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            초록
          
        

        
          Ammonia (NH3) is a key precursor governing the formation of secondary inorganic aerosol (SIA) in PM2.5 through the production of ammonium sulfate and ammonium nitrate. In the Jeonbuk region of the Republic of Korea, where over 90% of NH3 emissions originate from the agricultural sector, PM2.5 concentrations persistently exceed the national air quality standard, underscoring the urgent need for quantitative evidence to inform region-specific NH3 management. However, studies that directly resolve the quantitative relationship between NH3 and PM2.5 using concurrent field measurements-rather than monitoring or modeling approaches alone-remain limited. In this study, NH3 and PM2.5 were simultaneously measured over 16 weeks during spring and autumn of 2025 at five sites representing distinct NH3 emission characteristics (livestock facility, industrial complex, agricultural land, rural residential area, and background site) in the Gimje and Jeonju areas, and the quantitative coupling between the two pollutants was evaluated. NH3 concentrations exhibited pronounced spatial differentiation, with a 10.8-fold difference among sites and decreasing in the order of the livestock facility (119.15±35.40 ppb), rural residential area (29.17±8.46 ppb), industrial complex (26.27±6.56 ppb), agricultural land (15.91±6.45 ppb), and background site (11.08±3.37 ppb). In contrast, PM2.5 showed no statistically significant inter-site differences (p=0.184), with a comparatively uniform overall mean concentration of 15.21±8.42 μg m-3, confirming that the two pollutants are governed by fundamentally different atmospheric behaviors. Furthermore, the NH3 - PM2.5 relationship diverged into two distinct regimes as a function of NH3 emission intensity, and the exponential decay of the NH3/PM2.5 concentration ratio (μg m-3/μg m-3) with increasing PM2.5 concentrations (R2=0.553~0.874) demonstrated that NH3 functions as an actively consumed precursor in SIA formation across all sites. These findings provide empirical evidence that prioritizing emission control at high-emission NH3 sources constitutes the most effective policy approach for region-wide PM2.5 management.
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      1. 서 론
      초미세먼지(fine particulate matter, PM2.5)는 대기 중 체류 시간이 길고 호흡기 깊숙이 침투하여 폐 기능 저하, 심혈관 질환, 조기 사망률 증가 등 다양한 건강 위해를 유발하는 대표적인 대기오염물질로(Li et al., 2023; Cho et al., 2022; Yang et al., 2020; Pope et al., 2019), 세계보건기구(World Health Organization, WHO)는 PM2.5를 1군 발암물질로 지정하고 연평균 5 μg m-3, 일평균 15 μg m-3의 권고 기준을 설정한 바 있다(WHO, 2021). 대기 중 PM2.5는 배출원에서 직접 방출되는 1차 생성과 기체상 전구물질의 대기 중 화학반응에 의한 2차 생성으로 구분되며, 후자의 주요 산물인 2차 생성 무기 에어로졸(secondary inorganic aerosol, SIA)은 PM2.5 질량의 상당 부분을 차지한다(Shim et al., 2022; Jordan et al., 2020; Tao et al., 2017; Huang et al., 2014; KEI, 2012). SIA의 핵심 성분인 황산암모늄((NH4)2SO4)과 질산암모늄(NH4NO3)은 암모니아(NH3)가 대기 중에서 SO2 및 NOx 산화물과 반응하여 생성되므로, NH3는 PM2.5 생성에 직접 기여하는 핵심 전구물질이자 효과적인 PM2.5 관리를 위한 필수 저감 대상으로 인식된다(Wyer et al., 2022; Fu et al., 2017).

      NH3가 SIA 형성에 기여한다는 사실은 이론적·실험적으로 잘 확립되어 있으나, 실제 대기 환경에서 측정된 암모니아 농도와 PM2.5 농도 사이의 정량적 관계를 실측 자료 기반으로 직접 규명한 연구는 상대적으로 희소하다. 질산염(NO3-)의 경우, 야외 현장 측정을 통해 NOx 배출량과 PM2.5 내 질산염 농도 간 상관성을 정량화한 사례가 다수 보고되어 있으며(Li et al., 2022; Song et al., 2019; Wang et al., 2019), 황산염(SO42-)에 대해서도 SO2 배출 저감 정책 시행 후 PM2.5 농도 변화를 추적한 실증 연구들이 축적되어 있다(Skyllakou et al., 2021; Zhang et al., 2021). 반면 NH3 경우, 대기 중 농도 분포 파악을 목적으로 한 모니터링 연구(Lô et al., 2025; Pan et al., 2018)나 모델링 기반의 기여도 평가 연구(Tang et al., 2025)는 존재하나, 현장 실측 암모니아 농도를 직접 활용하여 PM2.5 농도와의 정량적 관계를 경험적으로 도출한 연구는 국내외를 통틀어 극히 제한적이다. 이는 큰 시공간적 변동성으로 인해 대표 농도 확보가 어려운 NH3의 특성에서 기인하며, 결과적으로 NH3 배출 저감의 PM2.5 개선 기여도를 정량화하는 데 중요한 과학적 공백이 존재한다.

      전북특별자치도는 농생명 바이오, 특수목적용 지능형 기계 부품, 탄소융복합 소재를 3대 주축 산업으로 육성하고 있으며, 이 중 농생명 바이오 산업은 전북 지역 경제의 핵심을 이루고 있다(Kim et al., 2024). 대기정책지원시스템(Clean Air Policy Support System, CAPSS) 자료에 따르면, 2023년 기준 전국 암모니아 배출량의 84%가 농업 부문에서 발생하며, 전북 지역의 경우 이 비율이 94%에 달하는 것으로 나타나, 가축분뇨 관리 및 비료 사용에서 기인하는 암모니아 배출이 타 지역에 비해 압도적으로 높다(CAPSS, 2023). 이러한 산업 특성은 전북 지역 PM2.5 농도에도 직접적인 영향을 미쳐, 2015년 전북 지역의 PM2.5 연평균 농도는 전국 최고 수준인 35 μg m-3를 기록하여 동기간 전국 평균(26 μg m-3)을 약 30% 상회한 바 있다(NIER, 2015). 이후 지속적인 저감 노력에 따라 2024년 기준 16 μg m-3로 감소하였으나, 이는 현행 대기환경기준(15 μg m-3)을 여전히 초과하는 수치로, 전북 지역 특성에 기반한 지역 맞춤형 PM2.5 관리 전략의 필요성이 지속적으로 요구된다. 특히 익산시를 중심으로 한 전라북도 PM2.5 성분 분석 연구에서 SIA의 주요 성분인 NO3-, NH4+, SO42-의 농도가 각각 8.9~12.5, 4.4~5.6, 3.7~4.6 μg m-3 수준으로 높게 나타난 결과(Nam et al., 2023)는 전북 지역 PM2.5 문제에서 암모니아 관리의 중요성을 직접적으로 시사한다.

      본 연구에서는 축사 및 농경지가 밀집하고 산업단지가 공존하여 복합적인 NH3 배출이 예상되는 전북특별자치도 김제시를 대상으로, 배출원 유형(축사, 산업단지, 농경지, 주거지)별 대기 중 NH3 및 PM2.5 농도를 passive sampler와 Airbeam3를 이용하여 봄·가을 각 8주간 현장 실측하고, 두 오염물질 간의 정량적 관계를 경험적으로 평가하는 것을 목적으로 한다. 본 연구는 제한된 측정지점과 측정기간에서 확보된 농도 자료를 기반으로 하므로, 결과의 범용적 일반화에는 한계가 있지만, 실측 자료를 직접 활용하여 배출원별 암모니아 농도 분포와 PM2.5 농도와의 관계를 현장 기반으로 규명하고자 한 데 본 연구의 핵심적 의의가 있다. 본 연구 결과는 전북 지역 PM2.5 저감 정책 수립을 위한 과학적 근거 자료로 활용될 수 있으며, 향후 고농도 NH3 배출원 중심의 정밀 모니터링 및 광역 NH3 관리 체계 구축을 위한 방향성을 제시할 것으로 기대된다.

    

    

  
    
      2. 연구 방법
      다음의 연구 절차는 대기 중 NH3 농도가 PM2.5 농도에 미치는 영향을 평가하기 위해 수행되었다. NH3 시료는 passive sampler로 채취한 뒤 ion chromatography(IC, Eco IC, Metrohm, Switzerland)로 분석하였다. PM2.5 시료는 광산란 방식의 PM2.5 측정기로 측정하였다. 분석 및 측정한 NH3, PM2.5 농도를 이용해 각 배출원별 농도 분포와 NH3와 PM2.5의 상관성에 대해 평가하였다. 측정지점·기간과 시료 채취 및 분석에 대한 절차는 2.1~2.2절에서 제시한다.

      
        2. 1 측정지점 및 기간
        본 연구의 측정지점은 전북특별자치도 김제시(Point Gimje, PG) 내 주요 NH3 배출원 유형을 대표할 수 있도록 4개 지점으로 선정하였으며, 전주시(Point Jeonju, PJ) 내 1개 배경지점을 포함하여 총 5개 지점에서 측정을 수행하였다(그림 1).

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Locations of the atmospheric NH3 and PM2.5 sampling sites (PG1~PG4 in Gimje and PJ in Jeonju) in Jeonbuk State, Republic of Korea, with a regional location map (centered on Gimje city).
          
          

          

        

        PG1은 농림축산식품부(Ministry of Agriculture, Food and Rural Affairs, MAFRA)의 가축 사육 분포 현황을 근거로 선정한 돈사 밀집 지역(용지면, 장신리 산96-8)으로, 고농도 암모니아 배출이 상시 예상되는 축사지점에 해당한다(MAFRA, 2025a). PG2는 화학물질 안전원(National Institute of Chemical Safety) 자료 기준 2023년 연간 화학물질 배출량이 7,189 kg yr-1로 집계된 김제시 내 최대 규모 산업단지(지평선 산업단지, 백산면, 수록리 541-18)이다. PG3는 MAFRA (2025b)의 농작물 재배면적 자료를 바탕으로 선정한 논·밭 중심의 농경지 지점(진봉면, 상궐리 327-30)이며, PG4는 농촌형 주거지역(청하면, 월현리 681-6)에 해당한다. 배경지점인 PJ는 특정 암모니아 배출원이 없는 도심 대기를 대표하는 지점으로, 전북대학교 공과대학 건물 옥상(덕진구, 백제대로 567)을 선정하였다.

        측정기간은 강수 및 장마의 영향이 상대적으로 적은 봄철(1차: 2025.05.02.~2025.06.27.)과 가을철(2차: 2025.08.29.~2025.11.24.)로 구분하여, 각 8주간 총 16주에 걸쳐 수행하였다.

      

      
        2. 2 시료 채취 및 분석
        각 측정지점(PG1~PG4, PJ)에는 NH3 passive sampler, PM2.5 광학 센서, 온습도 데이터로거를 구성하여 동시 설치하였다(그림 2). 세 측정기기는 강수의 직접 유입을 차단하는 동시에 주변 대기와의 자유로운 공기 교환이 이루어지도록, 상부와 좌·우 양 측면만 차폐되고 전면·후면 및 하부가 개방된 차양형 박스 내부에 장착하였다. 이를 통해 강우로 인한 시료 손상을 방지하면서도 NH3 및 PM2.5의 대기 확산 포집이 저해되지 않도록 하였다. 측정장비를 수용한 차양형 박스는 지면 먼지의 재비산 간섭을 최소화하고 인체 호흡 노출 높이를 대표할 수 있도록 지상 1.5~2 m 높이에 설치하였으며, 이는 대기오염물질 시료 채취 시 권고되는 호흡대(breathing zone) 기준에 부합한다(Petrus et al., 2022). 한편 PM2.5 광학 센서 및 온습도 데이터로거의 연속 전원 공급을 위한 외장 보조 배터리(M80, Morui, China; 80,000 mAh)는 강수로부터 보호하기 위해 별도의 밀폐형 방수함체에 수납하였으며, 함체 하부에 최소 크기의 통선구만을 천공하여 전원 케이블을 인출함으로써 측정부와 전원부를 물리적으로 분리하였다. 주간 NH3 sampler 교체 시 PM2.5 센서 및 온습도 데이터로거도 충전된 예비 기기로 동시 교체하여 16주 측정기간 전반에 걸쳐 세 가지 항목의 동시·연속 자료를 확보하였다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Field installation configuration of the NH3 passive sampler, PM2.5 sensor, and temperature/humidity data logger deployed at each sampling site.
          
          

          

        

        
          2. 2. 1 NH3
          대기 중 NH3 농도 측정을 위해 별도의 전력 공급 장치 없이 운용 가능한 passive sampler(RAD168, Radiello, Italy)를 사용하였다. 해당 sampler의 운용 가능 조건은 상대습도(RH) 10~90%, 온도 2~39°C이며, 24시간 노출 기준 검출한계는 1 μg m-3이다. 시료 채취는 2개의 sampler를 지점당 병행 설치하여 7±0.5일 간격으로 교체하는 방식으로 수행하였으며, 주간 누적 NH3 농도를 확보하였다. 회수된 sampler cartridge는 즉시 밀봉하여 실험실로 운반하였으며, 전처리 및 정량 분석 방법은 2.3절에 상세히 기술하였다.

        

        
          2. 2. 2 PM2.5
          대기 중 PM2.5 농도의 실시간 측정을 위해 광산란 방식의 광학 센서(Airbeam3, HabitatMap, USA)를 사용하였다. 본 기기는 32 GB 내장 저장장치에 1시간 간격으로 PM2.5 농도 데이터를 자동 기록한다. 기기의 측정 성능은 저비용 대기질 센서 평가 분야의 국제 표준 기관인 South Coast Air Quality Management District(South Coast AQMD) 산하 Air Quality Sensor Performance Evaluation Center(AQ-SPEC)의 독립 평가를 통해 검증된 바 있다. 기준 온도 20°C, RH 40% 조건에서 79~97%의 측정 정확도가 보고되었으며, US EPA FEM 인증 기기인 Teledyne T640x와 GRIMM EDM-180의 비교 분석에서 실내 조건 R2>0.99, 실외 24시간 평균 0.89<R2<0.91의 높은 상관성이 확인되었다(South Coast AQMD, 2022a, 2022b). 또한, Airbeam3와 동일한 센서를 사용하는 Airbeam2 모델과 국내 PM2.5 공정시험법인 베타선 감쇠법(Beta Attenuation Monitor) 기반 기기(Met One BAM, Met One Instruments, USA)와의 비교에서도 24시간 평균 R2≈0.84로 양호한 일치도를 나타내었다(South Coast AQMD, 2018).

        

        
          2. 2. 3 온습도계
          NH3 농도 산출에 필요한 현장 기상 자료 확보 및 PM2.5 측정값에 대한 습도 영향 평가를 위해 온습도 데이터로거(RX-350TH, As One, Japan)를 사용하였다. 본 장비의 측정 범위는 온도 -20~70°C, RH 5~90%이며, 측정 정확도는 각각 ±0.8°C (온도; 25°C 기준) 및 ±4% (RH; 20~80% 기준)이다. 데이터는 1시간 간격으로 자동 기록되며, 최대 저장 용량은 15,000 records이다. 현장 실측 온습도 자료는 기상청(Korea Meteorological Administration, KMA) 공식 관측 자료와의 비교·검증을 통해 누락 자료 보완 및 자료 신뢰성 평가에 활용하였다.

        

      

      
        2. 3 NH3 passive sampler 전처리 및 분석
        현장에서 회수된 NH3 passive sampler cartridge는 즉시 밀봉한 후 실험실로 운반하여 분석 전까지 온도 4°C의 냉암소(GMSR-680, GMS, Republic of Korea)에 보관하였다. 전처리는 cartridge 내 adsorbent에 포집된 NH4+를 수용액으로 용출하는 방식으로 수행하였다. 구체적으로, cartridge에 증류수(distilled water, D.W.) 10 mL를 첨가한 후 초음파 추출기(POWER SONIC 620, Hwashin Tech, Republic of Korea)를 이용하여 45 min간 초음파 처리함으로써 흡착제로부터 NH4+를 완전히 용출시켰다. 추출된 용액은 입자상 불순물 제거를 위해 0.2 μm syringe filter(PTFE-H, HYUNDAI MICRO, Republic of Korea)로 여과한 후 IC 분석 시료로 사용하였다(그림 S1).

        NH4+ 농도 정량 분석은 양이온 IC를 사용하여 수행하였다. 분석 컬럼은 Metrosep C4-150/4.0 (길이 150 mm, 내경 4 mm)을 사용하였으며, 용리액은 HNO3(34 mmol L-1)과 dipicolinic acid, 14 mmol L-1)의 혼합 용액(5% v/v, 1 : 19)을 유량 0.9 mL min-1으로 공급하였다.

      

      
        2. 4 NH4+ 검량 및 QC 자료 확보
        
          2. 4. 1 NH4+ 표준시료 준비
          NH4+ 정량 분석을 위한 검량선 작성에는 고순도 혼합 표준용액(IC-4-100, high-purity standards, USA; NH4+ 인증 농도 100±2 μg mL-1)을 primary standard(PS)로 사용하였다. PS를 D.W.로 10배 희석하여 농도 10 μg mL-1의 1st working standard (1st WS)을 조제한 후, 이를 단계적으로 희석하여 0.1, 0.2, 0.5, 1.0, 2.0 μg mL-1의 5개 농도로 구성된 final working standard(F-WS1~F-WS5)을 조제하였다. Working standards의 희석은 모두 D.W.를 사용하였으며, 각 조제 단계에서의 부피 및 희석 비율은 표 S1에 상세히 제시하였다.

        

        
          2. 4. 2 Calibration 및 QC 결과
          조제된 5점 F-WSs를 IC로 분석한 크로마토그램과 검량선을 그림 S2에 제시하였다. NH4+는 Na+, K+, Ca2+, Mg2+ 등 공존 양이온과 명확히 분리되어 검출되었으며(그림 S2a), 0.1~2.0 μg mL-1 농도 범위에서 R2>0.9999의 우수한 직선성을 확인하였다(그림 S2b, c). 1차(2025.06.23.) 및 2차(2025.10.20.) 검량 결과에서 기울기는 각각 0.1405 및 0.1398 mL μg-1으로 유사하게 나타나 분석 조건의 재현성과 안정성이 확보되었음을 확인하였다.

          방법검출한계(method detection limit, MDL)는 저농도 표준시료(F-WS1, 0.1 μg mL-1)를 동일 분석 조건에서 7회 반복 측정한 후 Student’s t-value (자유도 6, 신뢰구간 99%)를 적용하여 산출하였으며, 1차 및 2차 모두 0.043 μg mL-1로 동일하게 산출되었다. 이를 현장 평균 온도(25°C) 및 1기압 조건에서 passive sampler 채취 부피(1,975 L)를 고려하여 대기 중 농도로 환산하면 약 0.031 ppb에 해당한다. 반복 재현성은 F-WS3 (0.5 μg mL-1)을 3회 반복 측정한 상대표준편차(relative standard deviation, RSD)로 평가하였으며, 1차 및 2차 검량에서 각각 0.98% 및 1.21%로 우수한 분석 재현성이 확인되었다.

        

        
          2. 4. 3 대기 중 NH3 농도 평가
          IC 분석으로 확보한 NH4+ peak area는 검량선(그림 S2b, c)의 기울기(slope)와 희석배수(dilution factor, 10 or 20)를 적용하여 희석 전 시료 추출액 내 NH4+ 농도(μg mL-1)로 환산하였다(식 1). 산출된 NH4+ 농도는 Radiello passive sampler의 확산 특성에 기반한 Fick의 확산법칙(Fick’s law of diffusion)을 적용하여 대기 중 NH3 농도(μg m-3, 식 2)로 변환한 후, 이상기체법칙(ideal gas law)을 적용하여 최종적으로 혼합비 단위인 ppb로 환산하였다(식 3).
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          식 (2)에서 m_NH4+는 IC로 정량된 NH4+ 질량(μg), t는 시료채취 시간(s), A/ΔX는 sampler의 유효 단면적 대 확산 거리 비(cm2/cm, 14.2 cm), D0는 표준 조건(T0=273.15 K, P0=1 atm)에서 NH3의 대기 중 확산계수(diffusion coefficient, 0.1978 cm2 s-1), T와 P는 각각 측정지점의 평균 대기 온도(K)와 대기압(atm)을 의미한다.

          대기 중 NH3 농도 산출에 사용된 현장 기상 자료는 각 측정지점에 설치한 온습도 데이터로거(2.2.3절)로부터 확보한 1시간 간격의 기온 평균값을 적용하였다. 기기 오작동 또는 배터리 방전 등으로 누락된 구간의 자료는 KMA 공식 관측 자료로 대체하였으며, 대체 자료의 신뢰성 확보를 위해 양 자료 간의 정합성을 사전 검증하였다. 검증 결과, 실측값과 KMA 관측값 간 평균 기온 차이는 PG 지점군(Gimje)에서 1.17°C, PJ 지점(Jeonju)에서 2.16°C로, 양 지점 모두 평균 10% 미만의 오차 범위 내에서 일치하여 누락 자료 보완을 위한 대체 자료로서의 적합성이 확인되었다(그림 S3).

        

      

    

    

  
    
      3. 결과 및 고찰
      
        3. 1 배출원별·계절별 대기 중 NH3 농도 분포
        
          3. 1. 1 배출원별 NH3 농도 차이 및 시계열 변동
          2025년 봄철(1차: W1~W8)과 가을철(2차: W9~W16)에 걸쳐 총 16주간 주간 누적 방식으로 측정한 다섯 지점(PG1~PG4, PJ)의 대기 중 NH3 농도는 배출원 유형에 따라 뚜렷한 농도 계층을 형성하였다(그림 3, 표 1A). 지점별 평균 농도는 축사(PG1)가 119.15±35.40 ppb로 가장 높았으며, 이어 농촌 주거지(PG4) 29.17±8.46 ppb, 산업단지(PG2) 26.27±6.56 ppb, 농경지(PG3) 15.91±6.45 ppb, 배경지점(PJ) 11.08±3.37 ppb 순으로 관측되었다. 일원배치 분산분석(one-way ANOVA) 결과 지점 간 농도 차이는 통계적으로 매우 유의하였다(F(4, 75)=112.43, p=6.89×10-31).

          
            
            

            Fig. 3. 
				
            

            
              Weekly atmospheric NH3 concentrations at each emission source site, shown alongside corresponding relative humidity (RH) and temperature (Temp.): (a) PG1, (b) PG2, (c) PG3, (d) PG4, and (e) PJ.
            
            

            

          

          특히 PG1의 평균 농도는 배경지점(PJ) 대비 약 10.8배, 차순위인 PG4 대비로도 약 4.1배에 이르러, 축산 배출원이 연구 지역의 NH3 농도 분포를 주도하는 지배적 배출원임을 명확히 시사한다. 이는 2023년 기준 전북 지역 NH3 배출량의 94%가 농업 부문에서 기인한다는 국가 대기오염물질 배출 인벤토리(CAPSS, 2023) 집계와 정합하며, 전국 평균(84%)을 상회하는 전북 지역의 배출 구조 비대칭성이 김제 권역의 주간 실측 농도 수준에서 그대로 재현됨을 의미한다. 또한 농촌 주거지(PG4)의 평균 농도가 PG2를 근소하게 상회한 점은, 주거지 주변에 산재한 소규모 축사 및 경지로부터의 확산적(diffusive) 배출이 산업단지의 점원(point source) 배출을 양적으로 능가함을 시사한다. 한편 PG3의 평균 농도가 PG4 및 PG2보다 낮게 관측된 것은 농경지 배출이 비료 시용기에 집중된 간헐적 특성을 갖기 때문으로 판단된다.

          배출원별 농도 변동성 역시 배출 강도 및 시간적 분포 특성과 대체로 대응되었다. PG1에서는 주간 농도가 58.88~179.08 ppb의 넓은 범위로 변동하였고(CV ≈ 29.7%), 이는 축사 환기, 분뇨 반출·교반, 주변 경지 시비 등 불연속·간헐적 배출 사건이 주간 누적 농도에 직접 반영된 결과로 해석된다. 반면 PG2 (15.96~43.31 ppb, CV ≈ 25.0%), PG4 (16.66~45.73 ppb, CV ≈ 29.0%), PJ (6.83~18.16 ppb, CV ≈ 30.4%)는 상대적으로 좁은 절대 농도 폭을 유지하였으며, PG3 (8.12~27.54 ppb)은 CV가 약 40.5%로 가장 높아 비료 시용에 수반된 단기 집중적 고농도 사건이 주간 변동성에 크게 기여하였음을 시사한다.

          시계열 측면에서는 다섯 지점이 계절 최고치의 위상에 있어 배출원 특성에 따른 뚜렷한 차이를 드러내었다. PG1와 PG2에서는 2차 측정(가을철) 초입인 W9에서 관측 최고치가 확인된 반면(각각 179.08 및 43.31 ppb), PG3, PG4, PJ에서는 1차 측정(봄철) 중반인 W4~W5에서 최고치가 관측되었다(각각 27.54, 45.73, 18.16 ppb). 이러한 위상 차는 배출 기작의 이원성을 반영하는 것으로 해석된다. PG1과 PG2에서는 W9 시점의 주 평균 기온이 28°C를 상회하는 고온 조건 하에서 가축 분뇨 및 토양·산업 원료로부터의 열적 휘발이 강화된 것이 최고치 형성에 기여한 것으로 보이며, 특히 PG2의 경우 산업 고유 배출에 더해 인근 축산·농경 배출의 하계 대기 축적 및 확산 기여가 중첩되었을 가능성이 높다. 반면 PG3, PG4, PJ에서는 춘계 기비·추비 시용에 수반된 단기 고농도 배출 사건이 관측 농도의 계절 최댓값을 결정한 것으로 판단된다. 한편, 측정 종료 구간인 W14~W16에 걸쳐 모든 지점에서 농도 감소가 공통적으로 확인되었으며, PG1, PG3, PG4는 W16에서 각각의 관측 최저치(58.88, 8.12, 16.66 ppb)에 도달하여 늦가을 저온 조건 하에서의 휘발 억제가 시계열 말미에 공통적으로 작용하였음을 시사한다.

          기상학적 구동력의 일차적 기여는 Pearson 상관분석 결과(표 1B)에서 확인된다. 상대습도(RH)와 NH3 농도 간에 PG3 (R=-0.727, p=0.001), PG4 (R=-0.763, p<0.001), PJ (R=-0.832, p<0.001)에서 통계적으로 유의한 강한 음의 상관이 관측되어, 확산적·배경성 배출이 우세한 지점에서는 기상 조건이 시계열 변동의 주요 결정 요인으로 작용함을 뒷받침한다. 반면 배출 강도가 크고 국지적 배출 사건의 빈도가 높은 PG1과 PG2에서는 기온·RH와의 Pearson 상관계수가 모두 통계적으로 유의하지 않아(p>0.05), 기상학적 구동 효과가 국지 배출 변동성에 의해 상쇄된 결과로 해석된다. 기상 인자별 상대적 기여에 관한 심층 분석 및 다변량 상관 구조는 3.3절에서 상세히 논의한다.

        

        
          3. 1. 2 배출원 간 거리에 따른 NH3 농도 상관성
          다섯 측정지점 간 NH3 시계열의 공간적 상관 구조를 평가하기 위해, 각 기준 지점과 나머지 네 지점 간의 주간 누적 NH3 농도 Pearson 상관계수(R)를 산출하고 이를 지점 간 직선 거리(km)에 대응시켜 분석하였다(그림 4). 이론적으로 두 지점이 공통 배출원 또는 유사한 기상 영향권에 놓일 경우, 거리 증가에 따라 농도 상관성이 감소하는 거리 감쇠 경향이 기대된다.

          
            
            

            Fig. 4. 
				
            

            
              Relationship between inter-site distance and Pearson correlation coefficient (R) of atmospheric NH3 concentrations for each emission source site. (a) PG1, (b) PG2, (c) PG3, (d) PG4, and (e) PJ.
            
            

            

          

          PG1과 PG2에서는 이러한 이론적 기대와 부합하는 negative slope이 관찰되었다(PG1: slope=-0.023, R2=0.331; PG2: slope=-0.021, R2=0.513). 특히 PG2는 최근접 지점인 PG4 (3.5 km)와 R=0.482를 보인 반면, 최장 이격 지점인 PJ (24.0 km)와는 R=0.024에 불과하여, 산업단지 점원 배출의 공간적 감쇠 특성이 비교적 뚜렷하게 표출되었다.

          반면, PG3와 PG4에서는 거리 증가에 따라 오히려 상관성이 증가하는 positive slope이 확인되어(PG3: slope= +0.014, R2=0.301; PG4: slope= +0.010, R2=0.409), 기존 거리 감쇠 이론과 상반되는 양상을 나타내었다. 이는 본 연구 지역의 지점 간 상관 구조가 지리적 인접성이 아니라 배출원 유형의 유사성에 의해 지배적으로 결정되었음을 시사한다. 구체적으로, PG3는 최근접 지점인 PG2 (8.5 km)와의 상관성이 R=0.173에 불과한 반면, 최장 이격 지점인 PJ (32.6 km)와는 R=0.804로 가장 강한 상관을 나타내었다. 이는 PG3와 PJ 모두 강한 국지적 NH3 배출원이 부재한 확산적·배경성 농도 특성을 공유하는 반면, 인접한 PG2는 산업 고유의 점원 배출 특성으로 인해 근접 거리에도 불구하고 시계열 변동 패턴이 근본적으로 상이하였기 때문으로 해석된다. PG4 역시 동일 논리로, 최근접 지점인 PG2 (3.5 km)와의 상관성(R=0.482)이 원격 지점인 PG1 (10.8 km, R=0.763) 및 PJ (25.1 km, R=0.764)와의 상관성보다 현저히 낮게 관측되었다.

          PJ에서는 거리와 상관성 간에 뚜렷한 경향이 관찰되지 않았다(slope=-0.001, R2=0.004). 이는 PJ가 특정 배출원의 영향을 일관되게 받기보다 도심 대기의 혼합된 배경 농도 특성을 반영하기 때문으로 판단된다.

          종합하면, 본 연구 지역의 NH3 공간 상관 구조는 지리적 거리보다는 배출원 유형 간 유사성에 의해 지배적으로 결정되는 것으로 판단되며, 이는 향후 passive sampler 기반 NH3 모니터링 네트워크 설계 시 거리 기반 지점 배치보다 배출원 특성 기반 지점 구성이 공간적 대표성 확보에 효과적일 수 있음을 시사한다.

        

        
          3. 1. 3 계절별(봄·가을) NH3 농도 비교
          16주 측정기간을 봄철(1차: W1~W8, n=8)과 가을철(2차: W9~W16, n=8)로 구분하여 배출원별 평균 NH3 농도를 비교한 결과, PG1, PG3, PG4, PJ의 네 지점에서는 봄철 농도가 가을철보다 높게 관측된 반면, PG2에서는 이와 상반되는 양상이 확인되었다(그림 S4a).

          봄철 우세 경향을 보인 지점들에서 봄철 대비 가을철 평균 농도 감소율은 PG3 (41.0%)>PJ (34.5%)>PG4 (25.0%)>PG1 (17.0%) 순으로 나타났다. 감소폭이 가장 큰 PG3과 PJ는 자체 배출 강도가 상대적으로 낮아 국내 영농 일정상 기비와 추비가 3~6월에 집중되는 데 따른 토양 및 가축 분뇨 기원 NH3 휘발 배출의 계절적 차이에 상대적으로 민감하게 반응한 것으로 판단된다(Marais et al., 2021; Kim et al., 2020). 반면 PG1의 감소율이 가장 낮게 나타난 것은 축사로부터의 상시 고배출이 계절 변동성을 상쇄하였기 때문으로 해석된다. 한편 2차 측정이 11월 중·하순까지 확장되어 W14~W16 구간의 저온 조건에서 휘발이 억제된 점(3.1.1절)도 가을철 평균을 하향시키는 데 일정 부분 기여한 것으로 판단된다.

          반면 PG2에서는 가을철 평균 농도(28.73 ppb)가 봄철(23.81 ppb)보다 약 21% 높은 역전 양상이 관찰되었다. 이는 산업 기원 NH3 배출이 영농 주기에 구속되지 않는 인위적 공정 배출 특성을 반영하는 것으로 해석되며(Yan et al., 2024), 가을철 평균을 상향시킨 직접적 요인은 3.1.1절에서 기술한 바와 같이 W9의 관측 최고치(43.31 ppb)가 가을철 평균에 포함된 결과이다.

          종합하면, 본 연구 지역의 NH3 계절 변동은 농업 부문 배출원에서는 봄철 우세의 전형적 양상을 보인 반면, 산업 부문 배출원에서는 이러한 계절적 동조성이 약화되는 것으로 확인되었다. 이러한 배출원별 계절성의 이원적 구조는 후속 3.2절에서 논의하는 계절별 PM2.5 농도 분포와의 연동 구조 해석에 중요한 기저를 제공한다.

        

      

      
        3. 2 배출원별·계절별 대기 중 PM2.5 농도 분포
        
          3. 2. 1 배출원별 PM2.5 농도 차이 및 시계열 변동
          16주 측정기간 동안 다섯 지점에서 확보한 주간 평균 PM2.5 농도는 PG2 (18.49 μg m-3)>PG1 (17.08 μg m-3)>PG3 (14.94 μg m-3)>PG4 (13.57 μg m-3)>PJ (11.98 μg m-3) 순으로 산출되었다(그림 5, 표 2A). 그러나 최고 지점(PG2)과 최저 지점(PJ) 간 평균 농도 비는 약 1.5배에 그쳤으며, one-way ANOVA 분석 결과 지점 간 농도 차이는 통계적으로 유의하지 않았다(F(4, 75)=1.60, p=0.184).

          
            
            

            Fig. 5. 
				
            

            
              Weekly atmospheric PM2.5 concentrations at each emission source site. Bar graph represents the cross-site mean(±SD) for each sampling week, and lines indicate concentrations at individual sites.
            
            

            

          

          이러한 결과는 NH3에서 관측된 지점 간 최대 10.8배의 격차 및 매우 높은 유의성(F(4, 75)=112.43, p=6.89×10-31; 표 1A)과 뚜렷이 대비되며, 본 연구 지역에서 NH3 농도가 배출원 유형에 의해 지배적으로 결정되는 것과 달리, PM2.5 농도는 배출원 유형에 따른 공간적 차별화가 통계적 유의성에 도달하지 못하는 수준으로 축소되었음을 의미한다. 이는 PM2.5의 대기 중 체류 시간이 수일~수주로 NH3(수 시간~수일)에 비해 현저히 길어 광역 규모의 대기 혼합과 수송이 우세하게 작용하며(Seinfeld and Pandis, 2016), 전북 권역 PM2.5 질량의 상당 부분이 SIA 및 장거리 수송 기여로부터 구성된다는 선행 관측 결과(Nam et al., 2023)와 정합적이다.

          이러한 공간적 균질성은 주간 시계열 변동 양상에서도 일관되게 확인된다(그림 5). 다섯 지점의 농도가 고도로 동조적으로 변동하여, W4~W5에서 모든 지점이 연중 최고치(교차지점 평균 29.54 및 29.78 μg m-3)를 공통적으로 기록하였고, W9~W12 및 W14~W15 구간에서는 공통적으로 최저 농도(교차지점 평균 6.28~8.13 μg m-3)가 유지되었다. 주간 지점 간 SD는 광역 저농도 구간에서 0.74~2.13 μg m-3로 수렴된 반면, 봄철 고농도 구간(W2, W4~W8)에서는 2.69~5.25 μg m-3로 확대되어, 절대 농도 수준이 높은 시기일수록 국지 배출원의 기여가 상대적으로 가시화되는 구조를 보여준다.

          RH와의 상관분석에서는 배출원 유형에 관계 없이 모든 지점에서 매우 강한 음의 상관 (R =-0.818~-0.863, 모두 p<0.001)이 확인되었다(표 2B). 이는 NH3에서 RH 상관이 확산적·배경성 배출 우세 지점(PG3, PG4, PJ)에만 제한적으로 발현된 결과(표 1B)와 구분되며, PM2.5의 시계열 변동이 국지 배출 특성과 무관하게 광역 기상 조건에 일관되게 동조함을 시사한다. 한편 기온과 PM2.5 간에는 모든 지점에서 약한 음의 상관(R=-0.236~-0.396)이 관측되었으나, 어느 지점에서도 통계적 유의성에 도달하지 못하였다(모두 p>0.12). 기상 인자의 세부 기여 구조는 3.3절에서 다룬다.

          종합하면, 본 연구 지역의 PM2.5 농도 변동은 국지 배출원의 기여보다는 광역 기상 조건 및 지역 배경 부하에 의해 일차적으로 지배되는 것으로 파악된다. 계절별 농도 분포에 관한 상세 분석은 3.2.2절에서 이어 전개한다.

        

        
          3. 2. 2 계절별(봄·가을) PM2.5 농도 비교
          16주 측정기간을 봄철(1차: W1~W8, n=8)과 가을철(2차: W9~W16, n=8)로 구분하여 배출원별 평균 PM2.5 농도를 비교한 결과, 모든 측정지점에서 예외 없이 봄철 농도가 가을철 농도를 현저히 상회하는 일관된 경향이 확인되었다(그림 S4b). 구체적으로, 봄철 대비 가을철 평균 농도 감소율은 PJ (58.0%)>PG4 (55.5%)>PG3 (55.2%)>PG2 (53.7%)>PG1 (52.9%) 순으로, 모든 지점에서 약 53~58% 범위에 수렴하였으며, 봄·가을 농도 비 또한 2.12~2.38배로 매우 유사한 수준을 보였다. 5개 지점 전체를 통합한 pooled 비교에서도 봄철 평균(20.95±7.05 μg m-3)과 가을철 평균(9.47±5.11 μg m-3) 간에 통계적으로 매우 유의한 차이가 확인되었다(independent t-test: t=8.34, p=2.04×10-12).

          이러한 봄철 우세 양상은 광역 기상 조건과 전구물질 가용성이라는 두 가지 인자가 복합적으로 작용한 결과로 해석된다. 먼저 광역 기상 조건 측면에서는, 봄철 정체성 고기압하의 약한 대기 혼합과 낮은 행성 경계층 고도에 따른 오염물질 축적(Foskinis et al., 2024; Lee et al., 2022a) 및 동북아 장거리 수송 기여의 계절적 증가로 볼 수 있으며(Ryu and Min, 2024; Lee et al., 2022b), 동시에, NH3 역시 농업 부문 배출원과 배경지점에서 봄철 우세 양상을 보였음을 고려할 때(3.1.3절), 봄철 PM2.5 고농도는 SIA 전구물질인 NH3의 봄철 집중 공급이 광역 축적 조건과 중첩되어 형성된 결과로 해석될 수 있다.

          NH3에서 관측된 계절성의 배출원 의존적 이원 구조(농업 부문은 봄철 우세, 산업 부문은 가을철 우세; 3.1.3절)와 달리, PM2.5는 모든 배출원 유형에서 동질적인 봄철 우세 양상을 보였다. 이러한 대조는 두 오염물질의 지배적 구동 기작 차이, 즉 NH3의 국지 배출원 특성 반영 대 PM2.5의 광역 기상 조건 의존을 재차 뒷받침한다.

          한편 본 연구의 봄철 관측치는 다수의 주에서 WHO 일평균 권고 기준(15 μg m-3)을 상회하였으며, 배경지점인 PJ의 봄철 평균(16.87 μg m-3)도 국내 연평균 대기환경기준(15 μg m-3)을 초과하여, 전북 권역의 PM2.5 관리 필요성이 봄철을 중심으로 지속됨을 재확인하였다. NH3와 PM2.5 간의 정량적 상관 구조 및 NH3의 PM2.5 생성 상대기여도에 관한 직접적 평가는 3.4절에서 본격적으로 다룬다.

        

      

      
        3. 3 기상 조건이 NH3 및 PM2.5 농도에 미치는 영향
        
          3. 3. 1 측정지역의 풍향·풍속 분포 특성
          16주 측정기간 동안 김제(PG) 및 전주(PJ) 두 권역의 풍향·풍속 분포를 바람장미 형태로 그림 S5에 제시하였다. 두 권역 모두 남풍 계열(SSW-SSE)이 지배적 풍향으로 확인되었으며, 풍속은 주로 1~4 m s-1 범위에 분포하였다.

          김제 권역(그림 S5a)에서는 SSW 방향의 출현 빈도가 전체 약 55%로 가장 높았고 SSE 방향이 약 30% 수준의 부차적 빈도를 보였으며, 풍속은 2~4 m s-1 구간이 우세하였다. 전주 권역(그림 S5b) 역시 S 방향이 약 55%로 가장 우세하게 나타났으나, 풍속 분포는 1~2 m s-1의 저풍속 구간에 더 집중되어, 김제 권역 대비 상대적으로 정체적인 대기 조건을 보였다.

          이러한 남풍계 우세와 저풍속 조건은 한반도 중서부 내륙의 여름~가을철 대기 특성과 정합하며(Kim and Kang, 2012; Ahn and Kim, 2010), 배출원으로부터 방출된 NH3 및 PM2.5 전구물질의 국지 축적 및 단거리 이류에 유리한 환경을 제공한다. 김제 권역 내 측정 지점들의 상대 배치(그림 1)를 고려할 때, 남풍계 하에서 PG1~PG4 지점들은 상호 풍하 관계로 배치되어 배출원 간 대기 혼합이 활발히 이루어졌을 가능성이 있으며, 이는 3.1.2절에서 관측된 배출원 유형 유사성에 기반한 공간 상관 구조와도 부합한다.

        

        
          3. 3. 2 기상 변수와 농도 간 다변량 상관 구조 분석(PCA)
          NH3 및 PM2.5 농도와 기상 변수(기온, RH, 풍속, 풍향) 간의 다변량 상관 구조를 보조적으로 확인하기 위해 지점별 주성분 분석(principal component analysis, PCA)을 수행하였다(그림 S6). 다섯 지점 모두에서 제1·제2 주성분이 전체 분산의 약 62.6~67.7%를 설명하였으며, PM2.5와 RH가 상반된 방향으로 강하게 투영되어 3.2.1절에서 제시한 두 변수 간 강한 음의 상관 구조가 다변량 수준에서도 일관되게 재확인되었다.

          NH3의 투영 구조는 배출원 유형에 따라 차이를 보였다. 확산적·배경성 배출이 우세한 PG3, PG4, PJ에서는 NH3가 PM2.5와 유사한 방향성을 보여 두 오염물질이 공통의 기상 요인에 의해 동시적으로 변조되는 경향이 나타난 반면, 국지 배출이 우세한 PG1과 PG2에서는 NH3가 PM2.5와 뚜렷한 방향성을 공유하지 않았다. 이는 각각 표 1B 및 3.1.1절에서 확인된 지점별 NH3-RH 상관 양상과 부합하는 결과로, NH3가 배출원 유형에 따라 기상 동조형과 국지 배출 주도형으로 구분됨을 보조적으로 뒷받침한다. PG3, PG4, PJ에서 관측된 NH3-PM2.5의 동조 경향에 대한 정량적 평가는 3.4절에서 다룬다.

        

      

      
        3. 4 대기 중 NH3의 PM2.5 생성 기여도 평가
        
          3. 4. 1 배출원별 NH3와 PM2.5 농도 간 선형 상관분석
          각 측정지점에서 16주간 확보된 주간 NH3 및 PM2.5 농도 자료(n=16)에 대하여 선형 회귀분석을 수행한 결과, 지점별 결정계수(R2)와 회귀 기울기가 배출원 유형에 따라 뚜렷한 두 군집으로 분리되는 양상이 확인되었다(그림 6).

          
            
            

            Fig. 6. 
				
            

            
              Linear regression analysis between atmospheric NH3 and PM2.5 concentrations at each emission source site. (a) PG1, (b) PG2, (c) PG3, (d) PG4, and (e) PJ.
            
            

            

          

          해석에 앞서, 본 분석에서 다루는 NH3와 PM2.5의 관계는 동일 배출원에서 직접 생성된 일대일 인과 관계가 아님을 전제할 필요가 있다. PM2.5는 대기 중 체류 시간이 길어 상당 부분이 외부에서 유입·노화(aging)된 입자로 구성되므로(3.2.1절), 본 절의 상관 분석은 국지 NH3 농도와 광역적으로 혼합된 PM2.5 간의 통계적 연관성을 나타내는 것으로 신중히 해석되어야 한다. 확산적·배경성 배출이 우세한 PG3, PG4, PJ에서는 NH3와 PM2.5 농도 간 뚜렷한 양의 선형 상관이 관측되었다. 배경지점인 PJ의 R2이 0.623으로 가장 높았으며, 이어 PG3 (R2=0.543), PG4 (R2=0.475) 순으로 나타났다. 회귀 기울기 또한 PJ (2.41)>PG3 (1.30)>PG4 (0.89) 순으로 산출되어, NH3 배경 농도 수준이 낮은 지점일수록 단위 NH3 증가분에 대한 PM2.5 증가폭이 큰 구조가 확인된다. 이는 전구물질인 NH3가 제한 인자(limiting reagent)로 작용하는 조건에서 NH3 증가가 SIA 생성에 직접적으로 반영되는 것과 정합하며(Jung et al., 2026; Yin et al., 2018), 3.3.2절의 PCA 분석에서 세 지점이 PM2.5와 동일 축 방향을 공유하였던 관찰을 정량적으로 뒷받침하는 결과이다.

          반면 국지 배출이 우세한 PG1과 PG2에서는 NH3와 PM2.5 농도 간 유의한 선형 관계가 확인되지 않았다(PG1: R2=0.093, slope=0.114; PG2: R2=0.006, slope=-0.166). 두 지점에서의 낮은 상관성은 NH3 자체가 부족해서가 아니라 오히려 NH3가 과잉 공급(NH3-rich) 조건에 놓여, NH3 농도 변동이 SIA 생성 속도를 지배하지 않는 상태임을 시사한다. 이 경우 PM2.5 농도는 공존 전구물질(SO2, NOx)의 가용성 또는 광역 기상 조건에 의해 일차적으로 결정되며(Kim et al., 2021; Wen et al., 2018), NH3-PM2.5 관계의 선형성이 무너지게 된다. 이러한 해석은 3.3.2절의 PCA에서 PG1과 PG2의 NH3 로딩 벡터가 PM2.5와 직교에 가까운 방향 관계를 형성한 결과와 구조적으로 합치한다.

          종합하면, 본 연구 지역에서 NH3-PM2.5 간 선형 상관 구조는 지점의 NH3 배출 강도에 따라 이원적으로 분화되어, NH3가 상대적으로 제한된 확산적·배경성 배출 지점에서는 PM2.5 생성에 유효한 결정 인자로 작용하는 반면, NH3가 과잉 공급되는 고배출 지점에서는 그 직접적 기여가 통계적으로 감지되지 않았다. 이러한 체계 의존적 반응 구조를 고려한 정량적 기여도 평가는 3.4.2절에서 이어 다룬다.

        

        
          3. 4. 2 PM2.5 농도에 따른 NH3 상대기여도 평가
          3.4.1절의 선형 회귀 분석은 NH3의 절대 농도 변동이 PM2.5 농도에 미치는 일차적 영향을 확인시켜 주었으나, 지점별 NH3 배출 강도 차이로 인해 절대 농도 기반 지표만으로는 “대기 중 NH3 중 얼마만큼이 PM2.5 질량으로 전환되었는가”를 직접 평가하기 어렵다. 이를 보완하기 위해 각 주간 관측치에 대해 NH3/PM2.5 농도비(μg m-3/μg m-3, 이하 RN/P)를 산출하고, 이를 PM2.5 농도에 대해 지수 회귀한 관계식을 그림 7에 제시하였다. RN/P는 단위 PM2.5 질량당 대기 중에 잔류한 미반응 NH3의 양을 반영하므로, RN/P의 감소는 NH3가 PM2.5 생성에 상대적으로 더 많이 소비되었음을 간접적으로 지시하는 지표로 사용될 수 있다(Choi et al., 2025; Xie et al., 2020).

          
            
            

            Fig. 7. 
				
            

            
              Exponential regression analysis between atmospheric PM2.5 concentration and the NH3-to-PM2.5 concentration ratio (NH3/PM2.5) as an indirect indicator of the relative contribution of atmospheric NH3 to PM2.5 formation at each emission source site. (a) PG1, (b) PG2, (c) PG3, (d) PG4, and (e) PJ.
            
            

            

          

          다섯 지점 모두에서 PM2.5 농도 증가에 따라 RN/P는 지수적으로 감소하는 일관된 경향이 확인되었다(그림 7). R2은 PJ (0.874)>PG4 (0.794)>PG2 (0.759)>PG1 (0.720)>PG3 (0.553) 순으로 산출되어, 전반적으로 강한 비선형 상관 구조가 유지되었다. 이러한 지수형 감쇠 양상은 PM2.5 농도가 낮을 때에는 단위 질량당 상대적으로 많은 NH3가 대기 중에 잔류해 있다가, PM2.5 농도가 상승함에 따라 NH3의 SIA 전환 기여가 증가하여 대기 중 잔류 NH3 비율이 감소하는 과정으로 해석될 수 있다(Kim et al., 2021).

          감쇠 속도(지수 계수의 절댓값)는 PJ (0.059)≈PG2 (0.057)≈PG4 (0.054)≈PG1 (0.052)>PG3 (0.036) 순으로 산출되어, PG3을 제외한 네 지점에서 유사한 감쇠율이 확인되었다. 이는 PG3의 상대적으로 완만한 감쇠가 비료 시용에 수반된 간헐적 단기 고농도 NH3 배출 사건(3.1.1절)에 의해 회귀 관계가 부분적으로 분산된 결과로 해석된다. 한편 절편(pre-exponential factor)은 PG1 (13.3)≫PG4 (3.5)≈PG2 (3.2)>PJ (1.5)≈PG3 (1.4) 순으로 뚜렷한 지점 간 차이를 보였는데, 이는 각 지점의 기저 NH3 배출 강도를 반영하는 것으로, 3.1.1절에서 확인된 지점별 평균 NH3 농도 계층(PG1≫PG4>PG2>PG3>PJ)과 정합한다.

          종합하면, RN/P의 지수적 감쇠 구조는 본 연구 지역 전체에 걸쳐 NH3가 PM2.5 농도 상승 시 SIA 형성에 적극적으로 기여하는 활성 전구물질로 작용함을 다섯 지점 공통적으로 확인시켜 주는 결과이다. 특히 3.4.1절에서 절대 농도 기반 선형 상관성이 감지되지 않았던 PG1과 PG2에서도 RN/P 지표에서는 높은 R2 (0.72 및 0.76)이 확인되었는데, 이는 두 지점의 고배출·과잉 공급(NH3-rich) 조건하에서도 PM2.5 농도가 상승할수록 NH3의 상대적 소비가 증가함을 의미한다. 다만 본 연구에서 활용한 RN/P 지표는 국지 NH3 농도와 광역적으로 혼합된 PM2.5 질량의 비에 기반하므로, 이는 측정지점에서의 직접적 SIA 생성량이 아니라 NH3 소비 경향을 간접적으로 반영하는 지표임을 유의할 필요가 있다. 이러한 점은 고려하더라도, 본 결과는 NH3 배출 저감이 전 배출원 유형에 걸쳐 PM2.5 관리에 기여할 수 있음을 시사한다.

        

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구에서는 NH3 배출 특성이 구분되는 다섯 지점(축사, 산업단지, 농경지, 주거지, 배경: 도심 대기)에서 NH3와 PM2.5를 동시 실측하고 두 오염물질 간 정량적 관계를 현장 자료 기반으로 규명하였으며, 그간 모니터링 또는 모델링 단일 접근에 머물러 있던 NH3-PM2.5 관계 연구에 현장 실측 기반의 새로운 패러다임을 제시하였다는 점에서 학술적 의의를 갖는다. 특히 본 연구는 단일 분석 기법에 의존하지 않고, 기술통계와 분산분석을 통한 농도 분포 비교, 거리 기반 공간 상관 분석, 주성분 분석을 통한 다변량 구조 규명, 그리고 선형·지수 회귀를 통한 정량적 기여도 평가에 이르는 다층적 분석 체계를 단계적으로 적용함으로써, 배출원별 NH3-PM2.5 연동 구조를 다각도로 입증하였다.

      핵심 학술적 함의는 다음과 같다. 첫째, NH3 농도는 배출원 유형에 의해 지배적으로 결정되어 강한 공간적 차별화를 보인 반면 PM2.5는 광역 기상 조건에 의해 동질적으로 변동함으로써, 두 오염물질이 본질적으로 상이한 대기 거동을 가짐을 정량적으로 입증하였다. 둘째, 두 오염물질의 관계가 NH3 배출 강도에 따라 이원적으로 분화됨을 규명하였다. 즉, NH3가 제한 인자로 작용하는 확산적·배경성 배출 지점에서는 NH3 농도가 PM2.5 생성을 직접 결정하는 반면, NH3가 과잉 공급되는 고배출 지점에서는 절대 농도 상관성이 소실되나 NH3/PM2.5 비를 활용한 상대 지표를 통해 NH3가 모든 지점에서 SIA 형성에 적극적으로 소비되는 활성 전구물질임을 확인하였다.

      본 연구는 단일 권역 및 주 단위의 비교적 짧은 기간 측정에 기반하여 다른 지역으로의 일반화에는 한계가 있으며, 추후 다권역·장기 관측과 SIA 성분 조성 분석을 통해 보완될 필요가 있다. 그럼에도 본 연구 결과는 전북 권역 PM2.5 저감 정책 수립의 직접적 근거 자료로 활용될 수 있다. 특히 본 연구에서 NH3가 모든 배출원 유형에서 PM2.5 형성에 적극적으로 소비되는 활성 전구물질로 작용함이 확인된 점은, NH3 농도가 압도적으로 높은 축산 부문을 우선적 관리 대상으로 설정하는 것이 지역 PM2.5 농도 저감에 가장 효과적인 정책적 접근임을 시사한다. 즉, 광역 NH3 부하의 일차적 통제는 고배출 배출원에 대한 집중 저감을 통해 달성되어야 하며, 이는 동시에 인근 확산적·배경성 배출 지점에서의 PM2.5 생성 잠재력을 함께 낮추는 광역 효과를 가져올 것으로 기대된다. 나아가 본 연구의 동시 실측 기반 분석 틀은 향후 다권역·장기 관측으로 확장되어 국가 차원의 NH3-PM2.5 통합 관리 체계 구축에 기여할 것으로 기대된다.
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            Fig. S1. 
				
            

            
              Schematic diagram of the sample pretreatment and ion chromatographic (IC) analysis procedure for NH3 passive samplers.
            
            

            

          

          
            
            

            Fig. S2. 
				
            

            
              IC analysis results of NH4+ calibration working standards (F-WS1~F-WS5). (a) representative chromatogram of five-point calibration standards (0.1, 0.2, 0.5, 1.0, and 2.0 μg mL-1), (b) calibration curve and QC results from the 1st analysis batch (2025-06-23), and (c) calibration curve and QC results from the 2nd analysis batch (2025-10-20).
            
            

            

          

          
            
            

            Fig. S3. 
				
            

            
              Comparison of in situ measured temperatures at each sampling site with reference data from the Korea Meteorological Administration (KMA). (a) PG1~PG4: Gimje and (b) PJ: Jeonju, and (c) linear regression between in situ measured and KMA reference temperatures for PG and PJ sites.
            
            

            

          

          
            
            

            Fig. S4. 
				
            

            
              Seasonal comparison of atmospheric NH3 and PM2.5 concentrations by emission source site (spring vs. fall, n=8 per season). (a) NH3 and (b) PM2.5.
            
            

            

          

          
            
            

            Fig. S5. 
				
            

            
              Wind rose diagrams showing the prevailing wind direction and speed distribution at the two monitoring regions during the study period. (a) Gimje (PG sites) and (b) Jeonju (PJ site).
            
            

            

          

          
            
            

            Fig. S6. 
				
            

            
              Principal component analysis (PCA) biplots of atmospheric NH3 and PM2.5 concentrations with meteorological variables at each emission source site. (a) PG1, (b) PG2, (c) PG3, (d) PG4, and (e) PJ. *COS2: color scale represents the squared cosine (cos2) indicating the quality of variable representation on the factor map.
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