 현상을 일부 위성 자료가 관측하고 있지 못하는데, UTLS 지역은 일반적으로 대기파동 및 혼합 활동이 강하여 연직 변동성이 강하게 나타나기 때문에(Ryu and Kim, 2020) 약 1 km 수준의 유효 연직 해상도 한계를 가지는 위성 오존자료는 해당 변동성을 잘 나타내지 못하는 것으로 보인다. 참고로 오존존데가 하강하는 과정에서 측정한 오존 관측값(Fig. 7, 녹색선)이 20 km 이상 고도에서 다른 오존값들과 차이를 많이 보이는데 이는 앞서 언급한대로 빠른 하강시 오존존데의 반응성이 하강속도를 따라오지 못해 발생하는 오차로 볼 수 있다. 일반적으로 오존존데가 대류권으로 재진입하면 하강속도가 약 5-10 m s-1로 감소하므로 정성적으로 의미 있는 정보를 얻을 수 있으나, 해당 지점은 산으로 둘러싸여 있어 하강 시 대류권 자료가 수신되지 않았다.

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Ozone vertical profile from the surface to the stratosphere in the morning (left) and afternoon (right) from the ozonesonde and satellite measurements: cases for 6 (top), 13 (middle), and 14 (bottom) November, 2021.
          
          

          

        

        오존존데 관측을 통해 오존 연직 분포 뿐만 아니라 오존전량(Total column ozone) 값도 계산이 가능하다. 대부분의 오존이 성층권에 존재하고 있기 때문에 오존전량은 여전히 성층권 오존량 변동성을 탐지하는데 기본적인 변수로 활용되고 있으며, 오존존데 관측에서 오존전량을 계산하면 자료의 활용성이 훨씬 더 높아지게 된다. 오존존데 비양 종말 고도는 약 30-33 km로 오존층의 대부분을 관측하긴 하지만 오존존데가 다다르지 못하는 성층권 상부에 약 15%의 오존이 존재하기 때문에 이 부분을 보완하여 오존전량을 계산한다. 이에 오존존데의 비양 종말 고도(30-33 km) 상부의 오존량은 위성자료를 통해 보정하거나 알려져 있는 기후값을 외삽(extrapolation)해주는 방법으로 보완할 수 있다. 본 연구에서는 기후값을 외삽하는 방법, 미국 Nimbus 위성에 탑재된 SBUV (Solar Backscatter Ultraviolet Radiometer) 센서의 오존 관측값을 이용해 보정하는 방법, Aura 위성의 MLS 센서 오존 관측값을 이용해 보정하는 방법, 이렇게 3가지 방식을 통해 오존존데의 오존전량값을 최종적으로 계산하였다.

        위의 방법으로 계산한 오존존데 관측 기반 오존전량과 Suomi-NPP 위성에 탑재된 OMPS (Ozone Mapping and Profiler Suite; Flynn et al., 2014) 및 Aura 위성의 OMI (Ozone Monitoring Instrument; Levelt et al., 2006)센서 관측에서 제공하는 오존전량의 시계열을 비교하였다(Fig. 8). 전반적으로는 오존존데 관측에서 계산해낸 오존 전량이 다소 낮게 나타나는 특징이 보인다. 세부적으로 10월 23-24일과 11월 6일 경우에는 10 DU 이하의 차이를 보였으나 11월 13-14일의 관측 결과는 최대 약 20 DU 수준의 관측 오차를 보였다. 향후 면밀한 추가조사가 요구되지만 오차의 원인에 대해서는 우선 오존존데 관측 자체의 품질을 생각해 볼 수 있다. 11월 13-14일의 경우, 관측 일정이 다소 급하게 정해지는 바람에 오존존데 센서의 초기/중간/최종 준비과정의 일정이 앞선 관측에 비해서는 다소 불균일하게 이루어진 부분이 있었는데(관측 일정 연기로 중간과정을 2번 이상 진행하거나 준비된 장비의 갑작스러운 이상으로 중간과정 없이 관측을 진행) 해당 과정의 불확실성이 오존센서의 민감도 및 자료의 정확도에 영향을 주었을 가능성이 있다. 두 번째로는 북반구의 경우 돕슨-브루어 순환에 의해 오존 전량의 월변동성이 나타나는데 보통 9-10월에 최저 수준을 보이다가 11월부터 다시 증가하는 추이를 보인다(Park et al., 2011). 즉 11월부터 성층권 오존량이 증가하면서 오존전량도 커지는데 이에 오존 비양한계 고도 이상에서 오존량의 차이가 10월보다 좀 더 많이 발생할 수 있는 가능성이 존재한다. 향후 추가 관측 자료를 통한 연구를 통해 해당 부분을 개선하고자 한다.
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            Time-series of total column ozone values at Yongin during the GMAP 2021 campaign period. Lines are satellites (OMPS and OMI) and dots are ozonesondes.
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      5. 요약 및 결론
      본 연구에서는 GMAP 2021 캠페인 기간 동안 수도권의 풍하 측에 위치한 용인 지역에서 오존존데 관측을 수행하였다. 관측에 사용한 오존존데 장비와 시약은 ECC 타입과 0.5% KI Half Buffer를 사용하였으며, 오존존데 준비과정은 ASOPOS의 내용을 준수하였다. 사전 준비 과정은 초기화 준비 과정, 중간 준비과정 그리고 최종 준비 과정으로 이루어져 있으며, 관측을 진행하면서 발생했던 불확실한 부분은 SHADOZ 오존존데 팀을 통해 확인 절차를 밟았다. 단계별로 이루어져야 하는 오존존데 준비 과정을 본문에 자세히 작성하였으며, 안테나 신호 송수신 및 검출 용액 제조를 포함한 관측 필수정보들을 추가하였다.

      관측 기간 동안 총 10회의 관측을 수행하였으며, 10-11월의 오존 연직 분포를 살펴볼 수 있었다. 가을임에도 불구하고 대기경계층에서는 꽤 높은 오존량이 측정되는 것을 볼 수 있었으나 대기경계층 상부 자유대기에서는 2016년 5-6월 KORUS-AQ 기간 동안 용인 지역에서 측정된 오존량에 비해 낮게 나타나는 점이 확인되었다. 이는 용인지역 대류권 상층의 여름철 높은 오존 농도가 자체적인 생성 및 배출 보다는 서울 등 타 지역에서 수송되어 영향을 주었을 가능성을 보여준다. 또한 오존존데의 오전과 오후 관측에서 대비되는 대기경계층 연직구조를 통해 용인 지역의 지표 오존량 변동성에 영향을 줄 수 있는 대기 물리, 화학적 특성을 추정해 볼 수 있었다. 향후 역학적 분석을 통해 이 부분에 대한 이해도를 높이고자 한다. 성층권의 경우 기존 연구에서 밝혀진 한반도 상공 성층권의 오존 변동성을 잘 탐지하는 것을 확인할 수 있었다. 다만 10월과 11월의 차이점으로부터 오존존데 관측의 정교성 및 오존전량 계산 방법의 개선 필요성 역시 깨닫게 되었다.

      일반적으로 대기 중 오존의 특성은 대류권의 경우 오존의 생성이 높게 나타나는 여름을 중심으로, 성층권의 경우 극지 오존층이 파괴되는 시점인 늦겨울-초봄의 시간대 특성에 무게를 두고 분석되는 편이다. 하지만 최근 지구온난화에 따라 오존 고농도 사례가 가을까지 이어진다는 연구 결과(Zhang and Wang, 2016) 및 한반도 오존이 꾸준히 증가하고 있음을 보이는 연구 결과들을(Yoo et al., 2015; Yeo and Kim, 2021) 간주할 때 한반도 배경 오존 농도 분포에 대한 정보 구축 역시 중요함을 알 수 있으며 오존존데 관측 자료가 위성 자료 검증에 중요하게 활용되는 특성 역시 (Thompson et al., 2017) 가을철 관측의 필요성을 보여주고 있다. 이와 같은 측면에서 본 연구 결과가 앞으로 유용하게 활용될 수 있을 것으로 기대한다.
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