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            초록
          
        

        
          Total number concentration of aerosols larger than 10 nm (NCN10), 3 nm (NCN3), and cloud condensation nuclei (NCCN) were measured during four different ship cruises over the Yellow Sea. Average values of NCN10 and NCCN at 0.6% supersaturation were 6914 and 3353 cm−3, respectively, and the minimum value of NCN10 was 2000 cm−3, suggesting significant anthropogenic influence even at relatively clean marine environment. Although NCN10 and NCN3 increased near the coast due to anthropogenic influence, NCCN was relatively constant and therefore NCCN/NCN10 ratio tended to decrease, suggesting that coastal aerosols were relatively less hygroscopic. In general NCN10, NCN3, and NCCN during the cruises seemed to be significantly influenced by wet scavenging effects (e.g. fog) and boundary layer height variation. Only one new particle formation (NPF) event was observed during the measurement period. Interestingly, the NPF event occurred during a dust storm event and spatial scale of the NPF event was estimated to be larger than 100 km. These results demonstrate that aerosol and CCN concentration over the Yellow Sea can vary due to various different factors.

        

      

      
        Keywords: 
Aerosol number concentration, CCN number concentration, Yellow Sea, ship measurement, new particle formation

      

    

    

  
    
      1. 서 론
      대기 중 에어로졸은 호흡기 질환 등을 야기하여 인체 건강에 영향을 미칠 뿐만 아니라(Davidson et al., 2005) 직접적으로는 태양복사를 산란하거나 흡수하여 지구 복사 평형에 영향을 미치며 간접적으로는 그 중 일부가 구름응결핵으로 작용함으로써 구름의 복사적, 미세물리적 특성을 변화시킨다(Twomey, 1977; Albrecht, 1989). 에어로졸의 간접효과가 지구 복사 평형에 미치는 영향은 종합적으로 음의 강제력을 가지고 있으며, 이것은 온실효과를 상쇄할만한 잠재력을 가지고 있는 것으로 알려져 있지만 아직 음의 강제력을 정량화하는데 있어서 불확실성이 큰 실정이다(Ramanathan et al., 2001; Solomon et al., 2007; Schwartz et al., 2010). 에어로졸 간접효과의 불확실성을 줄이기 위해서 많은 연구가 수행되어 왔으나, 관측 자료의 불충분으로 인하여 불확실성은 여전히 남아있다. 에어로졸과 구름응결핵의 농도는 시 · 공간적으로 크게 변하므로 각 지역의 에어로졸의 특성을 이해하기 위해서는 다양한 지역에서의 관측이 수행되어야 한다.

      최근 동아시아 지역은 경제 발달로 인하여 인위적 에어로졸의 배출이 급증하였지만, 동아시아 지역의 에어로졸 및 구름응결핵 관측 자료는 상대적으로 부족하다. 특히 황해는 중국과 한반도의 사이에 위치하여 있고 중국으로부터 수송되는 에어로졸과 한반도에서 배출되는 에어로졸이 공존하고 있어 해양 경계층에 대륙성 에어로졸이 미치는 영향을 이해하기에 적합한 지역이다. 한반도에서 지상관측을 통해 에어로졸과 구름응결핵의 분포를 관측한 선행연구들이 있으며 그결과로 한반도의 에어로졸 수농도를 서쪽에서 동쪽으로 갈수록 감소하는 경향을 보였다(Yum et al., 2005; 2007; Kim et al., 2011, 2014). 그러나 에어로졸과 구름응결핵의 해상관측은 부족한 실정이다. Kim et al. (2009)이 2005년 봄에 황해에서의 선박관측을 수행하여 에어로졸의 분포를 관측한 바 있지만 주로 황해남부에서 관측을 수행하였고 구름응결핵 수농도 관측은 수행되지 않았다.

      황해의 에어로졸 및 구름응결핵 수농도는 다양한 요인에 의해 영향을 받는다. 예를 들어 에어로졸 생성 현상이 발생하면 에어로졸 수농도가 급증할 뿐만 아니라, 에어로졸이 점차 성장하여 구름응결핵의 수농도 역시 영향을 받게 된다. 에어로졸 생성은 태양복사가 강할수록, 상대습도가 낮을수록 대기 중의 에어로졸의 농도가 낮을수록 발생하기 쉽다고 알려져 있지만, 아직 연구가 더 이루어져야 하는 미지의 부분이 많은 현상이다(Pirjola et al., 1999; Boy and Kulmala, 2002; Hamed et al., 2011). 에어로졸 생성 이외에도 다양한 요인이 황해의 에어로졸 수농도에 영향을 줄 수 있다. 본 연구에서는 선행연구에 이어 에어로졸과 구름응결핵의 수농도 관측 자료를 축적하고, 더 나아가 황해의 에어로졸 수농도에 영향을 주는 요인을 분석하여 해양 경계층의 에어로졸의 특성을 이해하고자 한다.

    

    

  
    
      2. 연구방법
      
        2.1 관측 장소 및 기간
        관측은 국립기상과학원 소속의 기상관측선인 기상 1호에 관측 장비를 설치하여 수행되었다. 해염입자의 직접적인 영향을 최소화하기 위해 선박의 3층에 컨테이너를 설치하고 컨테이너 내부에 관측 장비를 설치하여, 공기 흡입구(inlet)의 높이가 해수 표면으로부터 약 10 m 고도에 위치하도록 하였다. 본 연구에서는 2014~2015년 동안 총 4번의 선박관측을 수행하였으며, 각 선박관측의 항로와 기간은 각각 Fig. 1과 Table 1에 나타내었다. 각 항해는 C1, C2, C3, C4로 명명하였다. C3과 C4는 같은 항로를 반복하여 항해하면서 관측을 수행하였다. 선박관측을 수행하는 동안 수 차례의 묘박과 정박이 있었다. 묘박은 선박이 바다 위에서 닻을 내리고 머무는 상태를, 정박은 선박이 항구에서 닻을 내리고 머무는 상태를 의미한다. 선박의 전방부분에 관측용 컨테이너를 설치하여 선박이 이동할 때 선박에서 배출되는 에어로졸에 의한 영향을 최소화하였지만 선박이 묘박하거나 정박할 때에는 배가 이동하지 않으므로 풍향에 따라 관측자료가 선박에서 배출되는 에어로졸의 영향을 받았을 가능성이 있다. 그러므로 묘박 및 정박기간의 관측 자료는 분석에서 제외하였다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Area map and the cruise route over the Yellow Sea during 17~26 November 2014 (C1; black), 9~17 April 2015 (C2; red), 24~30 April 2015 and 1~6 May 2015 (C3 and C4; blue) cruises.
          
          

          

        

        
          Table 1. 
				
          

          
            Averages of CN number concentration (NCN10), fraction of ultrafine aerosols (NCN3-NCN10)/NCN3, CCN number concentration at 0.6% supersaturation, and NCCN06/NCN10 ratio during each cruise.
          
          

        

        
          
            
              	
              	Period
              	NCN10 (cm−3)
              	(NCN3-NCN10)/NCN3
              	NCCN06 (cm−3)
              	NCCN06/NCN10
            

          
          
            	C1
            	2014/11/17-26
            	5127 ± 2572
            	-
            	2486 ± 750
            	0.55 ± 0.19
          

          
            	C2
            	2015/04/09-17
            	5001 ± 2266
            	0.10 ± 0.06
            	3361 ± 990
            	0.71 ± 0.14
          

          
            	C3
            	2015/04/24-30
            	8411 ± 4166
            	0.09 ± 0.05
            	4583 ± 1345
            	0.59 ± 0.17
          

          
            	C4
            	2015/05/01-06
            	9118 ± 9434
            	0.14 ± 0.08
            	2980 ± 1012
            	0.54 ± 0.25
          

          
            	
            	
            	5321 ± 3850*
            	0.11 ± 0.06*
            	2994 ± 1051*
            	0.63 ± 0.18*
          

        

        
          
            *: When NPF events are excluded.
          

        

        

      

      
        2.2 관측장비
        본 연구에서는 에어로졸 및 구름응결핵 수농도 관측을 위해 미국 TSI사에서 제작한 Condensation Particle Counter (CPC) 2대와 미국 DMT사에서 제작한 Cloud Condensation Nuclei Counter (CCNC)를 사용하였다. 본 연구에서 사용된 CPC는 CPC3772와 CPC3776로 CPC3772는 직경 10 nm 이상, CP3776은 직경 3 nm 이상의 에어로졸 수농도(NCN10, NCN3)를 측정한다. CPC는 매초마다 관측을 수행하였으며, 본 연구에서는 1분 평균 자료를 분석에 사용하였다. CCNC는 특정 과 포화도에서 구름응결핵의 수농도(NCCN)를 관측할 수 있는데, 본 연구에서는 과포화도를 10분 또는 5분 간격으로 5단계(0.2%, NCCN02; 0.4%, NCCN04; 0.6%, NCCN06; 0.8%, NCCN08; 1.0%, NCCN10)로 바꾸어 가면서 관측하여 30분마다 구름응결핵 분광 자료를 얻었다. 관측을 수행하기에 앞서 각 관측 장비들의 유량 보정 및 CCNC의 과포화도 보정을 실시하였다. CCNC의 내부 과포화도 보정은 각각의 선박관측 이전에 지상 실험실에서 수행되었다. NaCl 단분산 에어로졸을 다양한 크기로 발생시켜가면서 CCN 활성화가 일어나는 크기를 찾아 임계과포화도를 계산하였다. 임계과포화도 계산에는 Rose et al. (2008)이 analytical approximation 1이라 명명한 Köhler 모델을 사용하였다. 이를 식으로 나타내면 (1)과 같다.
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        A는 켈빈 항 매개변수, Ms는 에어로졸의 분자량, ρw는 물의 밀도, is는 van’t hoff 인자, Mw는 물의 분자량, ρs는 에어로졸의 밀도, Ds는 에어로졸의 직경을 의미한다. Rose et al. (2008)의 analytical approximation 1 방법의 경우 NaCl의 van’t hoff 인자로 2를 사용하였다.

        안면도에 위치한 기후변화감시소(36°32'N, 126°19'E)에서는 미국 TSI사에서 제작한 scanning mobility particle sizer (SMPS; TSI3034)와 aerosol particle sizer (APS; TSI 3321)로 에어로졸의 크기분포를 지속적으로 관측하고 있다. 본 연구에서는 C2, C3, C4 동안의 SMPS와 APS 자료를 받아 분석에 사용하였다.

      

    

    

  
    
      3. 결 과
      
        3.1 에어로졸 수농도 분포
        Figure 2는 총 네 번의 항해 동안 관측한 NCN10, NCN3, NCCN06의 시계열도를 나타낸 것이다. 일부 고농도 사례를 제외하면 전반적으로 C3의 NCN10, NCN3, NCCN06이 높게 나타났다. 각 항해마다 항로가 다르지만 중복되는 지점의 에어로졸과 구름응결핵 수농도도 C3에서 가장 높게 나타났다. 즉 C3의 높은 수농도 특성은 관측 위치에 의한 것이 아니라 관측 시기에 기인한 것으로 생각된다. C2와 C4에서는 매우 높은 NCN10, NCN3이 관측된 시기가 있었는데 C2의 고농도 사례는 선박이 육지에 매우 근접해 있을 때 관측된 것으로 육지에서 발생한 오염원에 기인한 것으로 추정된다. C4의 고농도 사례는 에어로졸 생성에 의한 것으로 보이며 자세한 것은 4.1장에서 다루도록 하겠다. 에어로졸 수농도의 고농도 사례 동안 구름응결핵의 수농도는 큰 변화를 보이지 않았다. C2와 C4의 고농도 사례 때 관측한 에어로졸은 구름응결핵으로 작용하기 어려운 에어로졸이 주를 이루었다는 것을 의미한다. 에어로졸은 크기가 크거나 흡습성이 높을수록 구름응 결핵으로 작용하기 쉽다. 즉 C2와 C4의 고농도 사례가 관측된 기간에는 그 크기가 작거나 흡습성이 낮은 에어로졸의 비율이 높았다는 것을 알 수 있다. 각 항해의 수농도 평균값은 Table 1에 나타내었다. C1 동안은 관측장비 문제로 NCN3 관측은 수행하지 못하였다. 수농도의 평균값을 계산할 때에는 항구에서 배출된 오염물질의 직접적인 영향을 최소화하기 위해 선박이 항구 근처에 위치할 때 관측한 값은 제외하였다. C4의 경우 에어로졸 생성에 의한 고농도 사례가 평균값에 큰 영향을 미치므로 생성일을 포함한 것과 포함하지 않은 것으로 구분하여 나타내었다. 본 연구에서 관측한 황해의 NCN10은 서울에서 관측한 NCN10(17811 cm−3)보다 낮았으며, 영종도에서 관측한 값(3011cm−3)보다는 높았고, 대관령과 고산에서 관측한 값(5069, 4600 cm−3)과 유사하였다(Yum et al., 2007; Kim et al., 2011, 2012, 2014). 반면 Kim et al. (2009)이 2005년 황해에서 관측한 값과는 유사하였다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Time variation of NCN10, NCN3, NCCN06 during the (a) C1, (b) C2, (c) C3, and (d) C4.
          
          

          

        

        Figure 3은 각 항해 별 NCN10의 수평분포를 나타낸 것이다. C1과 C2의 경우 항구 근처를 제외한 대부분의 지역에서 NCN10이 7000 cm−3 이하였지만, C3의 경우 대부분의 지역에서 NCN10이 7000 cm−3 이상이었으며, C4에서는 에어로졸 생성으로 인해 한반도 인근 해역에서 NCN10이 매우 높게 나타났다. 황해 한가운데에 비해 육지에 인접한 해역에서의 NCN10이 비교적 더 높았으며, 중국 인근 해역뿐만 아니라 한반도 인근 해역에서도 NCN10이 높은 경향을 보였다 만약 황해의 에어로졸 수농도가 중국으로부터의 영향만 주로 받는다면 황해의 서부가 가장 수농도가 높고 동쪽으로 갈수록 농도가 점차 감소할 것이다. 그러나 황해의 중앙부분까지는 동쪽으로 갈수록 에어로졸 수농도가 점차 감소하지만 그 이후로부터는 다시 증가하는 양상을 보였다. 즉 황해가 중국의 풍하측에 위치해있지만, 중국뿐만 아니라 한반도의 영향도 크게 받는다는 것을 의미한다. Figure 4는 등위도 항해를 하였을 때의 NCN10 분포를 나타낸 것이다. 등위도 항해는 C1에서는 북위 36°, 그 외의 항해에서는 북위 35°에서 수행되었다. 등위도 항해 동안 NCN10의 최소값은 중국과 한반도의 중간이라 할 수 있는 동경 124° 부근이며, 육지에 인접할수록 중국과 한반도의 영향을 받아 NCN10이 증가하는 것을 알 수 있다. 한반도에서 관측을 수행한 선행연구들에 의하면 한반도의 에어로졸수농도는 서쪽에서 동쪽으로 갈수록 감소하는 경향을 보인다(Yum et al., 2005, 2007; Kim et al., 2011, 2012, 2014). 이는 한반도가 중국의 영향을 지속적으로 받는 것을 의미한다. 반면 본 연구의 결과에서는 황해의 에어로졸 수농도가 중국뿐만 아니라 한반도의 영향도 크게 받는 것을 알 수 있다. 즉 큰 규모로 봤을 때 한반도의 에어로졸 수농도는 중국의 영향으로 서에서 동으로 갈수록 감소하는 경향을 보이지만, 작은 규모로 봤을 때 에어로졸 수농도는 한반도내의 오염원의 영향을 받아 오염원에 가까울수록 증가하는 경향을 보이는 것으로 생각된다. 등위도 항해 동안의 NCN10 최소값은 약 2000 cm−3으로 Kim et al. (2009)이 2005년에 관측한 황해 남부의 NCN10의 최소값인 837 cm−3보다는 두 배 이상 높았는데 이 값은 황해 남부에서 남쪽으로부터 유입된 공기괴를 관측했을 때 나타났다. 본 연구에서는 공기괴가 주로 북서쪽이나 동쪽에서 유입되어 2005년에 비해 높은 NCN10의 최소값이 관측된 것으로 보인다. 즉 남쪽, 청정한 지역에서 공기괴가 유입되었을 때의 황해의 NCN10의 배경값은 약 800 cm−3이며, 서쪽이나 동쪽으로부터 공기괴가 유입되었을 때의 황해의 NCN10의 배경값은 약 2000 cm−3인 것으로 보인다. 청정한 해양의 배경대기에서 관측한 NCN10이 약 400 cm−3인 것에 비해(Yum and Hudson, 2001) 황해의 NCN10의 배경값은 매우 높았으며 이는 황해가 지속적으로 대륙의 영향을 받는 것을 의미한다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Geographical distribution of NCN10 during (a) C1, (b) C2, (c) C3, and (d) C4. NCN10 above 7000 cm−3 are colored red.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            NCN10 during longitudinal transect at latitude of 36°N (black) and 35°N (red, blue, grey).
          
          

          

        

      

      
        3.2 초미세 에어로졸 분포
        본 연구에서는 직경 3~10 nm 크기의 에어로졸을 초미세 에어로졸로 정의하고, NCN3 중에서 초미세 에어로졸이 차지하는 비의 수평분포를 Fig. 5에 나타내었다. 초미세 에어로졸의 비는 C4의 일부 사례를 제외하면 0.2 이하로 낮은 값을 보였다. 즉 황해의 에어로졸 총 수농도 중에서 직경 10 nm 이하의 에어로졸이 차지하는 비는 매우 작았으며, C4를 제외하면 에어로졸 생성을 직접적으로 관측하지는 못한 것으로 보인다. 에어로졸 생성이란 이산화황 등의 전구기체로부터 매우 작은 입자가 생성되어 직경 수 nm 이하의 에어로졸의 수농도가 급격하게 증가하는 현상을 말한다 (Kulmala et al., 2004, 2013). 즉, 에어로졸 생성이 일어나는 순간에는 직경 10 nm 이하의 초미세 에어로졸의 비가 매우 높아야 하는데, 본 연구에서는 C4의 5월 4일을 제외하면 초미세 에어로졸의 비가 매우 낮았다. Figure 6은 C2, C3, C4의 기간 동안 안면도 기후변화감시소에서 SMPS로 관측한 에어로졸 크기분포의 시계열을 나타낸 것이다. 에어로졸 생성이 발생하면 매우 작은 크기의 에어로졸의 수농도가 급증한 후 점차 그 크기가 성장하는 바나나 모양의 형태가 SMPS 관측 결과에 나타난다(Kulmala et al., 2004; Kim et al., 2014). 안면도에서는 2015년 4월 12일과 26일에 에어로졸 생성이 약하게 관측되었으며 5월 4일에 뚜렷한 에어로졸 생성이 관측되었다. 4월 12일(C2 기간)과 26일(C3 기간)에 기상1호에서 에어로졸생성을 관측하지 못한 것으로 보아 안면도 인근의 좁은 지역에서 매우 약한 에어로졸 생성이 일어난 것으로 보이며 뚜렷한 에어로졸 생성이 관측된 5월 4일에는 황해와 안면도에서 모두 에어로졸 생성이 관측되었다. 즉 에어로졸 생성이 일어난 지역의 범위가 적어도 100 km에 이르는 것으로 추정된다. 비슷한 결과는 황해상에서 항공관측을 수행한 Kim et al. (2014)에서도 확인된 바 있다. 5월 4일 사례의 자세한 분석은 4.1장에서 다루도록 하겠다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Geographical distribution of fraction of ultrafine aerosol (NCN3-NCN10)/NCN3 during the (a) C2, (b) C3, and (c) C4. The ratios above 0.5 are colored red.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Aerosol size distribution measured using an SMPS during the (a) C2, (b) C3, and (c) C4 cruises at Anmyeon-do Korea Global Atmosphere Watch Center (KGAWC).
          
          

          

        

      

      
        3.3 구름응결핵 수농도 분포
        NCCN06와 전체 에어로졸 중 구름응결핵으로 작용할 수 있는 에어로졸의 비(NCCN06/NCN10)의 수평분포를 Figs. 7과 8에 나타내었다. NCCN06 역시 C3에서 가장 높았으며, NCCN06/NCN10는 50~70%였다(Table 1). 그러나 구름응결핵의 수농도는 에어로졸의 수농도에 비해 위치 별 편차가 크게 나타나지 않았고, 심지어 육지 근처의 구름응결핵 수농도가 황해 중앙의 구름응결핵수농도보다 낮은 사례도 있었다. 황해에 구름응결핵으로 작용할 수 있는 에어로졸의 수는 거의 균질하며, 육지 근처에 근접할수록 구름응결핵으로 작용할 수 없는 에어로졸의 수가 증가하는 것이다. NCCN06/NCN10도 일관성 있는 결과를 보여준다. 황해 한가운데에 비해 육지에 인접한 해역에서 NCCN06/NCN10이 낮은 경향을 나타냈는데, 육지 근처에서 관측되는 에어로졸은 상대적으로 구름응결핵으로 작용하기 어려운 에어로졸의 비율이 큰 것을 의미한다. 에어로졸이 구름응결핵으로 작용하기 위해서는 크기가 크거나 흡습성이 높아야 한다. 즉 육지에서 직접적으로 영향을 받은 에어로졸은 해양 경계층 내의 에어로졸에 비해 그 크기가 작거나, 흡습성이 낮은 것을 알 수 있으며 이는 선행 연구의 결과와 일맥상통한다(Andreae and Rosenfeld, 2008).

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Same as Fig. 3 except for NCCN06. NCCN06 above 5000 cm−3 are colored red.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 8. 
				
          

          
            Same as Fig. 3 except for NCN10/NCCN06. The ratios above 0.8 are colored red.
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      4. 토 의
      
        4.1 에어로졸 생성
        선박관측 수행기간 중 에어로졸 생성은 한 차례 관측되었다. 에어로졸 생성은 광화학반응 중 하나이므로, 에어로졸 생성이 일어나기 위해서는 강한 태양복사가 필요하다. 여러 선행연구에서도 태양복사가 강하고 상대습도가 낮을 때 에어로졸 생성이 더 빈번히 관측된다고 보고한 바 있다(Boy and Kulmala, 2002; Hamed et al., 2011). 본 연구의 선박관측 동안 상대습도가 비교적 높고, 안개가 짙어 지표면까지 도달하는 태양복사량이 감쇠되는 때가 많아 에어로졸 생성이 잘 관측되지 않은 것으로 보인다(Fig. 10). 반면 5월 4일에는 오전 10시경부터 안개가 걷히기 시작하면서 에어로졸의 수농도가 급증하기 시작하였다(Figs. 5c, 9a와 10b). 5월 4일 사례의 경우 안개가 걷히면서 지표면에 도달하는 태양복사량이 증가하고 상대습도가 감소하여 에어로졸 생성이 일어나기 좋은 기상조건이 형성된 것을 알 수 있다. Kim et al. (2009)도 황해에서 안개 지역을 벗어난 직후 에어로졸 생성이 발생한 것을 관측한 바 있다. 안면도 기후변화감시소에서도 기상 1호에서 에어로졸 수농도가 급증한 시각보다 약 1시간 후인 오전 11시경 뚜렷한 에어로졸 생성을 관측하였다(Fig. 9b). 기상 1호와 안면도에서 각각 관측한 에어로졸 생성이 같은 현상인지 알아보기 위해 역궤적 분석을 수행하였다. Figure 11은 HYSPLIT 모형(Stein et al., 2015; Rolph, 2016)을 사용하여 안면도 기후변화감시소의 100 m, 300 m, 500 m 고도에 대한 72시간 역궤적 분석을 수행한 결과이다. 공기괴가 북서쪽으로부터 유입되었으며, 안면도 기후변화감시소에 도달하기 이전에 기상 1호가 위치한 지역을 거쳐왔음을 알 수 있다. 즉 황해에서 발생한 에어로졸 생성이 유입되어 안면도 기후변화감시소에서도 관측된 것으로 보인다. 생성된 에어로졸의 성장속도를 알아보기 위해 Kulmala et al. (2004)이 제안한 입자 성장률(GR; Growth Rate)을 계산하였다.

        
          
          

          Fig. 9. 
				
          

          
            (a) NCN10, NCN3, NCCN06 during the fourth cruise and (b) aerosol size distribution at Anmyeon-do KGAWC on 4 May 2015.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 10. 
				
          

          
            Weather conditions during the (a) C3 and (b) C4.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 11. 
				
          

          
            72-h air mass back trajectories for Anmyeon-do KGAWC at 0300 UTC 4 May 2015. Different colors indicate different altitudes of the back-trajectories as shown in the lower part of the panel. Blue cross denotes the location of the ship when new particle formation was observed.
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        입자 성장률은 식 (2)와 같이 정의할 수 있으며 이 때 t는 시간, Dm은 최빈값이 나타나는 크기를 의미한다. 본 연구에선 안면도 기후변화감시소에서 관측한 에어로졸 크기분포 자료를 기반으로 생성된 에어로졸이 10 nm에서 25 nm로 성장하는 시간으로 입자 성장률을 계산하였다. 5월 4일 에어로졸 생성 사례의 입자성장률은 3.38 nm h−1로 2008~2010년 동안의 고산과 안면도 기후변화감시소의 평균 입자 성장률인 4.4, 4.7nm h−1보다는 낮았다(Kim et al., 2013). 느린 성장 속도로 인해 황해에서 생성된 에어로졸이 안면도 기후변화감시소에 도달할 때까지 충분히 성장하지 못해, 안면도 기후변화감시소에서도 에어로졸 생성이 관측된 것으로 생각된다. 즉 입자 성장률이 낮을 경우엔 에어로졸 생성이 광범위하게 관측될 수 있다는 것을 의미한다.

        특이하게도 5월 4일에는 한반도에 약한 황사가 관측되었다. 일반적으로 황사가 발생할 때는 에어로졸 생성이 일어나기 어렵다고 알려져 있다. 에어로졸 생성이 일어나기 이전에 대기 중에 존재하는 에어로졸의 표면적 농도가 높으면 기체로부터 새로운 입자가 생성되기보다는 기체가 이미 존재하는 에어로졸에 응결되는 반응이 더 잘 일어나기 때문이다(Pirjola et al., 1999). 황사입자는 큰 입자들이 주를 이루기 때문에 에어로졸의 표면적 농도가 크게 증가할 수 있다. 그럼에도 불구하고 약한 황사가 관측된 5월 4일 에어로졸 생성이 관측되었다. 에어로졸 생성이 일어나기 전에 대기 중 에어로졸의 표면적 농도와 부피농도를 살펴보기 위해 안면도 기후변화감시소의 APS 관측자료를 분석하였다. Figure 12는 에어로졸 생성이 일어난 시기에 안면도 기후변화감시소에서 APS로 관측한 크기별 부피농도를 나타낸 것이다. 에어로졸 생성이 일어난 시기에 2~3 μm 크기의 에어로졸 부피농도는 증가하였지만 1.5 μm 이하의 에어로졸 부피는 상당히 감소하였다. Lee et al. (2008)은 안면도 기후변화감시소에서 대기오염물질의 영향을 강하게 받을 때는 1.2 μm 이하의 에어로졸의 부피농도가 높은 반면 중국에서 황사가 유입되었을 때에는 2~3 μm 크기의 에어로졸의 부피농도가 높게 나타난다고 보고한 바 있다. 즉 5월 4일 에어로졸 생성 사례의 경우 황사가 유입되어 2~3 μm 크기의 에어로졸의 농도는 급증했지만 그 외의 대기오염물질의 농도는 낮았다는 것을 알 수 있다. 5월 4일의 에어로졸 부피농도는 4, 5월 평균에 비해 높았지만 에어로졸 표면적 농도는 평균보다 낮았다(Fig. 13). 에어로졸의 표면적 농도는 부피농도에 비해 작은 크기의 에어로졸에 더 많은 영향을 받기 때문이다. 즉 황사가 유입되더라도 그 시기에 지역 배출원에서 배출된 대기오염물질에 의한 영향이 감소한다면 에어로졸의 표면적 농도는 오히려 감소할 수 있다. 앞서 언급한 바와 같이 에어로졸 생성은 대기 중에 이미 존재하는 에어로졸의 표면적 농도가 낮을수록 일어나기 쉬우므로 황사가 유입될 때에도 에어로졸 생성이 일어날 수 있다.

        
          
          

          Fig. 12. 
				
          

          
            Volume size distribution measured by an APS on 4 May 2015 at Anmyeon-do KGAWC.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 13. 
				
          

          
            Surface and volume concentrations of aerosols on 4 May 2015 and the monthly average of those in April and May 2015 measured by an APS at Anmyeon-do KGAWC.
          
          

          

        

      

      
        4.2 에어로졸의 수농도에 영향을 주는 요인
        본 연구의 C3와 C4의 결과는 비슷한 시기에 같은 항로를 항해했음에도 불구하고 큰 차이를 보였다(Fig. 2). 전반적으로 C3의 수농도가 C4의 수농도보다 높은 경향을 보였다. 본 연구에서는 수농도의 차이가 발생하는 요인을 분석하기 위하여 대기 역궤적, 행성경계층 고도, 기상현상에 대한 분석을 수행하였다. 먼저 HYSPLIT 모형을 사용하여 100 m 고도에 대한 72시간 역궤적 분석을 수행하였다(Fig. 14). C3 때의 역궤적을 보면 대부분 공기괴가 장거리 이동을 하지 못하고 황해에 오랫동안 정체되어 있는 반면 C4 때의 역궤적을 보면 대부분 공기괴가 북서쪽으로부터 장거리 수송된 것을 알 수 있다. 역궤적의 고도도 유사한 결과를 보여준다. C3 때에는 공기괴가 낮은 고도에 정체되어 있지만 C4 때에는 공기괴가 높은 고도에서부터 유입된 것을 알 수 있다. 즉 C3 때에는 공기괴가 오랫동안 정체되어 있으면서 에어로졸이 축적되어 고농도의 에어로졸이 관측된 것으로 보인다.

        
          
          

          Fig. 14. 
				
          

          
            72-h air mass back trajectories for several ship locations (100 m ASL) during the (a) C3 and (b) C4.
          
          

          

        

        기상 1호에서는 대기의 연직분포를 살펴보기 위해 하루에 2회 레윈존데를 비양시켰다. Figure 15는 C3와 C4 도중 같은 위치에서 동일하게 오전 9시에 비양시킨 레윈존데의 자료를 나타낸다. 레윈존데에서는 온도, 상대습도, 풍향, 풍속을 관측하였다. 선행연구들에 의하면 레윈존데 관측자료로부터 다양한 방법으로 행성경계층의 고도를 추정할 수 있다(Zeng et al., 2004; Liu and Liang, 2010). 본 연구에서는 행성경계층의 고도를 추정하기 위해 가온위, 상대습도, 총체 리처드슨 수를 사용하였다. 지표면에서부터 고도가 증가할수록 가온위가 급증하다가 경사가 완만해지는 고도, 상대습도의 감률이 최대인 고도, 총체 리처드슨 수가 0.3이상이 되는 고도를 행성경계층의 고도로 간주할 수 있다. 각 방법으로 추정된 행성경계층의 고도가 조금 달랐지만 오전 9시 C3 시기의 행성 경계층의 고도는 약 200~300 m, C4 시기의 행성 경계층의 고도는 400~700 m로 C4의 행성경계층의 고도가 C3 의 행성경계층의 고도보다 높았다. 물론 오전 9시 이후에 행성경계층이 발달하여 고도가 증가하였을 수도 있지만 레윈존데를 하루에 두 번만 띄워 이를 확인하는 것에는 한계가 있다. 그러므로 본 연구에서는 오전 9시에 관측된 행성경계층 고도만 비교하였다. 행성경계층의 고도가 낮으면 대기가 안정하여 혼합되지 못하고 낮은 고도에 정체되어 좁은 연직고도범위 내에 에어로졸이 축적된다. 오전 9시에 비양시킨 레윈존데의 자료로부터 C3 시기의 행성경계층 고도가 C4 시기보다 낮고 발달되는 속도도 느린 것을 알 수 있다. 즉 C3 동안에는 대기가 정체되어 에어로졸의 농도가 증가한 것을 알 수 있으며, 이는 앞에서 기술한 역궤적 분석 결과와 일맥상통한다.

        
          
          

          Fig. 15. 
				
          

          
            Vertical soundings of θv, relative humidity, and bulk Richardson number on (a) 27 April and (b) 2 May 2015.
          
          

          

        

        안개와 같은 기상현상 역시 에어로졸 수농도에 영향을 줄 수 있다. Figure 10은 선박관측시의 안개, 연무, 박무, 강수와 같은 기상현상을 나타낸 것이다. 안개, 박무 모두 에어로졸 수농도를 감소시킬 수 있는 기상현상이므로 앞으로는 안개, 박무 모두 안개로 기술하도록 하겠다. C3 시기에는 안개, 강수가 발생하지 않은 시기가 긴 반면, C4 시기에는 안개, 강수가 발생한 기간이 더 길었다. 그리고 Fig. 3의 빨간색으로 표시된 지역과 Fig. 10의 회색으로 표시된 지역이 거의 일치하는 것을 확인할 수 있다. 즉 안개, 강수가 관측되지 않은 기간에 고농도의 에어로졸 및 구름응결핵의 수농도가 관측된 것이다. 안개와 같은 기상현상이 발생하면 습식 포집과정에 의해 에어로졸 수농도가 감소할 수 있다(Noone et al., 1992; Sasakawa et al., 2003). C4 시기에는 C3 시기보다 안개, 강수가 더 빈번히 발생했기 때문에 습식 포집과정이 더 빈번히 일어나 에어로졸 수농도가 감소한 것으로 보인다.

      

    

    

  
    
      5. 요약 및 결론
      본 연구에서는 황해에서의 선박관측을 통해 해양 경계층 내의 에어로졸과 구름응결핵 특성 분석을 수행하였다. 네 번의 항해 동안 관측한 황해의 직경 10nm 이상의 에어로졸 총 수농도 평균은 각각 5127, 5001, 8411, 9118 cm−3이었으며, 과포화도 0.6%에서의 구름응결핵 수농도 평균은 각각 2486, 3361, 4583, 2980 cm−3였다. 황해의 에어로졸 수농도는 육지에 인접할수록 농도가 증가하는 경향을 보였으며 황해 중앙에서 최소값을 보였다. 이는 황해의 에어로졸 수농도가 중국뿐만 아니라 한반도의 영향도 받는 것을 의미한다. 본 연구에서의 에어로졸 수농도의 최소값은 약 2000 cm−3으로 공기가 남쪽에서 유입되지 않는 한 에어로졸 수농도의 배경값은 약 2000 cm−3이란 것을 의미한다. 반면 구름응결핵의 수농도는 지역에 따라 큰 변화를 보이지 않았다. 따라서 육지 주변에서 증가하는 에어로졸들은 대부분 그 크기가 작거나 흡습성이 낮아 구름응결핵이 되기에 적합하지 않은 것을 알 수 있다.

      본 연구의 선박관측 기간 동안 황해에서 에어로졸 생성을 관측한 사례는 한 번 있었으며 이 때 안면도 기후변화감시소에서도 에어로졸 생성을 관측하였다. 입자 성장률은 3.38 nm h−1로 느린 입자 성장속도를 보였으며 황해에서 에어로졸 생성이 관측된 시간보다 약 1시간 후에 안면도 기후변화감시소에서 생성이 관측되었다. 느린 입자 성장속도로 인해 광범위한 지역에서 에어로졸 생성이 관측된 것으로 보이며, 이 때 에어로졸 생성이 관측된 공간적 규모는 100 km 이상이었다. 특이하게도 에어로졸 생성이 관측된 5월 4일에는 한반도에서 약한 황사가 관측되었지만 1.5 μm 이하의 대기오염물질의 농도가 낮아 에어로졸의 표면적 농도는 오히려 낮았으며, 기상 1호에서는 안개가 걷힌 직후에 에어로졸 생성이 관측되었다. 이는 태양복사가 강하고 상대습도가 낮으며 대기 중에 존재하는 에어로졸 표면적 농도가 낮을수록 에어로졸 생성이 일어나기 쉽다는 점을 시사한다.

      C3와 C4는 비슷한 시기에 같은 항로를 항해했음에도 불구하고 에어로졸과 구름응결핵의 수농도 차이가 컸다. 두 항해 때의 상이한 공기괴의 역궤적, 해양 경계층의 고도, 기상상황 등이 에어로졸과 구름응결핵의 수농도 차이를 야기한 것으로 보인다. 즉, 해양 경계층의 고도가 낮아 공기괴가 안정되게 정체되어 있었던 C3의 에어로졸과 구름응결핵의 수농도가 더 높았다. 안개 · 박무 등의 기상현상이 발생하여 습식 포집에 의해 에어로졸과 구름응결핵의 수농도 감소에 기여한 것으로 판단된다. 안개, 강수 등의 기상현상이 관측되지 않은 기간과 고농도의 에어로졸 및 구름응결핵의 수농도가 관측된 기간이 거의 일치하는 것을 보아 황해의 에어로졸 및 구름응결핵의 수농도에 영향을 주는 요인 중 기상현상의 기여도가 대기 안정도의 기여도보다 높은 것으로 보이지만 이를 확실시하기에는 아직 관측자료가 부족하다.

      본 연구의 결과는 황해의 에어로졸과 구름응결핵의 수농도가 여러 가지 요인에 의해 영향을 받으므로 단발적인 관측으로는 황해지역을 대표하는 에어로졸과 구름응결핵의 특성을 밝히기 어렵다는 것을 보여준다. 본 연구에서는 봄과 가을에 관측한 에어로졸과 구름응결핵 수농도에 대해 분석하였는데 여름과 겨울에는 공기괴의 역궤적, 해양 경계층의 고도, 기상상황 등이 달라지므로 에어로졸과 구름응결핵의 수농도 역시 계절에 따라 크게 달라질 수 있다는 것을 예상할 수 있다. 따라서 황해지역을 대표하는 에어로졸과 구름응결핵의 특성에 대한 정보를 얻기 위해서는 앞으로도 황해지역에서의 지속적인 관측이 필요하다.
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