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            초록
          
        

        
          There is an increasing need to improve the air quality over South Korea to protect public health from local and remote anthropogenic pollutant emissions that are in an increasing trend. Here, we evaluate the performance of the WRF-Chem (Weather Research and Forecasting- Chemistry) model in simulating near-surface air quality of major Korean cities, and investigate the impacts of time-varying chemical initial and lateral boundary conditions (IC/BCs) on the air quality simulation using a chemical downscaling technique. The model domain was configured over the East Asian region and anthropogenic MICS-Asia 2010 emissions and biogenic MEGAN-2 emissions were applied with RACM gaseous chemistry and MADE/SORGAM aerosol mechanism. Two simulations were conducted for a 30-days period on April 2010 with chemical IC/BCs from the WRF-Chem default chemical species profiles (‘WRF experiment’) and the MOZART-4 (Model for OZone And Related chemical Tracers version 4) (‘WRF_MOZART experiment’), respectively. The WRF_MOZART experiment has showed a better performance to predict near-surface CO, NO2, SO2, and O3 mixing ratios at 7 major Korean cities than the WRF experiment, showing lower mean bias error (MBE) and higher index of agreement (IOA). The quantitative impacts of the chemical IC/BCs have depended on atmospheric residence time of the pollutants as well as the relative difference of chemical mixing ratios between the WRF and WRF_MOZART experiments at the lateral boundaries. Specifically, the WRF_MOZART experiment has reduced MBE in CO and O3 mixing ratios by 60~80 ppb and 5~10 ppb over South Korea than those in the WRF-Chem default simulation, while it has a marginal impact on NO2 and SO2 mixing ratios. Without using MOZART-4 chemical IC, the WRF simulation has required approximately 6-days chemical spin-up time for the East Asian model domain. Overall, the results indicate that realistic chemical IC/BCs are prerequisite in the WRF-Chem simulation to improve a forecast skill of local air quality over South Korea, even in case the model domain is sufficiently large to represent anthropogenic emissions from China, Japan, and South Korea.
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      1. 서 론
      대기오염은 인간과 생태계에 직·간접적 영향을 끼치며, 이로 인해 야기되는 피해를 줄이기 위해 지속적인 환경 및 보건 모니터링과 주요 오염물질들의 배출량 규제 등 다각적 노력이 이루어지고 있다. 우리나라는 지리적으로 대규모 인위적 배출원 지역인 중국 대륙의 풍하측에 위치하고 있어, 국내 대기질은 우리나라의 자체 배출량뿐만 아니라 장거리 수송에 의한 영향도 함께 고려하여야 한다. 최근 중국의 급속한 경제성장은 인위적 오염물질의 배출량 증가로 나타나고 있으며(Klimont et al., 2001; Zhang et al., 2007, 2009; Liu et al., 2011; Lee et al., 2014), 국내 대기질에 미치는 장거리 수송에 의한 영향도 이와 함께 증가할 것으로 보여진다. 따라서 정확한 국내 대기질 예측을 위해서는 국내/외 배출량의 시공간적 분포 특성을 이해하고 장거리 수송 및 화학 변환 과정을 보다 정확하게 파악하여야 한다. 대기질 예측을 위해서 복잡한 기상 및 화학 과정들의 시공간 변동을 모의할 수 있는 오일러리안(Eulerian) 대기 화학 모형이 주로 사용되고 있으며(예, Kim, 2011; Kim and Lee, 2011; Hong et al., 2012; Jeon et al., 2014), 국내에서는 주로 대기 화학 모형의 입력 자료로 활용되는 인위적/자연적 배출량 산정에 관한 연구가 다수 수행되었다(예, Cho et al., 2006; Moon and Koo, 2006; Kim et al., 2008a, b, c).

      대기 화학 모형은 대기 화학종의 이류, 확산, 배출, 침적, 화학 변환 과정을 포함하는 지배 방정식을 3차원 격자계를 이용하여 수치적으로 계산함으로써 대기 중 농도의 시/공간 변화를 예측한다. 이들 모형을 지역 규모에 적용할 경우에는 화학 배출량뿐만 아니라 모형에서 다루는 화학종의 화학 초기 및 경계 조건을 필요로 한다(Seinfeld and Pandis, 1997; Zannetti, 2003). 지역규모 대기질 예측 모형에서 화학 초기장을 생산하는 방식은 크게 전지구 대기 화학 모형의 예측결과를 이용하는 방식과 통계 자료 혹은 관측으로 얻어진 대기 농도의 연직 분포를 모의 영역에 균일하게 할당하는 방식으로 나누어 볼 수 있으며(예, Song et al., 2008; Lee et al., 2011; Hong et al., 2012), 화학자료동화를 통한 초기화 방식에 관한 연구도 지속적으로 수행되고 있다(예, Elbern et al., 1997; Elbern and Schmidt, 1999, 2001; Elbern et al., 2007; Wu et al., 2015). 화학 측면 경계 조건의 할당 방식도 초기 조건의 생산 방식과 유사하게 전지구 대기 화학 모형의 예측 결과를 모의 영역의 측면 경계에 시/공간 내삽하는 방식과 통계 자료 혹은 관측으로부터 얻어진 정적(static) 연직 분포를 가정하여 계산하는 방식이 주로 사용된다(예, Tang et al., 2007, 2009; Song et al., 2008; Lee et al., 2011; Hong et al., 2012). 전지구 대기 화학 모형의 예측 결과를 지역 규모 대기질 예측을 위한 화학 초기 및 경계 조건으로 활용하는 방식인 화학적 상세화(chemical downscaling) 기법은 고정된 연직 분포를 가정하는 방식에 비해 화학적 시/공간 변동성을 보다 현실적으로 반영할 수 있다는 장점을 가진다(Jonson et al., 2001; Hogrefe et al., 2006; In et al., 2007; Song et al., 2008; Samaali et al., 2009; Borge et al., 2010; Lee et al., 2011).

      한반도를 포함한 동아시아 지역의 대기질 모의는 지역규모 대기 화학 모형인CMAQ (Community Multiscale Air Quality) 모형이 주로 사용되어 왔으며(예, Hong et al., 2012; Jeon et al., 2014), Hong et al. (2012)은 전지구 대기 화학 모형 GEOS-Chem (Goddard Earth Observing System-Chemistry)을 이용한 화학적 상세화 기법을 CMAQ 모형에 적용하여 동아시아 지역의 O3농도 모의에 미치는 영향을 조사하였다. 본 연구에서는 최근 지역규모 대기질 모의에 많이 활용되는 WRF-Chem (Weather Research and Forecasting-Chemistry)모형을 이용하여 한반도 대기질 모의 성능을 평가하고, 전지구 대기 화학 모형 MOZART-4 (Model for Ozone and Related chemical Tracers, version 4)의 모의 결과를 이용한 화학적 상세화 기법을 적용하여 화학 초기 및 경계 조건이 한반도 지상 대기질 농도 예측에 미치는 영향을 조사하고자 한다. WRF-Chem 모형은 기상장과 화학장을 동시에 적분하는 온라인(‘online’) 모형으로 미리 계산된 기상장을 입력 자료로 이용하여 수송 및 화학 변환 과정을 계산하는 오프라인(‘offline’) 방식의 CMAQ 모형과는 구별된다. WRF-Chem 모형을 이용한 국내 연구로, Kang et al. (2012)은 비반응성 광물 입자의 배출량 모듈을 적용하여 2007년 겨울철 고농도 황사 사례 모의를 수행하였으며, Moon et al. (2014)은 반응성 화학 과정과 광물 입자 옵션을 함께 적용하여 황사 사례 예측의 민감도 분석을 수행하였다. 이들 연구들은 고농도 황사 사례에 대한 WRF-Chem 모형의 예측 성능을 살펴본 연구로 인위적/자연적 배출원에 기인한 기체상/입자상 화학 과정을 생략하거나 통계적으로 생산된 저해상도의 동아시아 지역 배출량 자료가 활용되었다. 본 연구에서는 WRF-Chem 모형에 상향식 배출량 산정 기법에 의해 생산된 보다 현실적인 인위적 배출량을 적용하여 한반도 기체상 대기질 모의 성능을 평가하고자 하며, 또한 전지구 모형 예측 결과에 기초한 화학 초기 및 경계 조건이 한반도 대기질 예측에 미치는 영향을 살펴보고자 한다.

    

    

  
    
      2. 수치 모형 및 연구 방법
      
        2.1 WRF-Chem 모형 및 실험 설계
        본 연구에서 사용한 대기 화학 모형은 WRF-Chem version 3.6으로, 중규모 기상 모형인 WRF 모형에 대기질 모의를 위한 화학 과정을 포함하고 있다(Grell et al., 2005). WRF 모형은 압축(compressible) 대기와 비정역학(nonhydrostatic) 방정식을 포함하는 대기 역학 방정식계를 지상 기압면 기준의 지형 좌표계(terrainfollowing coordinate)를 이용하여 나타내고, 이를 Arakawa-C 격자계를 바탕으로 차분화하며, 대기 복사, 난류 혼합, 구름 물리, 지표-대기 상호 작용, 중력파 항력 등 대기 물리과정들에 대한 다양한 모수화 방안을 포함하고 있다(Skamarock et al., 2008). WRF-Chem 모형은 대기질 예측을 위한 화학 과정인 기체상 및 에어로졸 화학 과정, 건식/습식 침적 과정, 인위적/자연적 배출량 산정 과정, 그리고 기상장에 의한 수송/확산과정을 포함한다. 기상 변수와 화학종 변수를 수치 적분 과정에서 동시에 계산하는 방식(‘online’)을 채택하고 있어, 기상장 모형의 예측 결과를 대기질 모형의 입력 자료로 활용하는 방식(‘offline’) (예, Ginoux et al., 2001; In and Park, 2002; Gong et al., 2003)에 비해 보다 현실적인 기상 및 화학 과정의 모수화와 기상-화학 상호 작용을 연구할 수 있는 기반을 제공해준다. 이런 이유로 최근 다양한 시/공간 규모의 기상/기후 및 대기질 연구에서 활용도를 높여가고 있다(예, Fast et al., 2009; Tuccella et al., 2012; Meij et al., 2015).

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            (a) WRF domain with topography (b) Spatial distribution of anthropogenic NOx emission.
          
          

          

        

        한반도 대기질 수치모의를 위한 모형의 모의 영역은 한반도를 포함한 동아시아 지역(5700 × 4050 km2)으로 설정하여(Fig. 1), 종관 규모 이하의 기상 현상이 모형에 의해 명시적으로 모의될 수 있도록 하였으며, 한반도 대기질에 직접적인 영향을 미치는 근접한 중국과 일본 지역의 인위적 배출원이 모의 영역 내에 잘 포함될 수 있도록 하였다. 모의 영역의 남쪽과 동쪽 경계는 해양에 걸쳐 있고, 서쪽과 북쪽 경계는 중국과 러시아를 포함한 아시아 대륙에 위치하고 있으며, 동아시아 지역의 주요 인위적 오염물질 배출원 지역은 모의 영역의 중앙 지역에 위치한다(Fig. 1b). 화학적 상세화 기법은 전지구 대기 화학 모형에 의해 모의된 화학장에 포함된 오차가 지역규모 대기질 모형의 예측 결과에 직접 전파될 수 있는 단점을 가지므로(Lee et al., 2011), 모의 영역을 관심 영역보다 넓게 설정하는 방법(Seinfeld and Pandis, 1997)을 적용하여 시/공간적으로 저해상도를 가지는 전지구 대기화학 모형의 예측 결과가 한반도 대기질 모의에 직접적으로 미칠 수 있는 영향을 최소화하였다.

        모형의 수평 격자 해상도는 30 km로 설정하였으며, 연직 격자는 모형의 최하층높이(약 15 m)에서 최상부 50 hPa (~20 km)까지 43개 연직층으로 구성하였으며, 대기경계층 내에 18층의 연직 격자를 포함하여 하층대기의 공간해상도를 높게 설정하였다. 전지구 재분석 기상장인 NCEP-FNL (National Center for Environment Prediction-Final Operational Global Analysis)(공간해상도 1o × 1o; 시간 해상도 6 hr) 자료를 이용하여 기상 변수의 초기 및 경계 조건을 할당하였으며, 적분수행 기간(30일) 동안 매 24시간마다 FNL 자료를 이용하여 기상장의 초기 및 경계 조건을 갱신하였다. 또한 적분 수행 기간 동안 자유 대기층의 온도, 습도, 바람 성분에 대해 FNL 자료를 이용한 4DDA (4 Dimensional Data Assimilation) 분석 너징(analysis nudging)기법을 적용하였다. 기상장 수치 적분을 위해 격자규모 구름 물리과정은 WSM3 (Hong et al., 2004), 적운 모수화 과정은 Grell-Freitas 방안(Grell and Freitas, 2013), 단파와 장파 복사 전달 과정은 각각 Dudhia 방안(Dudhia, 1989)과 RRTMG (Iacono et al., 2008), 대기 경계층 난류 혼합 과정은 YSU (Hong et al., 2006), 지표-대기 상호 작용 과정은 Noah LSM (Chen and Dudhia, 2001)을 사용하였다(Table 1).

        기체상 및 에어로졸 화학 변환 과정은 RACM (Regional Atmospheric Chemistry Mechanism) (Stockwell et al., 1997)과 MADE/SORGAM (Modal Aerosol Dynamics model for Europe/Secondary organic aerosol model) (Ackermann et al., 1998; Schell et al., 2001)을 이용하였다. 본 연구에 사용한 RACM 화학 모듈은 73 화학 종과 237 화학 반응식을 포함하고 있으며, KPP (Kinetic PreProcessor) (Damian et al., 2002; Sandu et al., 2003)를 통해 WRF-Chem에 적용되었다. 광화학 반응 계수(photolysis rate)는 TUV (Tropospheric Ultraviolet-Visible method) (Madronich, 1987) 방안을 이용하였으며, 이 방안은 복사전달 방정식의 계산 과정에서 모의된 오존, 수상(hydrometeors), 에어로졸을 고려하는 특징을 가진다. 본 연구에서 사용된 화학과정 옵션의 구성은 다양한 지역에서 기체상 및 에어로졸 화학 과정 및 대기질 예측 연구를 통해 모의 성능이 평가되고 있다(예, Kim, 2011; Lee et al., 2011). 인위적 배출량은 아시아 대기질 모형의 비교/검증 연구를 위해 개발된 MICS-Asia 2010 (Model Inter-Comparison Study for Asia 2010) (Carmichael et al., 2002) 배출목록을 이용하였으며, SMOKE (Sparse Matrix Operator Kernel for Emissions; Coats, 1996; Benjey et al., 2001) 모듈을 통해 SAPRC-99 (Statewide Air Pollution Research Center, Version 99)메커니즘(Carter, 2000) 화학종에 따라 산출하였다. 인위적 VOCs (Volatile Organic Compounds) 배출량은 Table 2에 따라 RACM 매커니즘에 맞게 재할당 후 모의에 사용하였다. 한편, 자연적 배출량은 MEGAN-2 (Model of Emissions of Gases and Aerosols from Nature version 2) 모듈을 이용하였으며, 적분 수행 과정에서 계산되는 기상장을 이용하여 ‘온라인’ 방식으로 자연 배출량이 산출된다(Guenther et al., 2006).

        
          Table 1. 
				
          

          
            Physical and chemical configuration of the WRF-Chem model.
          
          

        

        
          
            
              	Physical/Chemical Processes
              	Option
            

          
          
            	Horizontal grid
            	191 × 136 (ΔX = 30 km)
          

          
            	Vertical layer
            	43 (Stretched grid)
          

          
            	Shortwave radiation
            	Dudhia scheme
          

          
            	Longwave radiation
            	RRTMG
          

          
            	Turbulence
            	YSU
          

          
            	Land-surface exchange
            	Noah LSM
          

          
            	Grid-scale cloud
            	WSM3
          

          
            	Subgrid-scale cloud
            	Grell-Freitas scheme
          

          
            	Gas chemistry
            	RACM with KPP
          

          
            	Aerosol mechanism
            	MADE/SORGAM
          

          
            	Chemical solver
            	Rosenbrock
          

          
            	Photolysis rate
            	TUV (Madronich scheme)
          

          
            	Anthropogenic emission
            	MICS-Asia 2010
          

          
            	Biogenic emission
            	MEGAN-2
          

        

        

        WRF-Chem 모형의 한반도 대기질 모의 성능을 조사하기 위해 2010년 4월 1일부터 4월 30일까지 30일간에 대해 모형의 적분을 수행하였다(‘WRF 실험’). 또한, 화학 초기 및 경계 조건이 한반도 대기질 모의에 미치는 영향을 조사하기 위해 전지구 대기 화학 모형인 MOZART-4의 모의 결과를 모의 영역의 초기 및 경계 조건으로 사용한 실험(‘WRF_MOZART’ 실험)을 독립적으로 수행 후 그 결과를 비교 분석하였다. 보다 정확한 기상장 적분을 위해 24시간 갱신 주기를 적용한 것과는 달리 화학장은 두 실험 모두 모의 기간 동안 연속적으로 적분을 수행하였다.

      

      
        2.2 MOZART-4 모형 및 화학 초기/측면 경계 조건
        MOZART-4 모형은 전지구 대기 화학 모형으로(Horowitz et al., 2003), 본 연구에서 사용된 모형의 수평 해상도는 2.8o × 2.8o이며 연직 격자는 지상에서 약 2 hPa까지 28개 연직층으로 구성되어 있다. 화학 메커니즘은 85종의 기체상 물질과 12종의 에어로졸 화합물로 구성된 196개의 화학 반응식(39개의 광화학 반응식과 157개의 기체상 반응식)을 포함하고 있다(Emmons et al., 2010). 동아시아 지역에 대한 6시간 간격의 MOZART-4 모형의 예측 결과를 화학 초기 및 경계 조건으로 사용하였으며(http://www.acd.ucar.edu/wrf-chem/mozart.shtml), 이를 위해 저해상도의 MOZART-4 모형 예측 결과를 WRF-Chem 모형의 수평 및 연직 격자 해상도에 맞게 내삽하는 과정과 서로 다른 두 화학 메커니즘 사이의 화학종 변환(Table 3)을 수행하였다.

        Figure 2는 MOZART-4 모형에서 얻어진 모의 영역의 네 측면 경계에서 CO, NO2, SO2, O3의 2010년 4월 평균 연직 단면도를 보여주고 있다. 일차 오염물질인 CO, NO2, SO2의 경우, 모의 영역의 남서 경계지역(100oE-110oE; 10oN-30oN)의 하부 대기층에서 상대적으로 높은 농도가 나타나며, 북쪽 경계에서도 다소 높은 농도를 보인다. 이들 고농도 지역은 주로 모의 영역 외부에 위치한 아시아 국가(베트남, 태국, 인도 등)의 인위적 배출원에 의한 영향으로(Kurokawa et al., 2013), CO의 경우 남서 경계 지역에서 약 500 ppb의 높은 농도를 보인다. 반면, O3는 해양을 가로지르는 동쪽과 남쪽 경계의 하부 대기에서 50 ppb 이상의 높은 농도를 나타내며, 서쪽과 북쪽 경계의 상층(약 10 km 내외) 대기에서도 400 ppb 이상의 높은 값을 보인다.

        Figure 3는 WRF-Chem 모형과 MOZART-4에서 얻어진 측면 경계 지역의 CO, NO2, SO2, O3의 연직 농도 분포를 보여준다. WRF-Chem 모형에 기본으로 내재되어 있는 이들 오염물질의 연직 농도 분포는 북반구 중위도 청정 지역을 대표하는 값으로 수평 및 시간에 따른 변화가 없는 연직 농도 분포를 가진다(Liu et al., 1996; McKeen et al., 2002; Lee et al., 2011). CO 농도는 지표에서부터 14 km까지 80 ppb의 균일한 값으로, 그 이상의 고도에서는 지수적으로 감소하여 약 20 km의 고도에서 70 ppb의 값을 갖는다(Fig. 3a). NO2와 SO2의 농도는 0.1 ppb 이하의 낮은 값으로 연직 방향으로 거의 균일하게 분포하며(Figs. 3e와 3i), O3의 농도는 지표에서 약 500 m 고도까지 30 ppb, 이후 점차적으로 증가하여 12 km 고도에서 60 ppb, 그 이상의 고도에서 15 km 까지는 지수적으로 증가하여 약 170 ppb의 농도를 가지며 약 20 km까지는 동일한 농도로 설정되어 있다(Fig. 3m). WRF-Chem 모형은 주어진 연직 농도 분포를 모의 영역에 균질하게 적용하여 화학 초기 조건을 생성하고, 화학 측면 경계에서의 농도는 이들 내재된 화학종의 연직 농도 분포와 수치적 경계 조건인 고정 유입 조건(constant inflow condition)/무경도 유출 조건(zero-gradient outflow condition)을 적용하여 계산한다(Skamarock et al., 2008).

        
          Table 2. 
				
          

          
            Conversion table of anthropogenic volatile organic compounds (VOCs) emissions between RACM and SPARC99 mechanisms. The emission species and their description of RACM and SPARC99 mechanisms can be referred in Stockwell et al. (1997) and Carter (2000), respectively.
          
          

        

        
          
            
              	
              	RACM
              	SPARC99
            

          
          
            	Alkanes
            	ETH (Ethane)
            	ALK1 (Primarily ethane)
          

          
            	HC3 (Alkanes, alcohols, esters, and alkynes with kOH (298 K, 1 atm) less than 3.4×10−12 cm3 sec−1)
            	ALK2 (Primarily propane and acetylene)
1.11ALK3 (Alkanes and other non-aromatic compounds with kOH between 2.5−5×103 ppm−1 min−1)
0.40MEOH (Methyl alcohol)
          

          
            	HC5 (Alkanes, alcohols, esters, and alkynes with kOH (298 K, 1 atm) between 3.4−6.8×10−12 cm3 sec−1)
            	0.97ALK4 (Alkanes and other non-aromatic compounds with kOH between 5−10×103 ppm−1 min−1)
          

          
            	HC8 (Alkanes, alcohols, esters, and alkynes with kOH (298 K, 1 atm) greater than 6.8×10−12 cm3 sec−1)
            	ALK5 (Alkanes and other non-aromatic compounds with kOH greater than 1×104 ppm−1 min−1)
          

          
            	Alkenes
            	ETE (Ethene)
            	ETHE (Ethene)
          

          
            	OLT (Terminal alkenes)
            	OLE1 (Alkenes with kOH less than 7×104 ppm−1 min−1)
0.50MACR (Metharolein)
0.50MVK (Aromatic aldehydes (e.g. Benaldehyde))
          

          
            	OLI (Internal alkenes)
            	OLE2 (Alkenes with kOH greater than 7×104 ppm−1 min−1)
          

          
            	ISO (Isoprene)
            	ISOP (Isoprene)
          

          
            	Aromatics
            	TOL (Toluene and less reactive aromatics)
            	ARO1 (Aromatics with kOH less than 2×104 ppm−1 min−1)
          

          
            	XYL (Xylene and more reactive aromatics)
            	ARO2 (Aromatics with kOH greater than 2×104 ppm−1 min−1)
          

          
            	CSL (Cresol and other hydroxyl substituted aromatics)
            	PHEN (Phenols)
CRES (Cresols)
          

          
            	Carbonyls
            	HCHO (Formaldehyde)
            	HCHO (Formaldehyde)
          

          
            	ALD (Acetaldehyde and higher aldehydes)
            	CCHO (Methyl hydroperoxide; Acetaldehyde)
RCHO (Lumped C3+ aldehydes)
BALD (Aromatic aldehydes (e.g. Benzaldehyde))
GLY (Glyoxal)
MGLY (Methylglyoxal)
BACL (Biacetyl)
0.50MACR (Methacrolein)
          

          
            	KET (Ketones)
            	0.33ACET (Acetone)
1.61MEK (Ketones and other non-aldehyde oxygenated products which react with OH radicals slower than 5×10−12 cm3 molec−2 sec−1)
1.61PROD2 (Ketones and other non-aldehyde oxygenated products which react with OH radicals faster than 5×10−12 cm3 molec−2 sec−1)
0.50MVK (Methyl vinyl ketone)
IPRD (Unsaturated aldehydes other than acrolein and methacrolein; other ketones)
          

          
            	Organic acids
            	ORA2 (Acetic acid and higher acids)
            	CCO_OH (Acetic acid)
RCO_OH (Higher organic acids)
          

          
            	ORA1 (Formic acid)
            	HCOOH (Formic acid)
          

        

        

        
          Table 3. 
				
          

          
            Chemical species mapping table between RACM and MOZART-4 used for chemical initial and lateral boundary conditions. Chemical species of MOZART-4 can be referred in Emmons et al. (2010). The mapping table is obtained from the MOZBC utility package (http://www.acd.ucar.edu/wrf-chem/mozart.shtml).
          
          

        

        
          
            
              	RACM
              	MOZART
              	RACM
              	MOZART
            

          
          
            	CO
            	CO
            	ISO
            	ISOP
          

          
            	O3
            	O3
            	MACR
            	MACR
          

          
            	SO2
            	SO2
            	ALD
            	GLYALD+CH3CHO
          

          
            	NO
            	NO
            	KET
            	CH3COCH3
          

          
            	NO2
            	NO2
            	MGLY
            	CH3COCHO
          

          
            	H2O2
            	H2O2
            	HKET
            	HYAC
          

          
            	HNO3
            	HNO3
            	CSL
            	CRESOL
          

          
            	N2O5
            	N2O5
            	OLT
            	C3H6+MVK+0.5BIGENE
          

          
            	NH3
            	NH3
            	OLI
            	0.5BIGENE
          

          
            	HCHO
            	CH2O
            	PAA
            	CH3COOOH
          

          
            	PAN
            	PAN
            	ONIT
            	ONIT+ONITR
          

          
            	TPAN
            	MPAN
            	ORA2
            	CH3COOH
          

          
            	TOL
            	0.75TOLUENE
            	OP1
            	CH3OOH
          

          
            	HNO4
            	HO2NO2
            	OP2
            	C2H5OOH+ALKOOH+MEKOOH
          

          
            	ETH
            	C2H6
            	ORA2
            	CH3COOH
          

          
            	ETE
            	C2H4
            	XYL
            	0.25TOLUENE
          

          
            	HC3
            	C3H8
            	CH4
            	CH4
          

          
            	HC5
            	BIGALK
            	SULF
            	SO4
          

        

        

        Figures 2와 3은 본 연구에서 설정한 모의 영역의 측면 경계에서 MOZART-4 모형의 예측 결과로부터 얻어진 농도의 연직 분포는 WRF-Chem 모형에 내재된 분포와는 큰 차이가 있음을 보여주고 있다. 특히 CO의 시/공간 평균 농도는 80 ppb로 일정하게 설정된 모형의 내재된 연직 분포와 달리 연직 방향의 농도 변화가 70~350 ppb로 크게 나타난다. 각 측면 경계에서의 농도의 연직 분포간에도 큰 차이가 나타나며, 서쪽과 남쪽 경계의 하부 대기 경계층 지역으로 높은 농도값과 시/공간 변동성을 보인다(Figs. 3a-d). O3 농도의 경우에도 MOZART-4에 의한 화학 경계조건이 모든 측면 경계에서 WRF-Chem에 설정된 기준값보다 높게 나타나며, 하부 및 상부 대기에서 각각 수십 ppb와 수백 ppb의 차이를 보인다(Figs. 3m-p). 한편, NO2와 SO2는 두 실험의 모든 측면 경계에서 수 ppb 이내의 낮은 농도 분포를 보인다(Figs. 3e와 3i).

      

    

    

  
    
      3. 결 과
      
        3.1 기상장 모의 검증
        모의된 기상장 분석은 한반도 내 주요 도시 지역(서울, 수원, 인천, 대전, 대구, 광주, 부산)을 대상으로 비교 검증을 수행하였으며, 지상 기상장은 각 도시별 기상청 정규 관측소에서 매 시간 간격으로 측정된 기온, 비습, 풍향 및 풍속 자료를 이용하였다. 또한 상층 기상장의 모의 검증을 위해 12시간 간격의 기상청 고층 관측 지점인 백령도와 오산의 연직 기상 관측 자료를 이용하였다. Figure 4는 2010년 4월 서울 지역의 모의된 기상장과 지상 관측의 시계열을 보여주고 있다. WRF 모형은 관측 기상장에 나타나는 수 일의 종관 규모 변화는 대체로 잘 모의하고 있으나, 기상 요소들의 일 변화 경향의 모의 성능은 변수 별로 다소 차이를 보인다. 특히, 모형이 서울 지역의 야간 기온을 과소 모의하는 경향이 뚜렷하며, 비습과 바람의 경우 일 변동성을 다소 작게 모의하고 있다. 주요 도시 지역에 대한 모형의 기상장 예측 성능을 비교해 보면(Fig. 5), 기온은 부산을 제외한 주요 도시지역들에서 평균 약 3~5oC의 과소 모의하는 경향을 보이며, 비습은 지역에 따라 다소 차이가 있으나 대체로 관측을 잘 모의하고 있다. 풍속의 경우, 모형이 서울과 수원 지역을 제외한 다른 지역에서 다소 과대 모의하는 경향을 보이고 있다. 주요 도시 지역에서 나타나는 모형과 관측의 차이는 모형의 낮은 격자 해상도(30 km)와 도시 지역 물리과정의 명시적 모수화의 부재에 기인하는 것으로 판단된다. 전반적으로, IOA 지수로 나타낸 모형의 지상 기상장 모의 성능은 기온의 경우 0.74(대구)에서 0.88(대전), 비습의 경우 0.87(부산)에서 0.94(광주), 풍향의 경우 0.62(광주)에서 0.78(서울, 수원, 인천, 부산), 풍속은 0.52(부산)에서 0.79(서울)로, 지면 피복 등 국지 강제력의 차이에 기인한 오차에도 불구하고 비교적 잘 모의함을 보여주고 있다(Table 4).

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Vertical sections of CO, NO2, SO2, and O3 mixing ratios at four lateral boundaries of the WRF-Chem domain. The chemical mixing ratios obtained from the MOZART4 were averaged for 30 days in April 2010.
          
          

          

        

        Figure 6은 2010년 4월의 분석 기간 동안 백령도와 오산 지역에서 측정된 상층 기상장과 모의 결과를 비교하고 있다. WRF 모형은 백령도와 오산 지역에서 관측된 온위와 비습의 대기 연직 구조를 잘 모의하고 있다. 그리고, 하층(1000 hPa) 풍속이 다소 과대 모의되고 있으나 전반적으로 모형이 관측된 풍향과 풍속의 연직 분포를 잘 따르고 있어, 장시간 대기 오염물질의 수치 적분 과정에서 수송과 화학 변환 과정이 현실적으로 모의되었음을 추정할 수 있다. 또한 대체로 높은 기상장 수치 모의 성능은 FNL 재분석 자료를 이용한 일 단위 기상장 초기 및 경계 조건의 갱신에 기인하는 것으로 판단된다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Vertical profiles of spatio-temporally averaged CO, NO2, SO2, and O3 mixing ratios of MOZART4 at four lateral boundaries of the WRF-Chem domain along with the default chemical profiles in the WRF-Chem model. The horizontal bars denote spatial standard deviation values of the MOZART4-simulated chemical mixing ratios at vertical levels.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Comparison of observed and simulated near-surface meteorology at the Seoul meteorological monitoring site during 30 days in April 2010.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Statistical comparison of observed and simulated near-surface meteorology at seven major Korean cities during 30 days in April 2010. The 30-days mean and standard deviation values were compared.
          
          

          

        

      

      
        3.2 대기질 모의 검증 및 화학 초기/경계 조건의 영향
        한반도 내 주요 도시들을 대상으로 WRF-Chem으로 모의된 기준성 기체상 오염물질(CO, NO2, SO2, O3)의 모의 성능과 화학 초기 및 경계 조건의 영향을 분석하였다. 환경부의 도시대기 측정망에서 얻어진 이들 오염물질의 지상 농도 자료를 각 도시에 포함된 측정소의 공간 평균값을 계산한 후 이를 모형의 예측 결과와 비교하였다. 각 도시별 평균값 계산에 사용된 측정소의 수는 서울 25개소, 수원 6개소, 인천 15개소, 대전 7개소, 대구 11개소, 부산 17개소이다. Figure 7은 서울에서 측정된 주요 오염물질의 지상 농도의 시계열과 수치 실험에서 얻어진 모의 결과를 보여주고 있다. 모형의 기상장 모의 성능에 비해 오염물질의 예측 성능은 각 물질별로 큰 차이를 보인다. 먼저, 측정된 지상 CO 농도는 300~1100 ppb의 넓은 변동성과 뚜렷한 일변화 경향을 보여주고 있으며, WRF 기준 실험과 WRF_MOZART 실험 모두 뚜렷한 일변화 경향은 어느 정도 모의하나 농도 값을 대체로 과소 모의하고 있으며, 특히 약 600 ppb 이상의 고농도가 측정된 날들에서 모형과 관측의 차가 더욱 뚜렷하게 나타난다(Fig. 7a). 측정된 NO2는 분석 기간 중 10~80 ppb의 농도 범위에서 큰 일변화 경향을 보였으며, WRF-Chem 모형이 60 ppb 이상의 높은 농도가 측정된 날들(4월 8~10일)에는 다소 과소 모의하였으나 측정 일변화 경향을 대체로 잘 모의하였다(Fig. 7b). SO2측정 농도는 분석 기간 동안 약 3~12 ppb의 값을 보여주고 있으며 일변화 경향은 뚜렷하지 않은 반면, 모형은 측정 농도를 2~4배 과대 모의하고 있으며 측정값에 비해 보다 뚜렷한 일 변화 경향을 나타내고 있다(Fig. 7c). 서울지역에서 측정된 O3는 야간에 수 ppb의 낮은 농도를 나타내며, 주간에는 광화학 반응에 의한 오존 생성 조건에 따라 20~70 ppb의 농도 변화를 보였다. WRF-Chem 모형에 의해 모의된 O3의 농도는 뚜렷한 일변화 경향을 보이고 있으나, 주간의 최대 농도는 지속적으로 과소 모의하며 야간에는 측정값과 달리 오존이 완전히 소진되는 모의 특성을 보여주고 있다(Fig. 7d).

        
          Table 4. 
				
          

          
            Statistical evaluation results of simulated near-surface temperature, specific humidity, and winds for 7 major Korean cities during 30 days in April 2010 (MBE: mean bias error, RMSE: root mean square error, R: Pearson correlation coefficient, IOA: index of agreement).
          
          

        

        
          
            
              	Variable
              	City
              	Mean. Obs
              	Mean Model
              	MBE
              	RMSE
              	R
              	IOA
            

          
          
            	2-m temperature (oC)
            	Seoul
            	9.5
            	6.3
            	−3.3
            	3.9
            	0.88
            	0.83
          

          
            	Suwon
            	9.6
            	6.6
            	−3.0
            	3.7
            	0.88
            	0.81
          

          
            	Incheon
            	9.6
            	6.8
            	−2.8
            	3.4
            	0.91
            	0.86
          

          
            	Daejeon
            	10.0
            	7.1
            	−2.9
            	3.5
            	0.93
            	0.88
          

          
            	Daegu
            	11.5
            	6.7
            	−4.8
            	5.4
            	0.86
            	0.74
          

          
            	Gwangju
            	11.3
            	7.6
            	−3.7
            	4.2
            	0.90
            	0.82
          

          
            	Busan
            	11.5
            	11.4
            	−0.0
            	2.2
            	0.76
            	0.85
          

          
            	Specific humidity (g kg−1)
            	Seoul
            	4.0
            	4.4
            	0.4
            	1.0
            	0.86
            	0.90
          

          
            	Suwon
            	4.6
            	4.5
            	−0.1
            	0.9
            	0.87
            	0.92
          

          
            	Incheon
            	4.8
            	4.6
            	−0.2
            	0.8
            	0.88
            	0.93
          

          
            	Daejeon
            	4.1
            	4.6
            	0.5
            	1.0
            	0.88
            	0.91
          

          
            	Daegu
            	4.0
            	4.8
            	0.8
            	1.2
            	0.86
            	0.88
          

          
            	Gwangju
            	5.0
            	5.2
            	0.2
            	1.0
            	0.90
            	0.94
          

          
            	Busan
            	5.1
            	6.3
            	1.2
            	1.5
            	0.90
            	0.87
          

          
            	Wind direction (degree)
            	Seoul
            	209.5
            	194.1
            	−15.5
            	23.9
            	0.60
            	0.78
          

          
            	Suwon
            	221.1
            	198.8
            	−22.3
            	54.2
            	0.61
            	0.78
          

          
            	Incheon
            	202.8
            	206.3
            	3.5
            	60.6
            	0.60
            	0.78
          

          
            	Daejeon
            	226.9
            	198.3
            	−28.6
            	75.7
            	0.42
            	0.68
          

          
            	Daegu
            	184.4
            	204.8
            	20.3
            	74.2
            	0.40
            	0.67
          

          
            	Gwangju
            	172.7
            	189.4
            	16.8
            	75.5
            	0.29
            	0.62
          

          
            	Busan
            	161.0
            	180.9
            	19.9
            	63.6
            	0.61
            	0.78
          

          
            	Wind speed (m s−1)
            	Seoul
            	2.9
            	2.8
            	−0.1
            	1.3
            	0.63
            	0.79
          

          
            	Suwon
            	3.7
            	2.9
            	−0.8
            	1.8
            	0.64
            	0.74
          

          
            	Incheon
            	2.2
            	4.0
            	1.8
            	2.4
            	0.70
            	0.68
          

          
            	Daejeon
            	2.3
            	3.6
            	1.3
            	2.1
            	0.62
            	0.67
          

          
            	Daegu
            	2.5
            	3.6
            	1.1
            	1.9
            	0.63
            	0.70
          

          
            	Gwangju
            	2.5
            	4.2
            	1.7
            	2.5
            	0.55
            	0.60
          

          
            	Busan
            	3.4
            	6.9
            	3.5
            	4.6
            	0.62
            	0.52
          

        

        

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Comparison of vertical profiles of observed and simulated meteorology at Baengnyeongdo (a-d) and Osan (e-h) radiosonde sites. The mean and standard deviation values for the 30-days in April 2010 period were calculated and compared.
          
          

          

        

        Figure 7에서 WRF와 WRF_MOZART 실험에 의해 모의된 주요 오염물질의 농도는 적분 시작 약 6일을 전후로 두 실험간 모의 농도의 차가 크게 달라짐을 보여준다. 이는 설정된 모의 영역에 대해 WRF 기준실험의 화학 스핀업 시간으로 약 6일이 필요함을 의미하며, 이후 시간의 두 실험간 농도 차는 MOZART-4 화학 경계 조건의 영향으로 구분하여 볼 수 있다. 따라서, 적분 시간 6일 이전의 두 모의 실험간의 차이는 화학 초기 조건에 의한 영향으로 나타나며, 화학 스핀업 시간 이후 두 모의 실험의 예측 결과에서 나타나는 차이는 화학 경계 조건과 배경 농도 변화에 의한 화학 반응에 기인한 차이로 해석할 수 있다. Figure 8은 MOZART-4 화학 초기 조건과 경계 조건의 영향을 정량적으로 분석하기 위해 초기 3일간(4월 1~3일) 기간과 4월 8~30일까지(23일간) 기간으로 구분하여, 두 실험에서 모의된 주요 오염물질의 농도를 각 도시별로 비교하였다. 적분 시작 초기 6일 이내의 기간 동안, MOZART-4 모형의 예측 결과를 이용한 보다 현실적인 화학 초기 조건을 이용할 경우에 WRF 기준 연직 농도 분포를 이용한 화학 초기화에 비해 보다 정확한 대기질 수치 모의가 가능함을 보여준다. 다만, SO2의 경우에는 MOZART-4 초기값을 이용할 경우 서울, 수원, 인천, 부산에서는 측정된 농도를 과대 모의하는 것으로 나타난다. 화학 스핀업이 충분이 이루어지고 난 이후에는 두 실험간의 모의 농도 차이는 모든 분석 오염물질에서 감소하며, MOZART-4 화학 경계 조건의 사용으로 주요 도시 지역들의 CO, NO2, SO2, O3의 농도는 평균 71 ppb (34%), 1.2 ppb (5%), 0.2 ppb (4%), 3 ppb (13%) 증가하는 것으로 나타난다. 이러한 WRF_MOZART 실험에서의 배경 농도의 증가는 WRF 실험에서 과소 모의를 보인 물질들의 평균 편차를 감소시키며, SO2를 제외한 주요 오염물질들의 전반적인 예측 정확도가 다소 향상되었다(Table 5). 특히, WRF 실험은 모든 도시에서 CO 농도를 측정값을 과소 모의(177~336 ppb)하고 있어, MOZART-4 화학 경계 조건의 사용으로 평균 편차가 크게 감소되었으나 여전히 모형이 크게 과소 모의하는 경향을 보였다. NO2는 서울, 인천, 대전, 부산 지역에서 모형에 의해 평균 농도와 시간 변동폭이 대체로 잘 모의되고 있으며, 수원, 대구, 광주 지역에서는 다소 과소 모의되었다. SO2 농도의 경우, 서울, 수원, 인천, 부산지역에서 측정값을 과대 모의하는 양상이 뚜렷하며, 화학 경계 조건의 영향은 다른 물질에 비해 낮은(0.5 ppb 이내) 특성을 보인다. MOZART-4 화학 경계 조건의 사용으로 모든 도시에서 O3 농도의 모의 편차가 감소하여 향상된 예측 성능을 보여주었으나, 수도권 지역에서의 모형의 과소 모의(5~16 ppb)가 뚜렷하고 화학 경계 조건의 영향도 낮게(0.1~1.8 ppb) 나타났으며 부산(4.7 ppb)과 광주(6.4 ppb)로 주로 남부 지역의 도시들에서 높은 평균 농도의 증가를 보였다.

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Temporal variations of observed and simulated near-surface chemical mixing ratios of (a) CO, (b) NO2, (c) SO2, and (d) O3 at Seoul during April 2010. The observed values at 25 station urban air-quality monitoring sites were averaged for comparison to model simulation. WRF and WRF_MOZART indicate the simulation results with WRF-Chem default chemical IC/BCs profiles and MOZART4 IC/BCs profiles, respectively.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 8. 
				
          

          
            Statistical comparison of observed and simulated near-surface CO, NO2, SO2, and O3 mixing ratios at seven major Korean cities for two periods of influence by chemical initial condition (1~4 April 2010; 3 days) and chemical boundary condition (8~30 April 2010; 23 days).
          
          

          

        

        
          Table 5. 
				
          

          
            Statistical evaluation results of simulated surface mixing ratios of CO, NO2, SO2, and O3 for seven major Korean cities during 23 days in April 2010. WD and WS denote wind direction and speed, respectively. First 7 days influenced by chemical initial condition were removed in this analysis.
          
          

        

        
          
            
              	
              	
              	
              	CO
              	NO2
              	SO2
              	O3
            

          
          
            	Seoul
            	WRF
            	MBE/RMSE
            	−180.0/233.8
            	0.4/15.0
            	3.3/5.1
            	−16.2/20.2
          

          
            	R/IOA
            	0.43/0.52
            	0.53/0.73
            	0.37/0.34
            	0.6/0.6
          

          
            	WRF_MOZART
            	MBE/RMSE
            	−101.0/188.6
            	0.9/14.6
            	3.5/5.3
            	−16.1/20.7
          

          
            	R/IOA
            	0.35/0.55
            	0.5/0.71
            	0.41/0.35
            	0.56/0.6
          

          
            	Suwon
            	WRF
            	MBE/RMSE
            	−363.4/393.3
            	−9.8/17.4
            	1.2/3.5
            	−8.7/14.8
          

          
            	R/IOA
            	0.28/0.38
            	0.61/0.67
            	0.47/0.6
            	0.62/0.71
          

          
            	WRF_MOZART
            	MBE/RMSE
            	−290.7/329.3
            	−9.0/17.0
            	1.4/3.6
            	−6.8/14.4
          

          
            	R/IOA
            	0.23/0.41
            	0.61/0.66
            	0.49/0.6
            	0.58/0.72
          

          
            	Incheon
            	WRF
            	MBE/RMSE
            	−252.2/282.0
            	−2.1/12.2
            	1.2/3.7
            	−11.8/15.3
          

          
            	R/IOA
            	0.54/0.47
            	0.62/0.78
            	0.51/0.64
            	0.68/0.67
          

          
            	WRF_MOZART
            	MBE/RMSE
            	−173.9/218.6
            	−0.4/11.6
            	1.7/3.8
            	−11.0/15.1
          

          
            	R/IOA
            	0.48/0.53
            	0.63/0.79
            	0.54/0.64
            	0.65/0.68
          

          
            	Daejeon
            	WRF
            	MBE/RMSE
            	−240.8/272.2
            	−3.9/12.7
            	−0.4/1.9
            	−7.4/15.0
          

          
            	R/IOA
            	0.16/0.41
            	0.48/0.68
            	0.43/0.65
            	0.6/0.73
          

          
            	WRF_MOZART
            	MBE/RMSE
            	−170.4/215.2
            	−2.5/12.4
            	−0.3/2.0
            	−4.3/14.9
          

          
            	R/IOA
            	0.11/0.44
            	0.48/0.69
            	0.42/0.65
            	0.55/0.73
          

          
            	Daegu
            	WRF
            	MBE/RMSE
            	−282.7/301.1
            	−6.6/13.4
            	−1.6/2.8
            	−5.8/13.1
          

          
            	R/IOA
            	0.31/0.37
            	0.51/0.67
            	0.19/0.47
            	0.65/0.77
          

          
            	WRF_MOZART
            	MBE/RMSE
            	−214.2/239.1
            	−5.4/12.5
            	−1.4/2.7
            	−1.7/12.7
          

          
            	R/IOA
            	0.27/0.42
            	0.54/0.7
            	0.23/0.49
            	0.62/0.78
          

          
            	Gwangju
            	WRF
            	MBE/RMSE
            	−309.1/331.1
            	−6.6/11.6
            	−0.5/1.9
            	−5.2/12.7
          

          
            	R/IOA
            	0.2/0.36
            	0.45/0.61
            	0.27/0.52
            	0.53/0.7
          

          
            	WRF_MOZART
            	MBE/RMSE
            	−250.4/280.8
            	−7.8/12.3
            	−0.6/1.9
            	1.2/13.0
          

          
            	R/IOA
            	0.11/0.39
            	0.42/0.58
            	0.3/0.54
            	0.44/0.67
          

          
            	Busan
            	WRF
            	MBE/RMSE
            	−235.6/252.9
            	−1.9/9.6
            	2.8/4.8
            	−5.5/11.3
          

          
            	R/IOA
            	0.44/0.39
            	0.59/0.76
            	0.37/0.42
            	0.66/0.77
          

          
            	WRF_MOZART
            	MBE/RMSE
            	−168.8/193.5
            	−0.7/9.2
            	3.2/5.0
            	−0.8/10.4
          

          
            	R/IOA
            	0.39/0.45
            	0.62/0.78
            	0.4/0.42
            	0.66/0.81
          

        

        

      

      
        3.3 오염물질의 공간 분포 특성
        Figure 9는 WRF와 WRF_MOZART 실험에서 모의된 주요 오염물질의 평균 지상농도 분포를 나타내고 있다. 오염물질 농도 분포는 인위적 배출원의 공간 분포(Fig. 1b)와 잘 일치하고, 주요 배출원 지역에서 일차 오염 물질인 CO, NO2, SO2의 농도는 높게 나타난다. O3의 농도는 주요 인위적 배출원 지역에서 낮은 농도(5~20 ppb)를 보이며, 티벳 고원 지역과 북서 태평양 해양에서 50~60 ppb의 높은 농도를 가지는 특징을 보인다. Hong et al. (2012)는 CMAQ 모형으로 모의된 5월과 8월 평균 O3 농도가 주요 인위적 배출원 지역에서 10~40 ppb, 티벳 고원 지역과 해양에서 40~70 ppb로 본 연구와 유사한 공간 분포를 보였다. WRF와 WRF_MOZART 실험 사이의 모의 농도 차이는 측면경계에서 연직 농도 차이가 크고(Fig. 3) 대기 중 체류 시간이 긴 CO와 O3에서 넓은 영역에서 큰 차이를 보인다. 한편 MOZART-4 화학 경계 조건이 지상 NO2와 SO2 농도에 미치는 영향 범위는 인위적 배출원 지역 주변으로 국한되며, 수 ppb 이내의 낮은 농도 증가로 나타난다. 이는 배경 농도의 차에 기인한 화학반응에 의한 간접적인 영향으로 보여진다.

        
          
          

          Fig. 9. 
				
          

          
            Spatial distributions of near-surface CO, NO2, SO2, and O3 mixing ratios over the East Asia domain from WRF-Chem simulation with MOZART4 chemical IC/BCs (left panels), WRF-Chem simulation with default chemical IC/BCs profiles (middle panels), and difference of the two simulations (right panels). The simulation results were averaged for 23 days from 8~30 April 2010.
          
          

          

        

        Figure 10은 한반도 주변 지역에서의 두 실험에서 모의된 오염물질의 지상농도의 공간 분포를 비교하고 있다. WRF와 WRF_MOZART 실험에서 모의된 주요 오염물질의 농도 공간 분포는 주요 인위적 배출지인 도시 지역들과 교외 지역에서 서로 유사하게 나타나고 있다. 두 실험간 모의 농도의 차이는 대기 중 체류 시간이 긴 CO에서 광역으로 나타나며, 한반도 지역에서 60~80 ppb의 배경 농도 상승을 보인다. NO2와 SO2의 경우, 모의 영역 경계로부터 한반도까지의 수송 시간 규모에 비해 상대적으로 짧은 체류 시간으로 인해 MOZART-4 화학 경계 조건에 의한 한반도 주변의 해상 지역에서의 배경 농도 상승은 미미하며, 주요 도시 지역에서는 화학 물질들의 배경 농도 상승에 기인한 화학 변환의 영향으로 수 ppb 이내의 농도 증가를 보였다. O3 농도는 MOZART-4 화학 배경장의 사용으로 한반도 주변 해상 지역과 인위적 배출원이 아닌 지역을 중심으로 약 5~10 ppb의 배경 농도 상승이 나타났으며, 배출 강도가 높은 수도권 지역에서의 지상 배경 농도 증가 기여도는 매우 낮게 나타났다.

        
          
          

          Fig. 10. 
				
          

          
            Spatial distributions of near-surface CO, NO2, SO2, and O3 mixing ratios over South Korea from WRF-Chem simulation with MOZART4 chemical IC/BCs (left panels), WRF-Chem simulation with default chemical IC/BCs profiles (middle panels), and difference of the two simulations (right panels). The simulation results were averaged for 23 days from 8~30 April 2010.
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      4. 요약 및 결론
      본 연구에서는 중규모 대기 수송-화학 모형인 WRF-Chem(버전 3.6)을 이용하여 한반도 대기질 모의 성능을 분석하고, 전지구 화학 모형인 MOZART-4의 예측 결과를 이용하여 WRF-Chem 모형의 화학 초기 및 측면 경계 조건이 지상 대기질 모의에 미치는 영향을 정량적으로 분석하였다. 한반도를 포함한 동아시아 모의 영역에 대해 상향식(bottom-up) 배출량 산정 기법을 통해 산정된 현실적인 인위적 배출량 자료(MICSAsia 2010)를 이용하였으며, 2010년 4월(30일) 기간에 대해 화학 초기 및 측면 경계 조건을 달리하여 대기질 모의를 수행하였다(‘WRF 실험’과 ‘WRF-MOZART 실험’). 모형에 의해 모의된 기상장은 주요 도시 지역에 설치된 정규 기상관측소와 고층 관측소 측정 자료를 이용하여 검증하였으며, 환경부 지상 측정망 자료를 이용하여 주요 오염 물질인 CO, NO2, SO2, O3에 대한 WRF-Chem 모형의 모의 성능을 분석하였다.

      WRF와 WRF_MOZART 실험을 통해 본 연구에서 설정한 동아시아 모의 영역에 대해 약 6일의 화학 스핀업 시간이 필요함을 확인하였으며, WRF 실험 결과는 화학 스핀업 기간 동안 매우 큰 모형-관측 편차(CO: 251~442 ppb; NO2: 16~23 ppb; O3: 19~31 ppb)가 발생하였다. MOZART-4를 이용한 화학 초기화는 초기 스핀업 기간의 CO, NO2, O3 농도의 예측 정확도를 현저히 높여 주었으나, SO2 농도의 예측 성능향상은 다른 물질들에 비해 상대적으로 낮게 나타났다. 한편, 화학 측면 경계 조건이 대기질 모의에 미치는 영향은 측면 경계 지역에서의 두 실험간의 농도 연직 분포의 차이와 주요 물질들의 대기 중 체류 시간에 따라 다르게 나타났다. 또한 물질의 화학 변환특성에 따라 그 영향이 다르게 나타났다. 먼저, WRF와 WRF_MOZART에서 사용된 CO와 O3의 측면 경계에서의 농도는 시/공간적으로 큰 차이를 보였으며, NO2와 SO2는 상대적으로 미미한 차이를 나타내었다. 대기 중 체류 시간이 측면 경계에서 한반도까지의 이류 시간에 비해 상대적으로 긴 일차 오염물질인 CO는 WRF_MOZART 실험에서 WRF 실험에 비해 한반도 주변의 넓은 지역으로 60~80 ppb의 배경 농도 증가가 나타났으며, 주요 도시 지역의 측정값과의 평균편차를 최대 약 80 ppb (44%) 감소시켰다. NO2와 SO2는 짧은 체류 시간과 두 실험과 측면 경계 농도의 미미한 차이로 한반도 주변의 배경 농도 상승에는 큰 영향을 주지 못하였으며, 인위적 배출 강도가 높은 주요 도시 지역에서 화학 반응과정을 통한 약간의 지상농도 증가(< 1~2 ppb)가 나타났다. 상대적으로 긴 체류 시간을 가진 O3의 경우, 두 실험의 측면 경계 조건에서 나타난 농도 차(수 십~수 백 ppb)는 장거리 수송을 통해 한반도 주변 지역의 지상 배경 농도를 5~10 ppb 증가시켰다. 하지만 인위적 배출 강도가 높은 수도권 지역에서는 화학 반응을 통한 O3의 파괴로수 ppb 이내의 농도 증가로 나타났다. 따라서 MOZART-4 화학 경계 조건이 대도시 지역의 지상 오존 농도 예측에 미치는 영향은 교외 및 한반도 주변 지역에 비해 낮게 나타남을 알 수 있다.

      WRF_MOZART 실험의 한반도 주요 도시의 지상대기질 예측 성능(IOA = 0.35~0.81)이 WRF 실험(IOA = 0.34~0.78)에 비해 향상되었으나, 주요 오염물질들의 모의 예측의 한계도 파악되었다. 먼저 모형에 의한 CO 농도는 주요 도시에서 전반적으로 크게 과소 모의되고 있으며, 이는 산정된 인위적 배출량이 어느 정도 과소 평가된 것으로 추측된다. 또한 SO2의 농도는 주요 도시 지역에서 과대 혹은 과소 모의 특성을 보이며, 측정값에 비해 큰 일변화 경향이 나타나고 있는데, 이는 배출량의 불확실성과 화학 과정(액상 화학 반응, SO2-SO4 변환 반응)의 불확실성에 기인하는 것으로 판단된다(McKeen et al., 2007; Tuccella et al., 2012).
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