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            초록
          
        

        
          This study analyzed the distribution of Aerosol Robotic Network (AERONET) Version 3 Level 2.0 data, spanning over two decades, across South Korea and its six administrative regions (Seoul metropolitan area, Chungcheong, Jeolla, Gangwon, Gyeongsang, and Jeju). The research assessed long-term trends in aerosol optical depth (AOD) and mass concentration of particulate matter (i.e., PM10 and PM2.5), using data from the AERONET direct sun product and AirKorea, respectively. Additionally, eight aerosol types were identified using the scattering Ångström exponent and absorption Ångström exponent from the AERONET inversion product. The study further explored their domestic and regional distributions. Findings indicated that AERONET data were predominantly concentrated in the western regions of South Korea, including the Seoul metropolitan area, Chungcheong, and Jeolla, with a higher frequency of data in spring, thus demonstrating spatial and temporal heterogeneity. The annual average AOD exhibited a declining trend of -0.006 yr-1. Similarly, PM10 and PM2.5 mass concentrations decreased by -1.324 μg m-3 yr-1 and -1.335 μg m-3 yr-1, respectively. These trends in AOD and PM10 (PM2.5) demonstrated positive correlations, with correlation coefficients of 0.674 (0.753) and statistically significant low p-values of 0.00058 (0.03), respectively. The analysis also revealed that aerosols in South Korea predominantly consisted of black carbon (BC) or BC-mixed types (84.09%), with a notable presence of smaller, less absorbent aerosol types (13.11%).
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      1. 서 론
      대기 중 에어로졸은 국민적 관심사로 부상하였으며, 대기질을 결정하는 주요 요소일 뿐만 아니라 호흡기질환과 같은 공중보건 문제를 초래하는 주된 원인으로 알려져 있다(IPCC, 2013). 에어로졸은 자연적 및 인위적 원인에 의해 발생하며, 고체 및 액체 형태의 입자로 대기 중에 존재한다. 에어로졸은 광물성 먼지, 바이오매스 연소 생성물, 화산재, 산업 오염물질, 해염 입자, 그리고 유기체 등에서 발생하는 화합물을 포함한다(Huang et al., 2016). 에어로졸 입자의 크기는 직경이 수 나노미터에서 수십 마이크로미터에 이르는 넓은 범위에 걸쳐 있으며, 대기 중 다양한 물리적 및 화학적 반응을 통해 입자 크기와 구성 성분이 복잡하게 변화하며, 이는 복사 강제력에 큰 영향을 미친다(Haywood and Boucher, 2000). 이러한 에어로졸의 복잡성으로 인해 지구 기후에 대한 불확실성이 매우 크다(IPCC, 2023). 따라서, 에어로졸의 특성을 정확하게 이해하기 위해서는 다양한 관측 및 분석이 지속적으로 필요하다.

      에어로졸의 분포와 특성을 파악하기 위해 위성과 라이다 같은 다양한 원격탐사 기술이 활용되고 있다. 이 중 지상 기반의 원격 탐사 방법으로 가장 널리 사용되는 것은 Aerosol Robotic Network (AERONET; Holben et al., 1998), Sky Radiometer Network(SKYNET; Nakajima et al., 2007), Sun-Sky Radiometer Observation Network (SONET; Li et al., 2018) 등이 대표적인 선포토미터(sunphotometer)를 활용한 방법이다. AERONET은 이들 중 가장 빈번하고 널리 자료가 사용되는 네트워크로, 직접 산출 자료(direct sun product)와 역산출 자료(inversion product) 두 종류의 자료를 제공한다. 직접 산출 자료는 선포토미터에 도달하는 태양 복사 관측 및 소산된 태양 복사를 계산하여 대기 중 연직 에어로졸 광학 깊이(Aerosol Optical Depth, AOD)를 산출한다. AOD는 서로 다른 파장에 대해서 독립적으로 산출되며, 에어로졸의 크기를 추정할 수 있는 옹스트롬 지수(Ångström exponent) 산출에 사용된다. 역산출 자료는 측정된 복사 휘도를 기반으로 에어로졸의 크기 분포(size distribution), 단일산란 알베도(Single-Scattering Albedo, SSA), 위상 함수(phase function), 복소 굴절률(complex index of refraction) 등 에어로졸의 복합적인 특성을 산출한다(Dubovik and King, 2000; Dubovik et al., 2000, 2002a, 2002b, 2006; Sinyuk et al., 2007). AERONET은 설립 이후 현재까지 전 세계적으로 관측이 중단된 관측 지점을 포함하여 총 1,408개의 관측 지점에서 관측을 수행하고 있다. 현재 제공되고 있는 AERONET자료는 Version 3 알고리즘에 따라 구름의 영향을 자동으로 제거 및 보정한 품질 관리된 자료이다(Smirnov et al., 2000; Giles et al., 2019).

      국내에는 총 43개의 AERONET 관측 지점이 존재한다. 이 중 일부는 현재까지도 자료를 지속적으로 산출하고 있으나, 과거에는 자료를 산출하였지만 현재는 중단된 관측 지점도 다수 존재한다. 일부 관측 지점은 단기간 동안만 자료를 산출하였으나, 국내 AERONET 자료는 20년 이상 축적되어 있어 장기간의 에어로졸 추세 분석이 가능하다. 특히, AOD의 연간 또는 월간 평균값과 장기간 변화 추세는 지상 미세먼지 질량농도에 대한 중요한 간접 지표로 활용되며, 국민적 관심사가 높다. 국내 43개 관측 지점은 서울특별시, 인천광역시, 광주광역시, 울산광역시, 부산광역시, 경기도, 강원도, 충청도, 전라도, 경상도, 제주도 등의 행정구역에 분포하며, 이들은 수도권 지역(서울특별시, 인천광역시, 경기도), 경상도 지역(부산광역시, 울산광역시, 경상도), 전라도 지역(광주광역시, 전라도), 강원도, 충청도, 제주도 등 6개의 주요 지역으로 구분된다. 비록 현재는 국지적인 범위에서 에어로졸 유형 분류 및 특징 연구가 주로 수행되고 있지만, 전국적인 분석을 통한 지역별 에어로졸 유형 분류 및 분포에 대한 연구는 상대적으로 부족하다. 따라서 한국 전역에 대한 종합적인 에어로졸 유형 분류 및 분석이 필요하다.

      대기 중 에어로졸은 입자 크기와 태양 복사의 흡수성과 같은 물리적 특성에 따라 분류된다. 이러한 분류에는 탄소질(carbonaceous) 에어로졸로서 태양 복사의 흡수성이 강하고 입자 크기가 작으며, 크기가 크고 흡수성이 강한 분진(dust), 흡수성이 매우 낮고 입자 크기가 작은 황산염(sulfate), 그리고 흡수성이 낮고 입자 크기가 큰 해염(sea-salt)이 포함된다(Higurashi and Nakajima, 2002; Kim et al., 2007; Lee et al., 2010). 에어로졸 유형을 분류하는 다양한 방법이 존재한다. 예를 들어 Lee et al. (2010)은 AERONET 자료를 토대로 에어로졸의 미세입자비율(fine mode fraction)과 SSA 간의 관계를 사용하여 에어로졸 유형을 분류하였으며, Shin et al. (2019)는 입자 편광소멸도(particle depolarization ratio)와 SSA 간의 관계를 통해 에어로졸 유형을 분류하였다. 이외에도 산란 옹스트롬 지수(Scattering Ångström Exponent, SAE)와 흡수 옹스트롬 지수(Absorption Ångström Exponent, AAE)를 사용하여 에어로졸 유형을 분류하는 방법 또한 존재한다. 이 지수들을 통한 군집 분석으로 에어로졸 유형을 구분한 사례가 Russell et al. (2010)에 의해 보고되었으며, 다른 연구에서는 지상 원격탐사 및 현장 관측 자료를 활용하여 에어로졸 유형을 SAE와 AAE 값으로 분류하였다(Cazorla et al., 2013; Cappa et al., 2016; Schmeisser et al., 2017).

      본 연구는 1999년부터 2022년까지 국내 AERONET 관측 지점에서 산출한 Version 3 Level 2.0 직접 산출 자료와 역산출 자료를 분석하였다. 연별, 월별, 계절별 AOD의 장기간 변화를 직접 산출 자료를 활용하여 분석하였고, 에어코리아(http://www.airkorea.or.kr)의 최종 확정 측정자료를 사용하여 미세먼지(PM10)와 초미세먼지(PM2.5)의 장기 변화도 함께 분석하였다. 또한, 역산출 자료에서 제공되는 SSA 값을 활용하여 SAE와 AAE 값에 기반한 에어로졸 유형 분류 결과를 토대로 에어로졸 유형의 시간적 및 공간적 분포를 한국 전역 및 6개 지역(수도권, 경상도, 전라도, 강원도, 충청도, 제주도)에 걸쳐 분석하였다.

    

    

  
    
      2. 연구 방법 및 자료
      
        2.1 AERONET과 에어코리아 자료
        국내 AERONET 직접 산출 자료와 역산출 자료는 각각 1999년 4월 20일과 4월 23일에 진해(Chinhae: 35.156oN, 128.652oE)에서 처음 산출되었으며, 2022년을 기준으로 총 43개의 AERONET 관측 지점에서 자료를 산출하였다. 이 중 17개의 관측 지점은 Distributed Regional Aerosol Gridded Observation Networks-Asia 2012 (DRAGON-Asia 2012; https://aeronet.gsfc.nasa.gov/new_web/DRAGON-Asia_2012_Japan_South_Korea.html) 현장 관측 캠페인을 위해 일시적으로 설치되었으나 현재는 운영되지 않고 있다. 또한, Korea United States Air Quality (KORUS-AQ; Crawford et al., 2021) 현장 관측 캠페인을 위해 설치되었던 10개의 관측 지점 중 울산(KORUS_UNIST_Ulsan; 35.582oN, 129.19oE) 관측 지점을 제외하고는 현재 운영되지 않는다(Fig. 1). 관측 캠페인을 위해 설치된 관측소를 제외한 지점 중 8개의 관측 지점도 운영되고 있지 않으며, 현재까지 운영되고 있는 관측 지점은 울산 관측 지점을 포함하여 총 9개이다. 본 연구에서는 1999년부터 2022년까지 국내 AERONET 관측 지점에서 산출된 모든 Version 3 Level 2.0 직접 산출 자료와 역산출 자료를 사용하였다. 다만, 역산출 자료 중에서는 440 nm 파장에서의 AOD [AOD (440 nm)]가 0.4 이상일 때의 자료만을 사용하였다. Dubovik et al. (2002b)에 따르면 AERONET Level 2.0 역산출 자료 중 SSA는 AOD (440 nm)가 0.4 이상일 때 불확실성이 ±0.03이라고 보고되었다. 즉, AOD (440 nm)가 0.4 이상일 경우 SSA가 유효한 값을 가진다는 것을 의미하므로, 이 조건을 만족하는 에어로졸 역산출 자료만을 사용하였다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            The locations of the AERONET sites in South Korea.
          
          

          

        

        에어코리아는 2023년 3월 기준으로 전국 162개의 시와 군에 설치된 총 645개의 측정소에서 측정한 자료를 제공하고 있으며, 실시간 자료와 모든 측정소의 자료를 매년 검증하여 최종 확정 측정자료를 제공하고 있다. 최종 확정 측정자료는 2001년부터 수집된 아황산가스(SO2), 일산화탄소(CO), 이산화질소(NO2), 오존(O3), PM10, 그리고 2015년부터 측정을 시작한 PM2.5의 자료가 포함되어 있다. PM10 자료는 20년 이상 축적되어 있으며, PM2.5 자료도 현재 약 8년 이상의 자료가 축적되어 있어, 이를 통해 질량농도의 변화를 분석할 수 있다.

        본 연구는 1999년부터 2022년까지 국내 AERONET 직접 산출 자료와 AOD (440 nm)가 0.4 이상일 때의 에어로졸 역산출 자료(AOD0.4)의 분포를 파악하였다. 지역별 분포 및 변화를 분석하기 위해 AERONET 관측 지점과 에어코리아 측정소의 위치를 기반으로 6개의 지역으로 구분하고 각 지역의 자료 분포를 파악하였다. 또한, 직접 산출 자료와 에어코리아 최종 확정 측정자료를 사용하여, 각 자료가 산출된 이래로부터 2022년까지 AOD와 PM10, 그리고 PM2.5 질량농도의 연별, 월별 및 계절별 변화를 분석하였다. 또한 AOD와 PM10, 그리고 PM2.5 질량농도 변화 간의 관계를 통계적으로 분석하였다.

      

      
        2.2 에어로졸 유형 분류
        본 연구는 Schmeisser et al. (2017)의 에어로졸 유형 분류 방법을 적용하기 위해 AOD0.4 자료를 기반으로 SAE와 AAE를 사용하였다. SAE는 산란의 파장 의존성을 나타내는 값으로, 입자의 크기에 반비례한다. 즉, 작은 S AE 값은 상대적으로 큰 입자 크기의 에어로졸(예, 분진과 해염임자)을 나타내며, 큰 SAE 값은 작은 입자 크기의 에어로졸을 의미하여 입자의 크기를 간접적으로 파악할 수 있다(Bergin et al., 2000; Schuster et al., 2006). AAE는 흡수성에 대한 파장의 의존성을 나타내는 값으로, 에어로졸을 구성하는 화학성분의 흡수성에 따라 달라진다. 이에 따라 각 에어로졸은 고유한 AAE 값의 범위를 가진다(Bergstrom et al., 2002, 2007; Russell et al., 2010). 이를 토대로 Cazorla et al. (2013)은 화석연료 연소, 바이오매스 연소, 분진의 배출원과 인접한 AERONET 관측지점의 SAE와 AAE 값을 사용하여 에어로졸 유형 분류 방법을 제시하였다. Cazorla et al. (2013)의 분류 방법은 Cappa et al. (2016)에 의해 현장 관측 자료를 사용하여 조정되었으며, 이후 Schmeisser et al. (2017)에 의해 24곳의 NOAA/ESRL Federated Aerosol Monitoring Network (NFAN; Andrews et al., 2019) 관측 지점의 자료와 군집 분석을 통해 다시 조정되었다. 그 결과로 SAE 값 1.0~1.5를 기준으로 미세 입자(fine particle)와 조대 입자(coarse particle)를 구분하였으며, 에어로졸을 구성하는 화학 물질에 따른 AAE의 범위를 기반으로 8가지의 에어로졸이 분류되었다. 분류된 8가지 에어로졸은 Dust (DU), Brown Carbon (BrC), Black Carbon (BC), mixed DU/BC/BrC (DU-BC-BrC mix), mixed BC/BrC (BC-BrC mix), mixed Large Particle/BC (LP-BC mix), Large Particle/Low Absorption (LP-LA), 그리고 Small Particle/Low Absorption (SP-LA)이다(Table 1). 본 연구에서는 이 8가지 에어로졸 유형 분류 결과를 기반으로 국내 에어로졸의 유형별 분포를 파악하였으며, 6개 지역별로 각 에어로졸 유형의 분포를 분석하여 지역별 에어로졸 분포 특성을 파악하였다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            Aerosol types classified based on Schmeisser et al. (2017) and expressions in this study.
          
          

        

        
          
            
              	Aerosol type name
              	Expression
            

          
          
            	Black carbon
            	BC
          

          
            	Brown carbon
            	BrC
          

          
            	Dust
            	DU
          

          
            	Mixed black carbon & brown carbon
            	BC-BrC mix
          

          
            	Mixed dust & black carbon & brown carbon
            	DU-BC-BrC mix
          

          
            	Mixed large particle & black carbon
            	LP-BC mix
          

          
            	Large particle & low absorption
            	LP-LA
          

          
            	Small particle & low absorption
            	SP-LA
          

        

        

      

    

    

  
    
      3. 연구 결과
      
        3.1 국내 AERONET 자료 분포
        Figure 2는 국내 AERONET 관측 지점별로 1999년부터 2022년까지 매년 Version 3 Level 2.0 직접 산출자료(Fig. 2a)와 AOD0.4 자료(Fig. 2b)가 제공된 월의 분포를 보인다. 43개의 관측 지점 중 장기적인 자료가 누적되어 있는 관측 지점은 총 8곳으로, 안면(Anmyon: 36.539oN, 126.33oE), 백령도(Baengnyeong: 37.966oN, 124.63oE), 강릉(Gangneung_WNU: 37.771oN, 128.867oE), 광주(Gwangju_GIST: 35.228oN, 126.843oE), 한국외국어대학교(Hankuk_UFS: 37.339oN, 127.266oE), 서울대학교(Seoul_SNU: 37.458oN, 126.951oE), 연세대학교(Yonsei_University: 37.564oN, 126.935oE), 고산(Gosan_SNU: 33.292oN, 126.162oE)이다. 이 지점들은 10년 이상의 자료가 현재까지 제공되고 있다. 이 8곳을 제외한 현재 운영 중인 관측 지점 2곳 중 울산(KORUS_UNIST_Ulsan: 35.582oN, 129.19oE)은 2016년 3월부터 2017년 2월까지 자료가 산출된 후, 2020년 12월부터 다시 자료를 제공하기 시작하였으며, 소청초(Socheongcho: 37.423oN, 124.738oE)는 약 6년의 자료가 누적되어 제공되고 있다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Available data at AERONET sites in South Korea: Blue boxes indicate the months each year when (a) direct sun products and (b) aerosol inversion products with AOD at 440 nm greater than 0.4 are provided.
          
          

          

        

        Figure 3은 본 연구에서 사용한 국내 AERONET 직접 산출 자료 개수(Fig. 3a)와 관측 지점 개수(Fig. 3b)의 연별 분포이다. 2022년까지 국내 AERONET 직접 산출 자료의 총 개수는 836,075개이다(Fig. 3a). 2010년까지 AERONET 직접 산출 자료를 산출한 관측 지점의 수는 3개 이하였으며, 매년 자료 개수는 10,000개 미만이었다. 하지만 2011년에는 4개의 관측 지점에서 12,114개의 자료를 산출하였고, 2012년에는 DRAGON-Asia 2012 기간 동안 일시적으로 설치된 관측 지점을 포함하여 27개의 관측 지점에서 86,247개의 자료를 산출하였다. 이후 2013년부터 2015년까지는 약 30,000~40,000개의 자료가 산출되었으며, 2016년에는 KORUS-AQ 기간 동안 일시적으로 설치된 관측 지점을 포함하여 22개의 관측 지점에서 146,306개의 자료가 산출되어 자료가 가장 많이 산출된 연도였다(Fig. 3). 이로 인해 1999년부터 2022년까지 4월과 5월에 자료 개수(4월: 106,435개, 5월: 127,530개)와 자료를 산출하였던 관측 지점의 개수(4월: 41개, 5월: 40개)가 가장 많았으며(Fig. 4), 2012년 3월부터 5월과 2016년 4월부터 6월은 각각 57,749개와 59,449개의 자료가 산출되어 전체 직접 산출 자료의 6.91%와 7.11%를 차지하였다(Fig. 5). 국내 AERONET 자료는 봄(3월부터 5월)에 자료가 가장 많이 분포하는 특징을 보였으며, AERONET Version 3 Level 2.0 자료는 구름의 영향으로 오염된 자료를 제거하는 과정인 Cloud-screening 알고리즘(Smirnov et al., 2000; Giles et al., 2019)이 적용된 자료로 제공되기 때문에 구름의 영향이 많은 계절인 여름에는 자료의 수가 가장 적었다(Figs. 4a, 5a). 그러나 이례적으로 2016년 8월의 직접 산출 자료 개수는 20,635개로, 그 해 5월 다음으로 가장 많은 자료가 분포되었으며, 이는 전체 직접 산출 자료의 2.47%를 차지하였다. 2016년 8월에 자료가 존재하는 14개의 관측 지점 중 자료 개수가 1,000개 이상인 관측 지점은 11개로, 관측 지점별 산출된 자료 개수가 많았던 기간이었다(Table 2).

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            The number of (a) direct sun products and (b) the AERONET sites by year in South Korea.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            The number of (a) direct sun products and (b) the AERONET sites by month in South Korea.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            The number of (a) direct sun products and (b) the AERONET sites by a month each year in South Korea.
          
          

          

        

        
          Table 2. 
				
          

          
            AERONET site names and data counts in August 2016 in South Korea.
          
          

        

        
          
            
              	Site name
              	Data counts in August 2016
            

          
          
            	Anmyon
            	2,571
          

          
            	Baengnyeong
            	1,811
          

          
            	Gangneung_WNU
            	1,758
          

          
            	Gosan_SNU
            	1,490
          

          
            	Gwangju_GIST2,02
            	2,022
          

          
            	Hankuk_UFS
            	1,114
          

          
            	Ieodo_Station
            	75
          

          
            	KORUS_Kyungpook_NU
            	1,903
          

          
            	KORUS_Mokpo_NU
            	1,733
          

          
            	KORUS_UNIST_Ulsan
            	1,856
          

          
            	Pusan_NU
            	2,072
          

          
            	Seoul_SNU
            	431
          

          
            	Socheongcho
            	463
          

          
            	Yonsei_University
            	1,336
          

        

        

        1999년부터 2022년까지 AERONET Version 3 Level 2.0 역산출 자료와 AOD0.4 자료의 개수는 각각 32,665개와 11,519개였다(Fig. 6a). AOD0.4 자료는 안산(KIOST_Ansan: 37.286oN, 126.832oE)과 이어도(Ieodo_Station: 32.123oN, 125.182oE)를 제외하고 41개의 관측지점에서 제공된다(Fig. 6b). 역산출 자료는 2012년과 2016년에 자료 개수가 가장 많았으며, 해당 연도의 역산출 자료 개수는 각각 4,734개와 4,911개였다. AOD0.4 자료의 개수는 2012년과 2016년에 각각 2,227개와 2,025개였다. 직접 산출 자료와 마찬가지로 DRAGONAsia 2012와 KORUS-AQ 기간 동안 AERONET 에어로졸 역산출 자료를 산출한 관측 지점의 개수와 관측자료도 많이 분포하였다. 관측 지점의 개수는 각각 22개와 19개였고(Fig. 7b), 관측 자료의 개수는 3,273개와 1,753개였다(Fig. 7a). 이러한 경향은 AOD0.4 자료에서도 동일하게 나타났다(Fig. 8).

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            The number of (a) aerosol inversion products and (b) the AERONET sites by year in South Korea. Red boxes represent all aerosol inversion products used in this study, and green boxes represent the aerosol inversion product when AOD at 440 nm was greater than 0.4.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            The number of (a) all aerosol inversion products and (b) the AERONET sites by a month each year in South Korea.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 8. 
				
          

          
            The number of (a) aerosol inversion products and (b) the AERONET sites when AOD at 440 nm was greater than 0.4 by a month each year in South Korea.
          
          

          

        

        국내 AERONET Version 3 Level 2.0 자료의 전반적인 분포를 조사하고 A E RONET 관측 지점의 위치를 기반으로 수도권(SMA), 경상도(GSD), 전라도(JLD), 강원도(GWD), 충청도(CCD), 제주도(JJD)의 6개 지역으로 구분하여 직접 산출 자료와 역산출 자료, 그리고 AOD0.4 자료의 분포를 분석하였다(Fig. 9). Table 3은 각 지역에 포함된 AERONET 관측 지점명을 나타낸다. 수도권 지역은 관측 지점 개수와 직접 산출 자료(역산출; AOD0.4) 개수가 각각 21개와 425,398개(15,117개; 5,934개)로 6개 지역 중 가장 많았다. 6개 지역의 1999년부터 2022년까지 연별 관측 지점 개수 및 자료 개수는 Fig. 10에서 확인할 수 있다. 2010년대에는 6개 지역 모두에서 자료가 산출되었으며, 강원도, 전라도, 그리고 제주도 지역은 자료가 처음 산출된 이후로 매년 자료가 누적되어 왔다. 수도권과 충청도 지역은 자료가 산출되지 않았던 공백기(수도권: 2004년~2009년, 충청도: 2008년~2011년, 2013년)가 있었으나 그 이후로 매년 자료가 꾸준히 산출되어 왔다. 이 5개 지역(강원도, 수도권, 전라도, 제주도, 충청도)은 자료를 꾸준히 산출해 온 관측 지점이 최소 하나 이상 있는 것이 특징이며, 이를 통해 에어로졸의 장기적인 특징 및 변화를 분석할 수 있다는 장점이 있다. 그러나 AERONET 자료가 가장 꾸준히 산출되지 않았던 지역은 경상도 지역으로 1999년, 2012년, 2015년부터 2017년, 그리고 2020년부터 2022년에만 자료가 산출되었다. 경상도 지역에서 현재 운영 중인 관측 지점은 울산으로, 2020년 12월부터 자료가 다시 산출되고 있으나 다른 지역에 비해 경상도 지역 에어로졸의 장기적인 특징 및 변화를 분석하기에는 어려움이 있다.

        
          
          

          Fig. 9. 
				
          

          
            Distribution of (a) AERONET's direct sun product, (b) aerosol inversion product, and (c) the aerosol inversion product when AOD at 440 nm was greater than 0.4 by six regions in South Korea.
          
          

          

        

        
          Table 3. 
				
          

          
            AERONET site names located for each region in South Korea.
          
          

        

        
          
            
              	Region name
              	AERONET site name list
            

          
          
            	GWD
            	DRAGON_GangneungWNU, Gangneung_WNU, KORUS_Daegwallyeong
          

          
            	SMA
            	Baengnyeong, DRAGON_Bokjeong, DRAGON_Guwol, DRAGON_Hankuk_UFS, DRAGON_Konkuk_Univ, DRAGON_Korea_Univ, DRAGON_NIER, DRAGON_Sanggye, DRAGON_Sinjeong, DRAGON_Soha, Hankuk_UFS, KIOST_Ansan, Korea_University, KORUS_Baeksa, KORUS_NIER, KORUS_Olympic_Park, KORUS_Songchon, KORUS_Taehwa, Seoul_SNU, Socheongcho, Yonsei_University
          

          
            	GSD
            	Chinhae, DRAGON_Kyungil_Univ, DRAGON_Pusan_NU, KORUS_Kyungpook_NU, KORUS_UNIST_Ulsan, Kyungil_University, Pusan_NU
          

          
            	JLD
            	DRAGON_Gwangju_GIST, DRAGON_Kunsan_NU, DRAGON_Mokpo_NU, Gwangju_GIST, KORUS_Iksan, KORUS_Mokpo_NU
          

          
            	JJD
            	Gosan_NIMS_SNU, Gosan_SNU, Ieodo_Station
          

          
            	CCD
            	Anmyon, DRAGON_Anmyeon, DRAGON_Kongju_NU
          

        

        

        
          
          

          Fig. 10. 
				
          

          
            The number of data (upper panels; a to c) and AERONET sites (lower panels; d to f) per year in 6 regions.
          
          

          

        

      

      
        3.2 AOD 변화
        
          3.2.1 국내 AOD 및 PM10과 PM2.5 질량농도의 연변화
          Figure 11은 국내 AERONET 직접 산출 자료와 에어코리아 최종 확정 측정자료를 사용하여 2022년까지의 AOD 연변화와 PM10 및 PM2.5 질량농도의 연변화를 보인다. 연평균 AOD는 연간 -0.006 yr-1의 변화율로 감소하는 추세를 보였으며, 2003년과 2021년에 각각 평균 AOD가 0.51과 0.22로 최대값과 최소값을 기록하였다. 2003년의 평균 AOD 증가는 2003년 5월 러시아에서 발생한 대규모 산불로 인해 발생한 스모크 에어로졸 플룸이 국내로 유입되어 AOD에 영향을 미쳤다(Lee and Kim, 2004; Lee at al., 2004). 이로 인해 2003년 자료가 존재하는 관측 지점 중 5월의 자료를 보유한 안면과 고산 관측 지점의 AOD (550 nm)는 각각 0.75와 0.64로, 안면은 2002년과 2004년 연평균 AOD보다 각각 0.36과 0.44 더 높았으며, 고산은 0.25와 0.34 더 높게 나타났다.

          
            
            

            Fig. 11. 
				
            

            
              Annual AOD at 550 nm variation (green) in South Korea from 1999 to 2022. The red and blue boxplots indicate the annual variation in PM10 and PM2.5 concentrations, respectively. The circle symbol and black solid line in each boxplot indicate the annual average change.
            
            

            

          

          AOD 감소와 더불어 PM10과 PM2.5 또한 감소하는 추세를 보였다. PM10의 연평균 질량농도는 2001년부터 2022년까지 -1.324 μg m-3 yr-1의 변화율로 감소하는 추세를 보였으며, PM2.5는 질량농도 측정을 시작한 2015년부터 8년간 -1.335 μg m-3 yr-1의 변화율로 감소하는 추세를 보였다. PM10 연평균 질량농도는 2001년부터 2012년까지 -1.358 μg m-3 yr-1의 변화율로 감소하였으며, 사회의 관심과 미세먼지 질량농도 저감을 위해 정부 차원에서 미세먼지 종합대책(KLRI, 2015)을 시행한 2013년부터 2022년까지 연평균 PM10 질량 농도는 -2.03 μg m-3 yr-1의 변화율로 감소하였다. 2019년 미세먼지 저감 및 관리에 관한 특별법(MOE, 2019)이 시행된 이후 연평균 PM10 질량농도는 -2.581 μg m-3 yr-1의 감소율을 보였으며, 연평균 PM2.5의 질량농도는 -1.729 μg m-3 yr-1의 감소율을 보여 저감 정책 이후 PM10과 PM2.5 질량농도의 연간 감소율이 증가했음을 알 수 있다.

          연평균 AOD, PM10 그리고 PM2.5의 질량농도가 모두 감소하는 추세를 보였기에(Fig. 12), PM10과 PM2.5의 연평균 질량농도와 연평균 AOD 간의 상관성 분석을 수행하였다. 2001년부터 2022년까지 PM10의 연평균 질량농도와 연평균 AOD는 0.674의 양의 상관관계를 보였다. 또한, 유의 확률(probability value, pvalue)이 0.00058로 PM10의 연평균 질량농도와 연평균 AOD간의 상관관계는 통계적으로도 매우 유의미한 결과임을 보였다. PM2.5의 연평균 질량농도와 연평균 AOD 간의 상관관계는 0.753이고 p-value는 0.03이며, 이는 PM10보다 더 높은 양의 상관관계를 나타내며, 이 또한 0.05보다 낮은 p-value로 의미 있는 관계임을 알 수 있다. 즉, PM10과 PM2.5의 연평균 질량농도 감소와 연평균 AOD 감소 간에 통계적으로 유의미한 선형적인 관계가 존재한다고 할 수 있다. Seo et al. (2015)는 DRAGON-Asia 2012 기간 동안 서울지역의 에어코리아 PM10과 PM2.5 질량농도와 AERONET과 Moderate-Resolution Imaging Spectroradiometer에서 산출한 AOD 간에 0.50의 양의 상관관계를 보고했다. 또한, 중국의 PM10과 PM2.5 질량농도와 AOD간 0.5 이상의 결정계수(coefficient of determination) 값을 보여 AOD와 PM10 및 PM2.5 질량농도가 서로 연관되어 있음을 보였으며, PM10 질량농도보다는 PM2.5 질량농도가 AOD와의 상관관계가 더 높게 나타남을 보였다(Kong et al., 2016).

          
            
            

            Fig. 12. 
				
            

            
              Annual variations of average AOD (red), PM10 (blue), and PM2.5 (green) in South Korea. The dashed lines represent trend lines.
            
            

            

          

        

        
          3.2.2 지역별 AOD 및 PM10과 PM2.5 질량농도의 연변화
          국내 전역의 AOD의 연변화와 PM10과 PM2.5 질량농도의 연변화 및 추세를 확인하였으며, 연평균 AOD 감소가 PM10과 PM2.5 연평균 질량농도의 감소와 관련이 있음을 확인하였다. 국내 에어로졸의 연변화를 공간적으로 세분화하여 분석하기 위해 6개 지역의 AOD와 PM10, PM2.5 질량농도의 연변화를 분석하였다(Fig. 13). 지역별로 AERONET 연평균 AOD는 일반적으로 감소하는 추세를 보였으며, PM10과 PM2.5 연평균 질량농도도 감소하는 추세를 보였다. AERONET 직접 산출 자료의 공백이 가장 많은 경상도 지역을 제외하고, 전라도와 제주도 지역은 -0.01 yr-1의 변화율로 연평균 AOD의 감소 추세가 가장 높았으며, 충청도 지역은 -0.004 yr-1의 변화율로 가장 낮은 감소 추세를 보였다. 반면에 연평균 PM10 질량농도는 제주도와 수도권 지역이 각각 가장 낮은 감소율(-0.57 μg m-3 yr-1)과 높은 감소율(-1.55 μg m-3 yr-1)을 보였으며, 연평균 PM2.5 질량농도는 수도권 지역과 강원도 지역이 각각 가장 낮은 감소율(-1.00 μg m-3 yr-1)과 높은 감소율(-2.02 μg m-3 yr-1)을 보였다.

          
            
            

            Fig. 13. 
				
            

            
              Annual variations of average AOD (red), PM10 (blue), and PM2.5 (green) for six regions in South Korea.
            
            

            

          

        

        
          3.2.3 국내 AOD 및 PM10과 PM2.5 질량농도의 월변화 및 계절변화
          Figure 14는 AERONET 직접 산출 자료와 에어코리아 최종 확정 측정자료를 사용하여 국내 AOD 월변화와 PM10과 PM2.5 질량농도의 월변화를 보인다. 월평균 AOD는 1월부터 6월까지 증가하는 추세로 6월에 0.45로 가장 높은 월평균 AOD를 보였으며, 7월부터 12월까지 감소하는 추세로 12월에 0.15로 가장 낮은 월평균 AOD를 보였다. 월별 AOD의 변화를 토대로 계절별 AOD는 봄(3월부터 5월)과 여름(6월부터 8월)에 높은 AOD를 보였으며, 가을(9월부터 11월)과 겨울(12월부터 2월)에 낮은 AOD를 보였다(Fig. 15). 이는 동북아시아 AOD의 계절적인 특징으로, 봄과 여름에 AOD 값이 높고, 가을과 겨울에는 AOD 값이 낮다고 알려져 있다(Xia et al., 2006; Yu et al., 2009; Kim et al., 2010; Wang et al., 2011; Wu et al., 2015). 봄철에는 동아시아에서 발생하는 모래 먼지가 편서풍의 영향으로 중국 동부와 한국으로 수송되어 AOD가 증가한다(Ghim, 2011). 여름철에는 고온 다습한 환경이 2차 에어로졸 생성 및 에어로졸의 흡습 성장에 유리한 조건을 제공하여 입자의 단면적이 증가하고, 이는 건조한 날씨의 에어로졸 입자보다 태양광을 더 많이 산란시켜 AOD가 증가하게 된다(Pilat and Charlson 1966; Charlson et al., 1999; Carrico et al., 2000; Koloutsou-Vakakis et al., 2001; Fierz-Schmidhauser et al., 2010; Titos et al., 2014a, b). 또한, 여름철 강한 대류는 지표 근처에 존재하는 에어로졸의 연직 이동을 향상시켜 여름철 높은 AOD가 발생한다(Cheng et al., 2015). 이외에도 여름철 습도 증가에 따른 2차 에어로졸 생성 증가의 관측 결과(Sun et al., 2013)와 흡습 성장으로 인한 태양 복사의 산란 및 소산계수(extinction coefficient) 증가의 관측 결과(Qu et al., 2015), 그리고 여름철 에어로졸의 연직 이동에 의해 대기경계층보다 높은 고도에서 소산계수의 최대값이 관측된 결과(Qu et al., 2016)가 보고되었다. 이를 종합하여 대기 중 크기가 작은 에어로졸의 농도와 태양 복사의 산란 증가가 높은 여름철 전체 공기 기둥에 대한 AOD (total column AOD)를 야기시켰다고 판단된다.

          
            
            

            Fig. 14. 
				
            

            
              Monthly AOD at 550 nm variation (green) in South Korea. The red and blue boxplots indicate the monthly variation in PM10 and PM2.5 concentrations, respectively. The circle symbol and black solid line in each boxplot indicate the monthly average change.
            
            

            

          

          
            
            

            Fig. 15. 
				
            

            
              Seasonal AOD at 550 nm variation (green) in South Korea. The red and blue boxplots indicate the seasonal variation in PM10 and PM2.5 concentrations, respectively. The circle symbol and black solid line in each boxplot indicate the seasonal average change.
            
            

            

          

          이에 반해 지표면 부근에서 관측한 PM10과 PM2.5는 3월에 각각 61.88 μg m-3과 2 8 .33 μg m-3로 가장 높은 월평균 질량농도를 보였으며, 7월과 8월에는 각각 30.88 μg m-3과 1 2.8 5μg m-3로 가장 낮은 월평균 질량농도를 보였다(Fig. 14). AOD와는 달리, 월평균 PM10과 PM2.5 질량농도는 건조한 계절에 높고 여름에 낮은 대조적인 특징을 보였다(Fig. 15). 다른 계절에 비해 강수 빈도 및 강수량이 많은 여름철에는 강수로 인해 대기 중 에어로졸(즉, PM10 및 PM2.5)이 다량으로 제거되어 지표면에서의 질량농도가 낮아지며, 여름철 높은 지표 온도로 인한 강한 연직 수송 및 순환 그리고 대기경계층의 발달로 인해 지표면 PM10과 PM2.5의 질량농도가 감소한다. 이와 관련하여 Kong and Yi (2015)는 라이다를 사용하여 대기경계층의 월평균 고도와 대기 중 미세 입자와 조대 입자의 월평균 질량농도를 비교하여 여름철에는 대기경계층 고도가 최대였지만 입자의 질량농도는 최소임을 보였으며, 봄과 겨울에는 이와 반대의 계절적 특징을 보고했다. 또한, Qu et al. (2016)은 6월과 12월의 대기 중 입자에 의한 소산계수의 연직분포를 측정하였을 때, 12월은 지표면 근처에 소산계수가 높게 나타났지만 6월에는 약 1 km와 2.5 km 고도에서 소산계수가 높게 측정되어 여름의 높은 AOD와 지표면 근처의 낮은 미세먼지 질량농도, 그리고 이와는 반대되는 겨울철 특징을 관측을 통해 보고했다.

        

        
          3.2.4 지역별 AOD 및 PM10과 PM2.5 질량농도의 월변화 및 계절변화
          Figure 16은 국내 6개 지역의 AOD와 PM10 질량농도 및 PM2.5 질량농도의 월변화를 보인다. 국내 전역에 대한 월변화(Fig. 14)와 마찬가지로, 6개 지역 모두 봄과 여름에 AOD가 높고, 가을과 겨울에 AOD가 낮으며, PM10과 PM2.5 질량농도도 모두 여름에 낮은 특징을 보였다. 6개 지역 중 강원도 지역이 2월과 8월을 제외하고 월평균 AOD가 가장 낮았으며, 계절별 평균 AOD 또한 사계절 동안 강원도 지역이 0.3 미만으로 가장 낮았다(봄: 0.285, 여름: 0.255, 가을: 0.148, 겨울: 0.139). 계절별로 평균 AOD가 가장 높았던 지역은 봄과 여름에는 수도권(봄: 0.392, 여름: 0.412)이며, 가을과 겨울에는 전라도 지역이 가장 높았다(가을: 0.224, 겨울: 0.232). 특히, 수도권 지역은 봄과 여름에 AOD 뿐만 아니라 PM10(봄: 64.773 μg m-3, 여름: 39.678 μg m-3)과 PM2.5(봄: 25.674 μg m-3, 여름: 16.838 μg m-3)의 평균 질량농도도 가장 높았으며, PM10은 사계절 모두 평균 질량농도가 가장 높게 나타났다(PM10 가을: 44.779 μg m-3, PM10 겨울: 58.687 μg m-3). 인천을 포함한 수도권 지역은 국외에서 발생한 대기오염물질의 장거리 수송의 영향을 가장 많이 받으며, 밀집된 인구로 인해 이동 오염원도 많아 AOD 및 PM10과 PM2.5의 질량농도가 가장 높은 것으로 판단된다(Jeong et al., 2017; Bae et al., 2020).

          
            
            

            Fig. 16. 
				
            

            
              Monthly variations of average AOD (red), PM10 (blue), and PM2.5 (green) for six regions in South Korea.
            
            

            

          

        

      

      
        3.3 에어로졸 유형별 분포
        
          3.3.1 국내 에어로졸의 유형별 분포
          국내 에어로졸의 유형별 분포를 분석하기 위해 AERONET Version 3 Level 2.0 역산출 자료 중 AOD0.4 자료를 사용하여 Schmeisser et al. (2017)의 에어로졸 유형 분류 방법을 적용하였다(Fig. 17). 국내 에어로졸의 AAE는 0.0부터 3.0까지 넓은 범위에 걸쳐 변화가 크며, SAE는 주로 1.0~1.5의 범위에 분포하였다. 이는 국내 에어로졸을 구성하는 화학물질의 종류 및 화학 조성의 다양성은 넓은 반면에 입자의 크기 범위는 상대적으로 넓지 않음을 시사한다. KORUS-AQ 예비종합보고서(NIER and NASA, 2017)의 서울 미세먼지 성분 분석과 Choi et al. (2016)의 연구에서 백령도 미세먼지 성분 분석에 의하면 미세먼지는 질산염(nitrate), 황산염, 암모니아, 염화물(chloride), 유기물 그리고 블랙 카본(BC)을 포함하고있어 대기 중 에어로졸이 다양한 물질로 구성되어 있음을 알 수 있다. 분류된 8가지 에어로졸 중 분진 에어로졸(DU)과 BC 그리고 갈색 탄소(BrC)의 혼합 유형(DU-BC-BrC mix)의 자료 개수가 5,341개(46.61%)로 가장 많이 분포하였으며, BC가 2,551개(22.26%)로 두 번째로 많은 에어로졸 유형이었다(Fig. 18). DU-BC-BrC mix와 BC와 더불어 질산염 및 황산염으로 대표되는 입자 크기가 작고 흡수성이 낮은 에어로졸[SP-LA, 1,502개(13.11%)]과 DU와 해염 입자와 같은 입자의 크기가 큰 에어로졸과 BC의 혼합 유형[LP-BC mix, 1,199개(10.46%)]이 국내 에어로졸 분포의 대부분을 차지하였다(Fig. 18). 나머지 에어로졸 유형은 866개로 약 7.5% 분포하였으며, 이 중 DU와 BrC는 각각 39개(0.34%)와 72개(0.63%)로 분포 비율이 가장 낮았다(Fig. 18). 국내 분포하는 에어로졸 유형은 BC와 관련된 에어로졸(예, BC, DU-BC-BrC mix와 LP-BC mix, BC-BrC mix)이 주를 이루었으며[총 9,637개 (84.09%)], 입자의 크기가 작고 흡수성이 낮은 에어로졸(SP-LA) 또한 다수 분포한다는 특징을 보였다. 이러한 특징은 국내 5개의 AERONET 관측 지점(강릉, 연세대학교, 한국외국어대학교, 안면, 고산)을 대상으로 5가지 에어로졸 유형 분류 방법을 사용하였을 때, 흡수성이 낮은 에어로졸과 BC가 가장 많이 분포하였으며 관측 지점마다 차이는 있지만 미세 입자와 조대입자가 혼합된 특징의 에어로졸들이 다수 분포했던 결과와 유사하였다(Lee et al., 2018). 또한, Cappa et al. (2016)의 에어로졸 유형 분류 방법을 조정하여 서울대학교와 연세대학교의 AERONET 관측 자료를 적용하였던 결과와도 유사하였다(Eom et al., 2022).

          
            
            

            Fig. 17. 
				
            

            
              The result of aerosol type classification based on Schmeisser et al. (2017). The top and right panels show the number of data points at 0.1 intervals for SAE and AAE, respectively.
            
            

            

          

          
            
            

            Fig. 18. 
				
            

            
              Pie chart showing the data counts of eight aerosol types.
            
            

            

          

          Figure 19는 8가지 에어로졸 유형의 연별(Fig. 19a), 월별(Fig. 19b) 그리고 계절별(Fig. 19c) 자료 개수를 보인다. DU와 BrC를 제외하고 나머지 6가지 에어로졸 유형은 장기적으로 꾸준히 관측되었다(Fig. 19a). 또한, DU와 BrC 그리고 입자 크기가 크고 흡수성이 낮은 에어로졸(LP-LA)을 제외하고 나머지 5가지 에어로졸 유형은 국내 AERONET 관측 자료가 가장 많았던 2012년과 2016년에 자료 개수가 가장 많았다. 월별과 계절별 자료 개수는 앞서 다뤘듯이 AERONET 자료가 봄철에 가장 많기 때문에 8가지의 에어로졸 유형 모두 봄철에 자료 개수가 가장 많았다(Figs. 19b, c). DU는 2021년 5월에 발생한 황사의 영향이 크게 미쳐 2021년에 관측된 자료가 가장 많은 것으로 판단된다. 30개의 자료 중 26개가 5월 자료였으며, 이 중 5월 7일에 발령되었던 황사 경보와 관련된 자료가 18개 그리고 5월 24일에 발생한 황사와 관련된 자료가 8개였다. 이와 관련하여 황사 경보 발령 후 제주도 지역에서는 DU와 탄소질 에어로졸이 혼합된 유형으로 분류된 자료가 다수 존재하였다. BrC의 경우 2012년과 2017년에 33개와 12개로 자료 개수가 가장 많았으며, 총 45개의 자료 중 44개가 수도권 지역 자료였다. 2012년에는 3월에 자료가 가장 많았으며, 2017년에는 4월과 5월의 자료가 가장 많았다. BrC는 흡수성을 가진 유기탄소(Organic Carbon, OC)이며, 바이오연료의 연소, 차량에 의한 배출, 그리고 2차 생성 유기 에어로졸(secondary organic aerosol) 등에 의해 발생한다. Ham et al. (2017)은 도로오염원의 영향과 휘발성 유기화합물(volatile organic compounds)의 광화학 반응으로 인한 2차 생성 또는 외부로부터의 장거리 수송이 봄철 서울 OC 농도에 기여한다고 보고했다. 또한, BrC로 분류된 자료와 동일한 날짜에 DU-BC-BrC mix와 BC-BrC mix가 주로 함께 분류된 것을 토대로, 수도권 지역에 대한 장거리 수송의 영향과 도심 내부의 지역적인 영향으로 인해 2012년과 2017년에 BrC 자료가 많이 분류된 것으로 판단된다. LP-LA의 경우 분류된 자료 개수가 많았던 해는 2001년, 2013년, 2016년, 그리고 2021년였으며, 각 자료 개수는 26개, 31개, 29개, 그리고 28개였다. 이 중 봄철과 여름철의 자료가 51개(44.74%), 34개(29.82%)였으며, 봄철 자료의 대부분은 충청도 지역 자료와 제주도 지역 자료였고[36개(70.59%)] 여름철 자료는 수도권 지역 자료가 대부분을 차지하였다[23개(67.65%)]. 제주도 지역 자료의 8 7%는 고산 관측 지점이며, 충청도 지역의 자료 또한 8 7%가 안면도 관측 지점의 자료로 두 지점 모두 해안가와 근접한 위치에 있어 해염입자의 영향으로 인해 LP-LA로 분류된 자료 개수가 많이 나타난 것으로 판단된다. 또한, 여름철의 경우 높은 습도로 인한 흡습 성장이 LP-LA로 분류된 자료 개수가 많이 나타난 것에 영향을 미친 것으로 판단된다.

          
            
            

            Fig. 19. 
				
            

            
              (a) Annual, (b) monthly, and (c) seasonal data counts for eight aerosol types.
            
            

            

          

        

        
          3.3.2 에어로졸 유형별 지역 분포
          Figure 20은 6개 지역별로 8가지 에어로졸의 분포를 보인다. 6개 지역의 공통적 특징은 DU-BC-BrC mix, BC, SP-LA 그리고 LP-BC mix의 비율이 가장 높았으며, 이 4가지 에어로졸의 분포 비율은 6개 지역 모두 90% 이상이었다. Schmeisser et al. (2017)은 군집 분석을 통해 BC와 SP-LA가 장거리 수송된 에어로졸 또는 지역적인 영향을 받는 관측 지점에 공통적으로 나타난다는 특징을 보였다. 이를 토대로 높은 비율의 BC와 SP-LA는 장거리 수송 또는 국내 배출에 의한 영향으로 판단된다. Kang et al. (2021)과 Kim et al. (2022)는 서해상에서 BC가 다른 에어로졸과 혼합된 상태로 관측된 결과를 보고했으며, 6개 지역에서 DU-BC-BrC mix와 LP-BC의 비율이 높게 나타난 특징을 토대로 볼 때, DU를 비롯한 입자 크기가 큰 에어로졸이 장거리 수송 및 국내에서 배출되는 탄소질 에어로졸(예, BC와 BrC)과의 혼합이 매우 활발하게 발생하여 국내에 영향을 미치는 것으로 판단된다. 지역별 에어로졸 유형의 분포 중 또 하나의 특이한 점은 제주도와 충청도 지역의 LP-LA의 분포가 각각 35개(5.4%)와 70개(4.7%)로 다른 4개 지역에 비해 비율이 높다는 것이다(강원도: 0.6%, 수도권: 1.3%, 경상도: 0.4%, 전라도: 1.2%). 앞서 언급하였듯이, 제주도 지역 AOD0.4 자료 중 상당수가 해안가와 근접한 고산 관측 지점의 자료이다. 고산 관측 지점에서 관측한 에어로졸은 바다의 영향으로 인해 수용성 이온성분이 높게 나타났으며, 특히 해염 성분들의 조성이 높은 특징을 보여(Hong et al., 2011), 해염입자와 같은 입자의 크기가 크고 흡수성이 낮은 LP-LA가 다수 분포하는 것으로 판단된다. 충청도 지역 AOD0.4 자료 또한 상당수가 해안가와 근접한 안면도 관측 지점의 자료이며, 안면도에서 지역적으로 발생한 에어로졸의 광학 및 미세물리 특성 관측 시 입자의 크기가 상대적으로 크고 흡수성이 낮다는 특징을 보여 LP-LA의 비율이 높게 나타난 것으로 판단된다(예, Noh et al., 2010).

          
            
            

            Fig. 20. 
				
            

            
              Pie charts showing the data counts for eight aerosol types in each of the six regions: (a) GWD, (b) SMA, (c) GSD, (d) JLD, (e) JJD, and (f) CCD. The N represents the total data counts for each region.
            
            

            

          

        

      

    

    

  
    
      4. 결론 및 토의
      본 연구는 1999년부터 2022년까지 국내 AERONET 관측 지점에서 산출한 Version 3 Level 2.0 직접 산출 자료와 에어로졸 역산출 자료 중 AOD0.4 자료를 활용하여, 연별, 월별, 및 지역별 분포를 분석하였다. 또한, 직접 산출 자료를 사용하여 AOD (550 nm)의 연변화, 월변화, 및 계절변화를 조사하였다. 이와 함께 에어코리아의 최종 확정 측정자료를 사용하여 2022년까지의 PM10과 PM2.5 질량농도의 연간, 월간, 및 계절 변화를 연구하였다. 국내 에어로졸 유형의 분포를 파악하기 위해 Schmeisser et al. (2017)에 의해 제안된 분류 방법을 적용하고, 국내 전역 및 6개의 지역에서의 에어로졸 유형별 분포를 분석하였다.

      AERONET Version 3 Level 2.0의 국내 직접 산출 자료와 역산출 자료 분석 결과, 2011년 이후 자료량이 급격하게 증가하기 시작하였다. DRAGON-Asia 2012 캠페인과 KORUS-AQ 캠페인이 수행된 2012년과 2016년에는 일시적으로 설치된 관측 지점들의 증가로 자료 수도 대폭 증가하였다. 월별 자료 분포는 균일하지 않으며, 특히 봄철(3월부터 5월)에 자료가 집중되어 있어 불균형한 분포를 나타낸다. 또한, 국내 AERONET 자료의 공간적 분포를 6개 지역으로 구분하여 분석한 결과, 서부권(수도권, 충청도, 전라도)에 70% 이상의 자료가 집중되어 있는 것으로 나타났다. 서부권의 관측 지점은 2000년대 초반부터 자료를 지속적으로 산출하였으며, 각 지역마다 최소 한 곳의 관측 지점이 존재한다. 동부권의 강원도 지역은 2012년부터 자료를 지속적으로 산출하였지만, 경상도 지역은 연별 자료 분포가 매우 불균형하며, 2016년부터 2017년 초까지 자료 생산 이후 2020년까지 관측 지점이 운영되지 않아 자료가 적었다. 이러한 자료 분포의 차이로 인해 서부권과 동부권 간의 차이가 두드러진다. 따라서 국내 에어로졸의 평균적인 특성 연구시 AERONET 자료의 시공간적 불균형을 고려해야한다.

      연평균 AOD는 연간 -0.006 yr-1의 감소율을 보였으며, PM10과 PM2.5의 질량농도도 각각 -1.324 μg m-3 yr-1 및 -1.335 μg m-3 yr-1의 감소율을 나타냈다. 2019년 미세먼지 저감 및 관리에 관한 특별법 시행 이후, PM10과 PM2.5는 각각 -2.581 μg m-3 yr-1 및 -1.729 μg m-3 yr-1의 더욱 높은 감소율을 보였다. 이는 저감 정책의 효과를 시사한다. 또한, PM10 연평균 질량농도와 연평균 AOD는 0.674의 양의 상관관계와 0.00058의 낮은 p-value를 나타내어 두 변수 간의 유의미한 상관관계를 확인하였다. PM2.5의 연평균 질량농도와 연평균 AOD 간의 상관관계도 0.753의 높은 양의 상관관계와 0.03의 p-value로, 두 변수 간에 더 높은 상관관계가 있음을 나타낸다.

      월평균 및 계절평균 AOD는 봄과 여름에 상대적으로 높게 나타났으며, 가을과 겨울에는 낮은 값을 보였다. 반면, PM10과 PM2.5의 질량농도는 건조한 계절에 더 높게 나타나는 경향을 보였고, 여름에는 상대적으로 낮았다. 이는 여름철 강수로 인한 에어로졸의 제거, 높은 지표 온도로 인해 강한 연직 수송 및 대기경계층의 확장이 지표면 PM10과 PM2.5의 질량농도감소에 기여했기 때문이다. 또한, 고온 다습한 환경에서의 에어로졸 입자의 흡습 성장은 입자의 단면적 증가로 이어져 여름철 AOD의 증가를 유발하였다. 이로인해 AOD와 PM10 및 PM2.5 질량농도 간에 서로 상반된 계절적 변화가 관찰되었다.

      국내 에어로졸을 SAE와 AAE 값에 기반하여 8가지의 유형으로 분류하고 그 분포를 분석하였다. 이 분석에서 BC 관련 에어로졸(BC, DU-BC-BrC mix, LP-BC mix, BC-BrC mix)이 전체의 84.09%를 차지하여 가장 높은 비율을 보였다. SP-LA 유형의 에어로졸도 상당수 분포하는 것으로 나타났다. 에어로졸 유형별 연별 분포의 경우 DU와 BrC를 제외한 나머지 6가지 에어로졸 유형은 장기간에 걸쳐 꾸준히 분포하는 경향이 있었다. 6개 지역별 분석결과, DU-BC-BrC mix, BC, SP-LA, 그리고 LP-BC mix가 주로 분포한다는 특징을 보였다. 이는 장거리 수송 및 국내에서 발생한 지역적인 배출의 영향으로 해석된다. 또한, 바다의 영향을 받은 관측 지점이 위치한 지역에서는 해염 입자의 영향으로 LP-LA 유형의 에어로졸 분포가 높게 나타나는 특징을 보였다.

      본 연구는 국내 지역을 넘어서 국내 전역에서 지상 관측 에어로졸 원격 탐사 자료의 시공간적인 불균질성, AOD 및 PM10, PM2.5의 장기 변화 추세, 그리고 에어로졸 유형별 분포를 체계적으로 분석하였다는 점에서 의의를 갖는다. 그러나 AOD, PM10, 그리고 PM2.5의 장기적인 추세 및 에어로졸 유형별 분포를 종합적으로 분석하는 과정에서 장거리 수송과 지역별 또는 인접 지역에서 배출되는 대기오염물질의 기여도를 평가하는 데 있어 미흡한 점이 있다. 또한 에어로졸 유형을 분류하는 다양한 방법이 존재하며, 이 방법들은 에어로졸의 미세물리 및 광학적 특성을 다르게 활용하기 때문에, 각 방법에 따른 결과를 비교 분석하고 평가할 필요가 있다. 마지막으로, 유형별 자료 개수가 아닌 질량농도를 기반으로 한 분석 결과가 필요함이 드러났다. 이에 따라, 향후 연구는 이러한 한계점을 보완하여 국내뿐만 아니라 동북아시아 지역의 에어로졸 분포 및 특성에 대한 보다 광범위한 연구가 요구된다.
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