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            초록
          
        

        
          The Weather Research and Forecast (WRF) - Community Multiscale Air Quality (CMAQ) system was applied to investigate the influence of major point sources located in Chungcheongnam-do (CN) on surface PM2.5 (Particulate Matter of which diameter is 2.5 μm or less) concentrations in its surrounding areas. Uncertainties associated with contribution estimations were examined through cross-comparison of modeling results using various combinations of model inputs and setups; two meteorological datasets developed with WRF for 2010 and 2014, and two domestic emission inventories for 2010 and 2013 were used to estimate contributions of major point sources in CN. The results show that contributions of major point sources in CN to annual PM2.5 concentrations over Seoul, Incheon, Gyeonggi, and CN ranged 0.51~1.63 μg/m3, 0.71~1.62 μg/m3, 0.63~1.66 μg/m3, and 1.04~1.86 μg/m3, respectively, depending on meteorology and emission inventory choice. It indicates that the contributions over the surrounding areas can be affected by model inputs significantly. Nitrate was the most dominant PM2.5 component that was increased by major point sources in CN followed by sulfate, ammonium, and others. Based on the model simulations, it was estimated that primary PM2.5 (PPM)-to-PM2.5 conversion rates were 41.3~50.7 (10-6 μg/m3/TPY) for CN, and 12.4~18.3 (10-6 μg/m3/TPY) for Seoul, Incheon, and Gyeonggi, respectively. In addition, spatial gradients of PPM contributions show very steep trends. NOX-to-nitrate conversion rates were 7.61~12.3 (10-6 μg/m3/TPY) for CN, and 3.94~11.3 (10-6 μg/m3/TPY) for the sub-regions in the SMA. SO2-to-sulfate conversion rates were 4.04~5.28 (10-6 μg/m3/TPY) for CN, and 3.73~4.43 (10-6 μg/m3/TPY) for the SMA, respectively.
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      1. 서 론
      미세먼지 (Particulate Matter)는 대기 중에 존재하는 입자상 물질 (PM10)로 호흡기 질환을 유발하는 등 인체에 대한 영향이 문제시 되고 있다. 또한, 최근 직경 2.5 μm 이하 초미세먼지 (PM2.5)의 고농도 현상에 대한 국민들의 경각심이 높아짐에 따라 발생원인 분석 및 농도저감 방안 연구 등이 활발하게 이루어지고 있다 (Kim et al., 2015; Leem et al., 2015; Anderson et al., 2012; Ristovski et al., 2012). 초미세먼지는 도로, 산업 및 발전시설 등에서 직접 배출되는 1차 오염물질과 전구물질이 대기 중에서 반응하여 생성되는 2차 오염물질이 원인이 된다 (Kim, 2006).

      충남지역의 경우 국내 최대규모의 화력발전시설인 보령화력을 포함하여 당진, 태안, 서천화력과 인근에 위치한 제철소, 석유화학단지 등을 비롯한 대형 점오염원이 많이 위치하고 있다 (Board of Audit and Inspection of Korea, 2016). 더욱이 일부 배출원의 경우 석탄발전 등으로 인해 초미세먼지의 전구물질인 질소산화물뿐만 아니라 황산화물을 대기 중으로 배출한다. 이러한 대형 점오염원에 의한 대기오염 배출은 공간적으로 볼 때 충남 및 수도권 등 인구 밀집지역에 대한 초미세먼지 노출을 가중시킬 것으로 예상된다.

      Kim et al. (2016a)에 따르면 2010년 대기질 모사를 통해 국내 화력발전시설 배출량이 수도권 지역 PM2.5 연평균 농도를 기준으로 약 0.63 μg/m3를 기여하며, 화력발전시설 발전용량이 동일 조건으로 500 TWh 증가하면 수도권 PM2.5 농도가 1 μg/m3 가량 증가할 것으로 예측하였다. 또한 GREENPEACE (2016)는 석탄 화력발전시설에 의해 발생되는 초미세먼지로 인해 매년 최대 1,600명의 조기사망자가 발생하며, 증설 계획 중인 발전소가 가동되면 최대 1,200명의 조기사망자 수가 증가할 것이라고 전망하였다.

      다만, 이런 연구들은 단년도에 대한 대기질 모사로, 대상 기간이 변화함에 따라 석탄화력 등의 기여도는 다르게 평가될 수 있다. 특히 수도권 등 국내에서 장기간에 걸친 미세먼지 농도 변화는 풍속 등 기상요소의 영향을 크게 받는 점을 감안하면 (Kim et al., 2016b) 보다 장기간에 걸친 평가가 필요할 것이다. 이와 더불어 국립환경과학원의 배출목록 자료는 매년 주기적으로 업데이트되므로 최신 배출자료를 활용한 비교 평가도 필요할 것으로 판단된다.

      이에 본 연구에서는 충남지역에 위치한 화력발전 등 대형 점오염원에 대한 기여도 분석을 서로 다른 모사기간과 배출목록 자료에 대해 수행하여, 모사 입력 조건 변화에 따른 기여도 차이를 정량적으로 평가하였다. 이를 위해 배출자료는 국립환경과학원의 2010년과 2013년 CAPSS (Clean Air Policy Support System) 배출목록을 이용하였고, 대상기간을 2010년과 2014년으로 정하였다. 또한, 오염물질 배출제어의 효용성을 평가하기 위한 한 방편으로 단위 배출량당 모사 기여농도 변화, 즉 전환율을 산정하였다.

    

    

  
    
      2. 연구 방법
      
        2. 1  대상 모사기간 및 지역
        본 연구의 모사기간은 기상장에 대한 차이를 검토하기 위해 2010년과 2014년을 모사 대상기간으로 설정하였다. 2010년의 경우 수도권 2차 기본계획 수립 시 기본년도로 이용되었으며, 2014년은 최근 년도 중 모사평가를 위해 관측값이 확보될 수 있는 기간을 선택하였다. 모사월은 계절을 대표할 수 있는 한 달씩을 대상으로 1월, 4월, 7월, 그리고 10월에 대해 수행하였다. 모사영역은 동북아 지역을 포함하는 27 km 격자 해상도와 한반도를 포함하는 9 km 격자 해상도로 설정하였다 (그림 1). 기여도 분석은 화력발전을 포함하여 대형 점오염원이 위치하고 있는 충남지역 및 이와 인접하고 있으며 인구밀도가 높은 서울, 인천, 경기 등 수도권 지역을 대상으로 진행하였다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            CMAQ modeling domains at horizontal resolutions of 27 km and 9 km, and the locations of large point sources in Chungcheongnam-do (CN).
          
          

          

        

      

      
        2. 2  기상 입력자료
        기상 입력자료 마련을 위해 NCEP (The National Center for Environmental Prediction)에서 제공하는 FNL (Final Operational Global Analysis data) 분석장을 이용하여 기상 모델인 WRF (Weather Research and Forecast; Skamarock et al., 2008) version 3.4.1을 통해 기상자료를 마련하였다. 본 연구에서 사용한 상세 구성을 표 1에 정리하였다. 또한 도출된 결과를 대기질 모사에 적합한 기상자료로 전환하기 위해 MCIP (Meteorology-Chemistry Interface Processor) version 3.6을 이용하였다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            WRF and CMAQ configurations used in the study.
          
          

        

        
          
            
              	WRF
              	CMAQ
            

          
          
            	Version
            	3.4.1
            	Version
            	4.7.1
          

          
            	Micro physics
            	WSM 6-class
            	Chemical mechanism
            	SAPRC99
          

          
            	Cumulus scheme
            	Kain-Fritsch
            	Aerosol module
            	AERO5
          

          
            	Long wave radiation
            	RRTM
            	Boundary condition
            	Default profile for the 27 km domain
          

          
            	Short wave
            	Goddard
            	Advection scheme
            	YAMO
          

          
            	PBL scheme
            	YSU
            	Horizontal diffusion
            	Multiscale
          

          
            	LSM scheme
            	NOAH Land
            	Vertical diffusion
            	Eddy
          

          
            	
            	
            	Cloud scheme
            	RADM
          

        

        

      

      
        2. 3  배출량 입력자료
        모사에 이용된 배출량은 식생에서 발생되는 자연배출량과 산업 및 발전 등의 활동에 의해 발생되는 인위적 배출량으로 나뉜다. 인위적 배출량의 경우에는 국내 배출원과 국외 배출원의 배출량으로 구분할 수 있다. 자연배출량은 MEGAN (Model of Emissions of Gases and Aerosols from Nature; Guenther et al., 2006)을 통해 산정하였으며, 국내 인위적 배출량은 2010년과 2013년 CAPSS (Clean Air Policy Support System) 배출목록을 SMOKE (Sparse Matric Operator Kernel Emissions; Benjey et al., 2001) 처리를 통해 시공간 할당 및 화학종을 분배하여 준비하였다. 국외 인위적 배출량의 경우, MICS-Asia (The Model Inter-Comparison Study for Asia) 2010과 CREATE (Comprehensive Regional Emissions inventory for Atmospheric Transport Experiments) 2010을 사용하여 산정하였다. 모사에 따른 자세한 배출량 이용은 표 2에 제시하였다.

        
          Table 2. 
				
          

          
            Descriptions of meteorology, emissions, and target years used for WRF-CMAQ simulations.
          
          

        

        
          
            
              	
              	Case 1
              	Case 2
              	Case 3
            

          
          
            	Meteorology (Initial data)
            	
            	WRF w/ FNL & MCIP
            	
          

          
            	Emissions
            	Domestic
            	CAPSS 2010
            	CAPSS 2010
            	CAPSS 2013
          

          
            	Foreign
            	MICS-Asia 2010
            	MICS-Asia 2010
            	CREATE 2010
          

          
            	Simulation year
            	2010
            	2014
            	2014
          

        

        

      

      
        2. 4  대기질 모사
        충남 대형 점오염원의 영향을 분석하기 위한 대기질 모사는 3차원 광화학 모델인 CMAQ (Community Multiscale Air Quality; Byun and Ching. 1999) version 4.7.1을 통해 수행하였으며, 사용된 상세구성을 표 1에 보였다. 가스상 반응은 SAPRC99 (Statewide Air Pollution Research Center, Version 99; Carter, 2000) 화학 메커니즘을 사용하였으며 에어로졸 모듈은 AERO5 (fifth generation CMAQ aerosol module)을 이용하였다. 수직확산의 경우에는 Eddy를 선택하고 구름 옵션은 RADM (Regional Acid Deposition Model)로 선정하여 모사를 수행하였다. 27-km 모사영역에 대한 경계조건은 프로화일 (profile)을 이용하였으며, 9-km 모사영역에 대해서는 둥지격자화를 통한 경계조건을 이용하였다. 각 모사월마다 10일의 스핀 업 (spin-up) 기간을 추가하였다.

      

      
        2. 5  기여도 분석
        현재 대기질 모사의 결과를 이용한 기여도 분석은 Brute Force Method (BFM), Decoupled Direct Method (DDM), High-order Decoupled Direct Method (HDDM), Particulate Source Apportionment Technology (PSAT) 등의 다양한 방법으로 수행이 가능하다 (Kim et al., 2016a, c; ENVIRON International Corporation, 2014; Kim, 2011; Cohan, 2004). 이 중 BFM은 일반적으로 사용되는 기여도 분석 방법으로 영향을 확인하고자 하는 하나의 변수를 선택, 수정하여 대상이 되는 변수의 영향을 확인하는 방법으로 The European Monitoring and Evaluation Programme (EMEP)에서는 BFM에 대하여 방법론을 제시하였다 (Bartnicki, 1999).

        본 연구에서는 충남지역의 대형 점오염원이 포함된 격자의 배출량을 EMEP에서 제시하는 두 번째 방법과 같이 20% 삭감하여 대기질 모사를 수행하였으며, 이를 수식화하여 식 (1)에 보였다. 식 (1)의 AS,-20%는 기여농도를 나타내며 CB는 기본 모사 농도, CS,-20%는 배출량을 삭감한 모사의 농도를 나타낸다. 20% 삭감한 배출량을 이용한 모사를 통해 민감도를 도출하고 그 값에 5를 곱하여 대상 배출원에 의한 기여농도를 계산하였다.
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        충남지역 대형 점오염원의 기여도 분석을 위해 3가지 사례에 대하여 대기질 모사를 수행하였으며, 배출량과 기상자료를 기준으로 선정한 대상 사례에 대한 상세 정보를 표 2에 보였다. Case 1은 국내의 인위적 배출량으로 CAPSS 2010 배출목록을 사용하였으며, 국외 인위적 배출량으로 MICS-Asia 2010을 사용하여 2010년에 대한 대기질 모사를 수행한 사례이며, Case 2는 국내외에 대하여 Case1과 동일한 배출목록을 사용하여 2014년 모사를 수행한 사례이다. Case 3은 Case 2와 동일한 기간에 대하여 국내 인위적 배출량으로 이용 가능한 최신의 배출목록인 CAPSS 2013를 사용하고 국외 인위적 배출량으로 CREATE 2010을 사용하여 대기질 모사를 수행한 사례이다. Case 1과 Case 2의 결과 비교를 통해 해당 연도의 기상 조건에 의한 기여도 차이를 보았으며 배출량에 의한 기여도 차이는 Case 2와 Case 3의 비교를 통하여 비교 분석하였다.

      

    

    

  
    
      3. 결 과
      
        3. 1  배출량 분석
        본 연구에서는 화력발전시설을 포함한 충남 대형 점오염원의 배출량을 9-km 모사영역에서 선정하였으며, 해당 배출원이 위치한 7개 격자를 그림 1에 보였다. 대형 점오염원 선별 기준은 모사에 이용된 CAPSS 배출목록에서 SCC (Source Classification Code)를 바탕으로 점오염원 중 1종과 2종 사업장을 대상으로 구분하였다. 본 연구에서는 대형 사업장과 동일 격자에 위치한 면오염원의 경우도 대형 점오염원 시설의 일부로 간주하여 민감도 분석에 포함하였다. 다만, 이 경우 대상 사업장 이외의 배출량이 포함될 수 있다. 대형 점오염원의 배출량의 수직적 할당을 고려하여 배출격자에 대한 모든 층에 변화시켰다. 이러한 접근 방식은 다소 부정확한 배출량 정보가 이용될 소지가 있으나, 현재의 CAPSS 배출량 목록에서 대상 사업장을 명확히 구분하지 못하는 제한점을 해결하기 위한 방법으로 강구되었다. 분석 대상 격자의 NOX와 SO2 배출량에 대하여 정량적으로 비교하여 표 3에 물질별로 정리하였다.

        해당 격자의 배출량은 2010 CAPSS보다 2013 CAPSS에서 높은 값을 보였으며, 이는 신규 배출원 추가 등이 포함되었기 때문으로 생각된다. 각 배출물질별 변화를 보면 SO2 13,387톤/년, NOX 7,725톤/년, NH3 1,044톤/년 및 CO 2,931톤/년 등이 증가하였다. 미세먼지 배출량의 경우, PM10 1,335톤/년, PM2.5 1,189톤/년으로 2013년에 증가한 PM10 배출량 중 약 89%가 PM2.5라는 것을 확인할 수 있다.

        
          Table 3. 
				
          

          
            Emissions of target large point sources in CN (Unit: TPY).
          
          

        

        
          
            
              	
              	NOX
              	SO2
              	NH3
              	PM10
              	PM2.5
              	CO
            

          
          
            	2010
            	71,051
            	39,217
            	6,490
            	1,868
            	1,091
            	14,168
          

          
            	2013
            	78,776
            	52,605
            	7,534
            	3,203
            	2,281
            	17,100
          

          
            	Changes
(2013~2010)
            	+7,725
(↑10.8%)
            	+13,387
(↑34.1%)
            	+1,044
(↑16.1%)
            	+1,335
(↑71.5%)
            	+1,189
(↑109%)
            	+2,931
(↑20.7%)
          

        

        

      

      
        3. 2  기상자료
        기상 모사결과의 신뢰도 확보를 위해 기상청 관측값을 이용하여 2-m 온도 및 10-m 풍속에 대한 모사 수행평가를 하여 표 4와 5에 통계값을 보였다. 2-m 온도는 계절별 차이가 뚜렷하게 나타났으며 R값이 0.93~0.98 사이로, 모사년도에 대한 차이는 1월과 4월에 2014년이 2010년에 비해 높은 온도가 관측, 모사되었다. 10-m 풍속은 모사기간 중 편차범위가 0.82~1.85 m/s로 전반적인 과대 모사를 보였으나 R값은 0.83~0.94로 경향성은 유사하게 모사되었다. 1월의 경우 2010년 10 m 풍속은 평균적으로 1.85 m/s, 2014년에는 1.61 m/s 과대 모사하여 대상기간 중 관측값과 가장 큰 차이를 보였다. 기온과 마찬가지로 1월과 4월에 2014년 10-m 풍속이 2010년에 비해 낮게 관측되었으며, 이러한 경향은 모델에서도 유사하게 나타난다.

        
          Table 4. 
				
          

          
            Modeled performance statistics of observed and simulated 2-m temperature in the 9-km resolved domain.
          
          

        

        
          
            
              	
              	January
              	April
              	July
              	October
            

            
              	2010
              	2014
              	2010
              	2014
              	2010
              	2014
              	2010
              	2014
            

          
          
            	Mean observed temp (℃)
            	- 1.65
            	0.42
            	9.62
            	13.01
            	25.07
            	24.72
            	14.41
            	14.77
          

          
            	Mean modeled temp (℃)
            	- 1.79
            	0.41
            	8.88
            	12.40
            	23.76
            	23.46
            	13.93
            	14.59
          

          
            	R
            	0.97
            	0.96
            	0.97
            	0.98
            	0.93
            	0.94
            	0.98
            	0.97
          

          
            	Bias (℃)
            	- 0.14
            	- 0.01
            	- 0.75
            	- 0.69
            	- 1.31
            	- 1.26
            	- 0.47
            	- 0.18
          

          
            	RMSE (℃)
            	1.24
            	1.35
            	1.30
            	1.28
            	1.64
            	1.58
            	0.97
            	0.98
          

          
            	IOA
            	0.98
            	0.97
            	0.97
            	0.98
            	0.90
            	0.93
            	0.99
            	0.99
          

        

        

        그림 2와 3은 모사월별 주풍향 변화를 이해하기 위해 2010년과 2014년 모사월에 대하여 분석 대상 가운데 위치하는 기상청 수원기상대를 중심으로 바람 장미도를 보인 것이다. 1월의 경우 서~북서 계열의 바람이 집중적으로 나타나며, 4월의 경우 서풍이 차지하는 비율이 2010년 25%, 2014년 19% 정도를 보이며, 서북서 계열의 바람도 두 해 모두 15% 이상 나타난다. 7월의 경우 2010년과 2014년 모두 남풍계열이 바람이 두드러지는데, 이로 인해 충남지역의 바람에 의해 수도권 지역으로 이송되면서 영향을 미칠 가능성이 높을 것으로 판단된다. 2010년과 2014년 대해 가장 큰 풍향 차이를 보이는 모사월은 10월로, 2010년의 경우 1월과 유사하게 서풍~북서풍이 주를 이루는 반면, 2014년에는 동풍 계열이 주풍향으로 보이며, 남풍 계열과 서풍~북서풍이 나머지를 구성한다. 본문에는 보이지 않았으나 서울 기상대 분석자료도 유사한 계절 변화를 보인다.

        
          Table 5. 
				
          

          
            Modeled performance statistics of observed and simulated 10-m wind speed in the 9-km resolved domain.
          
          

        

        
          
            
              	
              	January
              	April
              	July
              	October
            

            
              	2010
              	2014
              	2010
              	2014
              	2010
              	2014
              	2010
              	2014
            

          
          
            	Mean observed temp (m/s)
            	2.43
            	2.10
            	2.64
            	2.21
            	2.05
            	2.01
            	1.91
            	1.97
          

          
            	Mean modeled temp (m/s)
            	4.28
            	3.71
            	4.07
            	3.30
            	2.98
            	2.83
            	3.34
            	3.44
          

          
            	R
            	0.94
            	0.89
            	0.91
            	0.83
            	0.89
            	0.90
            	0.84
            	0.86
          

          
            	Bias (m/s)
            	1.85
            	1.61
            	1.43
            	1.09
            	0.94
            	0.82
            	1.43
            	1.47
          

          
            	RMSE (m/s)
            	1.95
            	1.77
            	1.73
            	1.34
            	1.08
            	1.01
            	1.61
            	1.72
          

          
            	IOA
            	0.63
            	0.64
            	0.75
            	0.71
            	0.72
            	0.78
            	0.65
            	0.64
          

        

        

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Wind roses at Suwon for the modeled months; (a) January, (b) April, (c) July, and (d) October in 2010.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Wind roses at Suwon for the modeled months; (a) January, (b) April, (c) July, and (d) October in 2014.
          
          

          

        

        대기질 모사의 수행평가를 위해 관측값과 모사값의 차이를 각 사례에 대하여 표 6에 정리하였다. 본 연구의 대상 물질인 PM2.5에 대하여 대상기간 동안 수도권에서 이용 가능한 관측값을 모사값과 비교하였다. 2010년의 경우에는 불광, 구월, 고천, 석모, 심곡, 송정, 관인 및 강하 지역에 위치한 광화학 측정소 자료를 평균하여 비교하였다. 2014년은 불광 집중측정소 관측자료가 이용 가능하여 이를 모사값과 비교하였다.

        
          Table 6. 
				
          

          
            Modeled performance statistics of observed and simulated surface PM2.5 concentrations.
          
          

        

        
          
            
              	
              	Month
            

            
              	January
              	April
              	July
              	October
            

            
              	Case 1
              	Case 2
              	Case 3
              	Case 1
              	Case 2
              	Case 3
              	Case 1
              	Case 2
              	Case 3
              	Case 1
              	Case 2
              	Case 3
            

          
          
            	Mean observed PM2.5(μg/m3)
            	44.55
            	48.40
            	48.40
            	32.06
            	45.90
            	45.90
            	30.82
            	35.33
            	35.33
            	32.16
            	22.68
            	22.68
          

          
            	Mean modeled PM2.5 (μg/m3)
            	30.61
            	39.71
            	44.86
            	24.21
            	29.15
            	29.87
            	18.66
            	30.88
            	29.56
            	27.76
            	23.67
            	21.36
          

          
            	Normalized mean bias (%)
            	-31
            	-18
            	-7
            	-24
            	-36
            	-35
            	-39
            	-12
            	-16
            	-14
            	4
            	-6
          

          
            	Gross error (μg/m3)
            	0.33
            	0.22
            	0.23
            	0.25
            	0.37
            	0.37
            	0.43
            	0.30
            	0.33
            	0.20
            	0.32
            	0.32
          

          
            	Root mean square error (μg/m3)
            	6.00
            	4.75
            	4.32
            	3.01
            	7.26
            	6.94
            	5.36
            	4.58
            	4.94
            	2.45
            	2.58
            	2.68
          

          
            	Coefficient of determination
            	0.48
            	0.77
            	0.71
            	0.79
            	0.75
            	0.75
            	0.42
            	0.59
            	0.55
            	0.84
            	0.65
            	0.60
          

          
            	Index of agreement
            	0.72
            	0.88
            	0.90
            	0.82
            	0.73
            	0.76
            	0.68
            	0.84
            	0.83
            	0.93
            	0.89
            	0.87
          

        

        

        표 6에서 PM2.5 모사값은 관측값과 비교하여 전반적으로 과소 모사하는 경향을 보였으며, 모든 사례에 대하여 10월에 가장 유사하게 나타났다. 1월과 4월에 과소 모사가 두드러지는 이유는 서풍이 우세한 시기로 고농도가 나타나며, 장거리 이동에 의한 영향이 증가하기 때문으로 판단된다. 이러한 계절별 모사특성은 선행연구에서도 언급되어 있다 (Kim et al., 2017). RMSE (Root Mean Square Error) 역시 10월에 2.45 μg/m3 (Case 1), 2.48 μg/m3 (Case 2) 및 2.68 μg/m3 (Case 3)로 가장 작게 나타났다. IOA (Index of Agreement)는 Case 1과 Case 2의 경우 10월에 각각 0.93, 0.89였으며, Case 3은 1월에 0.90를 보였다.

        Case 2를 Case 1과 Case 3에 대해 비교해보면 전반적으로 Case 2는 동일한 배출량을 이용한 Case 1보다는 같은 기상자료를 이용한 Case 3과 보다 유사한 결과를 보이는데, 이는 모사기간 동안 배출량보다는 기상자료의 영향이 초미세먼지 모사농도에 크게 작용하는 것으로 보인다.

        Case 2와 Case 3의 경우 2014년에 대한 모사로 2010년에 비해 1월과 4월의 낮은 풍속으로 인한 확산 감소 등으로 기여농도 또한 증가한 것으로 보인다. Case 3의 경우 Case 2에 비해 1월 PM2.5 모사농도가 5 μg/m3 가량 높게 모사된다. 이는 국내 배출량 변화에 의한 영향보다는 국외 배출량 변화에 의한 영향으로 파악되며, 기존연구에서 1월을 포함한 겨울철에 국외 영향이 크게 증가하는 것으로 보고되었다 (Lee and Kim, 2007; He et al., 2003). 장거리 이동 영향이 감소하는 다른 모사월에 대해서는 유사한 모사농도를 보인다. 10월의 경우 Case 1이 Case 2와 Case 3에 비해 PM2.5를 높게 모사하였는데, 이는 월별 배출량 변화, 오염원 위치, 연돌 높이 등 배출 특성이 반영된 것으로 판단된다.

      

      
        3. 3  기여도 분석
        그림 4에 각 사례별 PM2.5 월평균 기여농도의 공간분포를 보이며, 지역별 PM2.5 월평균 및 연평균 기여농도를 표 7에 정리하였다. 다만 표 7의 경우 그림 4에서처럼 대상 오염원에 대한 영향이 크게 나타나는 충남과 수도권 지역에 한정하였다. 표 7에 보인 모사 기여도는 각 사례별 모사농도 대비 대상 오염원의 영향을 보인 것으로 중국 등 외부 요인에 의해 상대적인 기여도는 차이를 보일 수 있다. 앞서 언급한 바와 같이 각 모사사례는 동일한 배출량이 이용된 사례 (Cases 1과 2)와 동일한 기상이 적용된 사례 (Cases 2와 3)로 나눠볼 수 있다. 배출량의 경우 Case 1 대비 Case 2에서 NOX 10.8%, SO2 34.1%, PM2.5 109% 증가가 있었으며 (표 3 참조), 기상은 그림 2와 3에 제시된 바와 같이 10월에 대해 풍향 차이가 두드러진다.

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Spatial distributions of monthly averaged contributions of CN large point sources on monthly PM2.5 concentrations for (a) Case 1, (b) Case 2, and (c) Case 3.
          
          

          

        

        
          Table 7. 
				
          

          
            Monthly and annual average contributions of PM2.5 from CN large point sources for (a) Case 1, (b) Case 2, and (c) Case 3 (Unit: μg/m3).
          
          

        

        
          
            
              	Month
              	Case #
              	Receptor
            

            
              	Seoul
              	Incheon
              	Gyeonggi
              	CN
            

          
          
            	January
            	1
            	0.12 (0.3%)
            	0.14 (0.4%)
            	0.15 (0.4%)
            	0.40 (1.3%)
          

          
            	2
            	0.48 (1.1%)
            	0.40 (1.1%)
            	0.51 (1.3%)
            	0.76 (2.2%)
          

          
            	3
            	0.77 (1.7%)
            	0.62 (1.5%)
            	0.83 (1.9%)
            	1.64 (4.2%)
          

          
            	April
            	1
            	0.47 (1.8%)
            	0.66 (2.5%)
            	0.68 (2.8%)
            	1.47 (7.1%)
          

          
            	2
            	1.01 (3.4%)
            	0.99 (3.8%)
            	1.40 (4.9%)
            	2.21 (9.6%)
          

          
            	3
            	1.15 (3.8%)
            	1.04 (4.0%)
            	1.45 (4.8%)
            	2.61 (9.8%)
          

          
            	July
            	1
            	1.09 (5.5%)
            	1.66 (7.9%)
            	1.31 (6.9%)
            	1.20 (9.8%)
          

          
            	2
            	2.42 (8.6%)
            	2.43 (9.0%)
            	2.23 (8.5%)
            	1.37 (7.2%)
          

          
            	3
            	2.48 (9.2%)
            	2.43 (9.5%)
            	2.26 (8.8%)
            	1.50 (7.7%)
          

          
            	October
            	1
            	0.35 (1.2%)
            	0.36 (1.2%)
            	0.39 (1.3%)
            	1.08 (4.3%)
          

          
            	2
            	2.00 (8.2%)
            	2.28 (9.7%)
            	2.00 (8.7%)
            	1.59 (9.4%)
          

          
            	3
            	2.11 (9.7%)
            	2.41 (11.5%)
            	2.09 (10.1%)
            	1.70 (10.2%)
          

          
            	Annual
            	1
            	0.51 (1.8%)
            	0.71 (2.5%)
            	0.63 (2.3%)
            	1.04 (4.7%)
          

          
            	2
            	1.48 (4.8%)
            	1.52 (5.4%)
            	1.53 (5.2%)
            	1.48 (6.3%)
          

          
            	3
            	1.63 (5.3%)
            	1.62 (5.7%)
            	1.66 (5.6%)
            	1.86 (7.3%)
          

        

        

        기여농도 또한 동일한 기상자료를 이용한 Case 2와 Case 3에서 1월을 제외하면 유사하게 모사되었으며, 본 연구에서 대상이 된 배출원의 PM2.5 기여농도는 배출량 변화보다는 기상자료 변화에 보다 민감한 차이를 보이는 것으로 모사되었다. 특히, 수도권에 대하여 연평균 기여농도는 Case 1에 비해 Case 2에서 3배 가량 높게 나타나며, 충남에 대해서도 50% 정도 높게 모사되었다. 이는 기여농도 산정이 기상 조건에 의해 크게 변화함을 보여주며, 모사기간 설정이 기여농도 산정에 있어 중요할 수 있음을 의미한다.

        전반적인 PM2.5 기여농도는 Case 3>Case 2>Case 1 순으로 모사되며, Case 1에서는 충남지역에 대한 기여도가 다른 수도권 지역에 비해 2배 정도 높게 제시되는 반면, Case 2와 Case 3의 경우 지역별 기여농도는 큰 차이를 보이지 않는다.

        지역별 기여농도를 살펴보면 Case 1과 Case 3의 경우 충남지역에서의 연평균 기여농도가 각각 1.04 μg/m3, 1.86 μg/m3로 대상지역 중 가장 높게 나타난다. Case 2의 경우, 배출지역인 아닌 경기지역에서 1.53 μg/m3으로 가장 높은 기여농도를 보이는데, 이는 PM2.5와 같이 2차 생성이 중요한 대기오염물질의 경우 원인 분석 및 개선방안 마련을 위해서는 자체 배출량 외에 풍상의 영향을 고려할 수 있는 광역적인 접근이 필요함을 보인다. 보다 구체적으로 모사된 공간분포를 보면 모든 사례에서 충남지역을 포함하여 경기 남부, 충북 등 인근지역에서 뚜렷한 영향이 나타나며, 이는 향후 충남 배출원에 대한 관리는 충남 지역은 물론 수도권, 충북 등 인근지역에 대한 대기질 개선을 도모할 수 있음을 의미한다.

        모사월별 기여농도를 살펴보면 모든 사례에 대한 1월 평균 기여농도는 다른 모사월에 비해 낮게 나타나며, 이는 앞서 설명한 바와 같이 겨울철인 1월의 경우 낮은 기온으로 인해 대상 배출원에 의한 PM2.5 2차 생성 영향이 낮기 때문으로 판단된다. 다만, 1월에 PM2.5 농도가 높게 모사되는 것은 중국 등 국외로부터의 장거리 이동 영향이 크게 나타나기 때문으로 사료된다. 그림 2에서 1월 모사의 경우 주 풍향인 북서풍을 따라 남동쪽으로 배출원으로부터 초미세먼지 영향이 퍼져감을 볼 수 있다. 수도권 지역에 대한 1월 평균 기여농도는 0.51~1.66 μg/m3이며, 충남에 대한 기여도는 1.04~1.86 μg/m3로 수도권에 비해 높게 나타난다.

        4월은 충남, 충북 및 전북, 경북 일부와 경기 남부에서 1~2 μg/m3 이상의 영향이 나타나며, 수도권에 대한 기여도는 0.47~1.45 μg/m3, 충남에 대한 기여도는 1.47~ 2.61 μg/m3로 1월에 비해 현저하게 증가함을 보인다.

        7월에는 수도권에 대한 영향은 1.09~2.48 μg/m3로 4월에 비해 증가하며, 충남에 대한 영향은 1.20~1.50 μg/m3로 4월에 비해 감소하는 것으로 모사되었다. 이는 7월 동안 주풍향이 남태평양 고기압에 의해 충남의 1차 배출물질뿐 아니라 전구물질도 수도권으로 이동하면서 2차 PM2.5를 생성하기 때문으로 분석된다. 특히, 지역평균으로 볼 때, 충남에 대한 기여도보다 수도권에 대한 기여도가 더 크게 나타난다.

        Case 2와 Case 3의 경우 10월 모사에서 PM2.5 기여농도 경기 북부지역까지 2 μg/m3 이상 높게 나타나는 반면, Case 1의 경우 주로 충남과 서해 앞바다에 영향 범위가 확인되며 수도권에 대한 영향은 다른 사례에 비해 제한적으로 나타난다. 이는 2010년과 2014년의 10월에 대한 기상모사 차이에 인한 결과로 판단된다. 이러한 결과는 기여도 분석 시 이용되는 기상자료에 따라 산정되는 결과가 크게 변할 수 있는 가능성과 장기간에 걸칠 기여도 분석이 필요성을 보여준다.

        점오염원에서 배출되는 물질은 1차 미세먼지와 질소산화물, 황산화물과 같은 가스상 오염물질이 있으며, 이런 가스상 전구물질들은 대기 중에서 산화되어 미세먼지를 구성하게 된다. 이러한 2차 생성은 배출, 기상, 주변 조건에 따라 달라질 수 있으므로, 구성 성분별 PM2.5 기여도를 분석하고자 그림 5에 영향이 큰 충남 및 수도권의 행정구역별 PM2.5 월평균 기여농도 및 PM2.5 성분비를 줌인하여 보였다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Monthly averaged contributions of CN emissions to the total PM2.5 concentrations and PM2.5 components for jurisdictions in the Seoul Metropolitan Area and CN; (a) Case 1, (b) Case 2, and (c) Case 3. Sizes of pie charts represent relative monthly average PM2.5 contributions among Seoul, Incheon, Gyeonggi, and CN.
          
          

          

        

        그림 5에서 PM2.5 구성성분 농도의 지역별, 계절별 차이가 보이나, 대체적으로 질산염의 비율이 가장 크게 모사되며, 그 외에 황산염과 1차 초미세먼지, elemental carbon, organic carbon 등도 충남 대형 점오염원에 의해 증가함을 볼 수 있다. 또한 암모늄 성분농도 또한 질산염과 황산염 증가와 함께 증가함을 확인할 수 있다. 다만, 암모늄의 경우 대상 오염원에서 직접 배출되어 기여농도를 증가시켰다기보다는 암모니아 농도가 풍부한 상태에서 (Kim et al., 2017) 산성물질 증가에 따라 초미세먼지로 전환된 것으로 추정된다.

      

      
        3. 4  배출량-농도 전환율
        충남지역 대형 점오염원의 배출량과 이로 인해 추가되는 PM2.5 기여농도를 바탕으로 ‘배출량-농도 전환율’을 산정하고, 모사 사례별 차이를 비교하였다. 표 8은 NOX, SO2, 그리고 Primary PM2.5 (PPM) 배출량을 대상으로 PM2.5로의 전환율을 산정한 결과로 주요 배출물질 중 직접 배출 외 황산염과 질산염 농도에 따라 대기 중 기존 농도 영향을 받는 암모니아와 화력발전 등 연소과정에서 낮은 배출량을 보이는 휘발성 유기물질의 전환율은 제외하였다.

        
          Table 8. 
				
          

          
            Summary of emissions from CN large point sources, PM2.5 contributions, and emission-to-PM2.5 conversion rates for (a) Case 1, (b) Case 2, and (c) Case 3.
          
          

        

        
          
            
              	(a) Case 1 emissions
(Unit: TPY)
              	PM2.5 contributions (Unit: μg/m3)
              	Emissions-to-PM2.5 conversion rates
(Unit: 10-6 μg/m3/TPY)
            

            
              	
              	SMA
              	CN
              	
              	SMA
              	CN
            

          
          
            	NOX
            	71,051
            	Nitrate
            	0.280 (3.1%)
            	0.541 (6.3%)
            	NOX-to-Nitrate
            	3.94
            	7.61
          

          
            	SO2
            	39,217
            	Sulfate
            	0.174 (6.7%)
            	0.207 (15.2%)
            	SO2-to-Sulfate
            	4.43
            	5.28
          

          
            	Primary PM2.5
            	1,091
            	Primary PM2.5
            	0.014 (1.0%)
            	0.045 (2.5%)
            	Primary PM2.5-to-PM2.5
            	12.4
            	41.3
          

        

        

        
          

          

        

        
          
            
              	(b) Case 2 emissions
(Unit: TPY)
              	PM2.5 contributions (Unit: μg/m3)
              	Emissions-to-PM2.5 conversion rates
(Unit: 10-6 μg/m3/TPY)
            

            
              	
              	SMA
              	CN
              	
              	SMA
              	CN
            

          
          
            	NOX
            	71,051
            	Nitrate
            	0.801 (9.3%)
            	0.765 (9.4%)
            	NOX-to-Nitrate
            	11.3
            	10.8
          

          
            	SO2
            	39,217
            	Sulfate
            	0.167 (15.4%)
            	0.184 (17.2%)
            	SO2-to-Sulfate
            	4.26
            	4.68
          

          
            	Primary PM2.5
            	1,091
            	Primary PM2.5
            	0.014 (2.7%)
            	0.050 (3.3%)
            	Primary PM2.5-to-PM2.5
            	13.0
            	45.9
          

        

        

        
          

          

        

        
          
            
              	(c) Case 3 emissions
(Unit: TPY)
              	PM2.5 contributions (Unit: μg/m3)
              	Emissions-to-PM2.5 conversion rates
(Unit: 10-6 μg/m3/TPY)
            

            
              	
              	SMA
              	CN
              	
              	SMA
              	CN
            

          
          
            	NOX
            	78,776
            	Nitrate
            	0.856 (11.0%)
            	0.969 (12.8%)
            	NOX-to-Nitrate
            	10.9
            	12.3
          

          
            	SO2
            	52,605
            	Sulfate
            	0.196 (14.6%)
            	0.213 (18.9%)
            	SO2-to-Sulfate
            	3.73
            	4.04
          

          
            	Primary PM2.5
            	2,281
            	Primary PM2.5
            	0.042 (2.9%)
            	0.116 (3.8%)
            	Primary PM2.5-to-PM2.5
            	18.3
            	50.7
          

        

        

        수도권과 충남지역의 PM2.5로의 전환율 중 가장 큰 차이를 보이는 물질은 PPM이며, 충남지역이 수도권지역보다 약 3배 정도 높은 값을 보인다. PPM의 경우, 2차적으로 생성되는 물질이 아니라 오염원으로부터 발생되는 1차 오염물질이기 때문에 대상 배출원이 위치한 충남지역에서 기여농도가 크게 나타나고, 전환율 역시 다른 물질과 비교하여 높게 나타난다. 실제 PPM-to-PM2.5 전환율 (이하 PPM 전환율)은 dilution factor 또는 dispersion factor에 가깝다.

        SO2-to-sulfate 전환율 (이하 SO2 전환율)은 모든 사례에 대해 유사하게 나타나며, 지역에 따른 큰 차이는 보이지 않으나 배출지역인 충남에서 수도권 지역에 비해 10~20%가량 높은 값을 보인다.

        NOX-to-nitrate 전환율 (이하 NOX 전환율)은 Case 2와 Case 3에서는 SO2 전환율에 비해 2~3배 정도 높으며, 지역적인 차이는 10% 정도로 나타난다. 이에 비해 Case 1의 경우 충남 지역에서는 NOX 전환율은 7.61 (10-6 μg/m3/TPY)으로 다른 모사와 유사한 수준인 반면, 수도권 지역에서는 3.94 (10-6 μg/m3/TPY)로 다른 모사의 1/3 수준을 보인다. 이로 미뤄보면 Case 1에서 10월의 PM2.5 기여농도가 낮은 이유는 그림 5에서 볼 수 있듯이 PM2.5 기여농도 중 많은 부분을 차지하는 질산염 기여 농도가 다른 모사에 비해 낮기 때문으로 이는 그림 2와 3에서처럼 풍속 등 기상변화에 따라 충남 대형 점오염원 배출량 중 NOX 또는 전환된 질산염이 수도권으로 이동이 낮아졌기 때문으로 판단된다. 부연하면 충남에서의 NOX 전환율은 다른 모사와 유사하게 나타났으나, 배출원 주변과는 다르게 바람 등의 이송 조건 변화가 중요한 풍항 지역의 수도권에서는 기상 여건이 충남 대형 점오염원에의 기여도 및 전환율 결정에 영향을 주는 것으로 보인다.

        모든 사례에서 질산염의 기여농도는 황산염에 비해 높은 반면, 기여율은 황산염이 높게 나타나는데, 이는 질산염의 경우 주변의 자동차 등 다양한 오염원으로부터 영향이 큰 반면, 황산염은 석탄을 이용하는 발전 등 대상 점오염원으로부터의 배출 비중이 높기 때문으로 판단된다. 또한 화력발전 등 대형 점오염원의 배출 특성상 PPM의 직접적인 기여율은 다른 2차 생성물질에 비해 높지 않음을 볼 수 있다.

        모사결과에서 1차 미세먼지 전환율 대비 NOX 전환율을 충남에 대해 비교해보면 4.12 : 1~5.42 : 1 범위를, 수도권에 대해서는 1.15 : 1~3.14 : 1의 비율을 보인다. 이는 풍하로의 이동거리가 멀어질수록 NOX 단위 배출량 저감에 따른 PM2.5 저감효과가 PPM 단위 배출량 저감과 유사한 수준으로 나타날 수 있다는 것을 의미한다. 즉, 배출원 부근에서는 PPM 전환율이 높은 반면, 표 8에서와 같이 수도권처럼 이동거리가 멀어질수록 낮아지기 때문으로 해석된다. Bolyan and Kim (2012)는 거리가 멀어짐에 따라 PPM 대비 NOX와 SO2 전환율 비가 낮아짐을 보였다. PPM 전화율 대비 SO2 전환율은 충남에서 7.82 : 1~12.54 : 1, 수도권에서 2.79 : 1~4.90 : 1의 비를 보였으며, 수도권처럼 일정 거리 이상의 풍하지역에서 충남 대형 점오염원의 영향은 NOX 및 SO2처럼 가스상 오염물질 배출과 2차 생성이 중요함을 볼 수 있다.

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구에서는 충남지역 대형 점오염원의 배출량이 배출지역 및 풍하지역 PM2.5 농도에 미치는 영향 분석을 위해 3차원 광화학 모델을 이용한 대기질 모사를 수행하였다. 특히, 입력자료 변화에 따른 영향을 살펴보기 위해 배출목록으로는 2010 CAPSS와 2013 CAPSS를 이용하였으며, 모사기간에 설정에 따른 기상변화를 고려하기 위해 2010년과 2014년에 대상으로 세 가지 사례에 대한 모사를 수행하였다.

      세 가지 모사 사례에 대해 충남지역 대형 점오염원 배출량의 PM2.5 연평균 기여농도는 수도권 평균 0.62 μg/m3~1.64 μg/m3 범위에서 나타났으며, 크게는 3배 정도 차이를 보였다. 충남지역에 대하여는 1.04 μg/m3~ 1.86 μg/m3의 범위를 보였으며, 이러한 PM2.5 기여농도는 2016년 6.3대책 (Ministry of Environment, 2016)에서 발표한 서울시 PM2.5 농도 저감목표 (23 μg/m3에서 20 μg/m3로 저감)를 고려하면 저감농도 (3 μg/m3) 대비 30~50%를 차지할 수 있으며, 목표농도 대비 ~10%에 가까운 수치로 중요한 기여도로 판단된다.

      한편 단위 배출량당 농도 변화를 통해 배출제어의 효용성을 보다 정량적으로 평가하기 위해 전환율을 산정하였다. 지역별 전환율 차이는 있으나, 충남 대형 점오염원의 영향은 SO2보다는 NOX 배출에 의한 영향이 크게 나타났으며, SO2 전환율은 NOX 전환율에 비해 2~3배 정도 낮게 나타났다.

      충남 대형 점오염원 배출의 수도권 지역 초미세먼지에 대한 영향은 2010년 10월 모사처럼 이송이 제한되는 경우 작아지는 것으로 모사되었으며, SO2 전환율 보다는 NOX 전환율에서 확연한 차이를 보였는데, 이는 오염원의 배출특성과도 연관이 있을 것으로 사료된다. 지역별로는 배출지역인 충남의 경우 1차 미세먼지와 같이 직접적인 배출의 영향이 높은 반면, 수도권처럼 일정 거리 이상의 풍하지역에서는 NOX 및 SO2 전환에 의한 2차 생성이 보다 중요하게 모사된 것으로 판단된다.

      모사월에 따라 배출지역인 충남보다는 수도권 지역에서 보다 높은 기여도를 보이는 것으로 모사되었는데, 이는 기상 및 배출조건에 의한 영향으로 판단된다. 특히, 월별 또는 계절별 기상변화를 보다 더 포괄적으로 고려하기 위해서는 장기간에 걸친 영향 분석이 향후 필요할 것으로 판단된다.

      본 연구에서 도출된 물질별 기여농도 및 전환율은 추후 유사한 상황 및 대상 배출원에 대한 관리 및 배출량 저감 시나리오 수립 시, 저감하고자 하는 배출량이 대기질 농도에 미치는 영향 정도의 파악에 근거 자료로 이용될 수 있을 것으로 예상된다. 또한 수도권 및 충남지역의 대기질 개선을 위한 정책 수립 시 관리 대상의 중요도 및 우선순위 선정에 있어서 그 활용도가 높을 것으로 예상한다. 다만 앞서 언급한 바와 같이 입력자료에 따라 기여농도 및 전환율 산정이 달라질 수 있으므로 향후 기상 및 배출량 자체뿐 아니라 배출특성 즉 연돌 높이 및 배출원 위치 등 다양한 불확도에 대한 검토 및 개선이 필요하다.

      향후 전력 생산면에서 화력발전의 건설은 불가피할 것으로 예상되나, 주변에 대한 영향이 작지 않으므로 환경비용 등을 고려한 입지 및 연료 선택, 건설 및 운영 등이 필요할 것으로 판단된다. 또한 발전시설 인근에는 전력 사용이 높은 산업단지나 도시 개발 등이 예상되는 바, 추가적인 대기오염을 방지할 수 있는 계획 수립이 필요할 것이다.
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