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            초록
          
        

        
          Previous studies of health effects of PM2.5 performed spatial monitoring campaigns to assess spatial variability of PM2.5 across people’s residences. Highly reliable portable and cost-effective samplers will be useful for such campaigns. This study aimed to investigate applicability of the Deployable Particulate Impact Sampler (DPIS), one of the compact impact samplers, to spatial monitoring campaigns of PM2.5 in Seoul, Korea. The investigation focused on the consistency of PM2.5 concentrations measured by DPISs compared to those by the Low-volume Cyclone sampler (LCS). LCS has operated at a fixed site in the Seoul National University Yeongeon campus, Seoul, Korea since 2003 and provided qualified PM2.5 data. PM2.5 sampling of DPISs was carried out at the same site from November 17, 2015 through February 3, 2016. PM2.5 concentrations were quantified by the gravimetric method. Using a duplicated DPIS, we confirmed the reliability of DPIS by computing relative precision and mean square error-based R squared value (R2). Relative precision was one minus the difference of measurements between two samplers relative to the sum. For accuracy, we compared PM2.5 concentrations from four DPISs (DPIS_Tg, DPIS_To, DPIS_Qg, and DPIS_Qo) to those of LCS. Four samplers included two types of collection filters (Teflon, T; quartz, Q) and impaction discs (glass fiber filter, g; pre-oiled porous plastic disc, o). We assessed accuracy using accuracy value which is one minus the difference between DPIS and LCS PM2.5 relative to LCS PM2.5 in addition to R2. DPIS showed high reliability (average precision=97.28%, R2=0.98). Accuracy was generally high for all DPISs (average accuracy=83.78~88.88%, R2=0.89~0.93) except for DPIS_Qg (77.35~78.35%, 0.82~0.84). Our results of high accuracy of DPIS compared to LCS suggested that DPIS will help the assessment of people’s individual exposure to PM2.5 in extensive spatial monitoring campaigns.
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      1. 서 론
      공기역학적 직경이 2.5 μm 이하인 미세먼지 (particulate matter, PM)를 일컫는 PM2.5는 많은 역학연구에서 호흡기계 및 심혈관계 질환, 폐암, 조기 사망 등의 발생 위험을 높이는 것으로 알려져 있다 (Atkinson et al., 2014; WHO, 2013; Pope et al., 2011; Turner et al., 2011; Franklin et al., 2007; Pope and Dockery, 2006). 이러한 PM2.5의 건강영향에 대한 직접적인 인과관계를 증명하기 위해서는 개개인을 대상으로 한 코호트 (cohort) 연구가 필수적이다. 1990년대 후반부터 북미를 중심으로 PM2.5의 건강영향 규명을 위한 코호트 연구결과들이 발표되었고, 이후 유럽과 아시아 국가들에서 연구결과들을 발표하고 있다 (Kim et al., 2016a; Jung et al., 2015; Beelen et al., 2014; Ueda et al., 2012; Laden et al., 2006; Okamura et al., 2003; Pope et al., 2002). 이들 코호트 연구에서는 몇 년에서 몇 십년 이상 장기간 동안의 PM2.5 노출과 사망이나 심혈관계 질환 등 만성질환과의 연관성을 보고하였다. 즉, 오랜 기간 동안 높은 농도의 장소에서 거주하고 생활한 개인들에게서 사망이나 만성질환이 발생할 위험이 상대적으로 높았다. 개개인 간 장기간 PM2.5 노출의 차이는 시간적인 변이보다는 공간적인 변이 파악이 중요하고 공간적인 변이는 근거리에 위치한 오염원의 영향이 크기 때문에, 개개인의 거주지나 직장으로부터 소규모 공간에서의 노출 차이 파악이 중요하다. 북미와 유럽의 대규모 코호트 연구에서는 정부에서 운영하는 대기오염 측정망이 공간적으로 코호트 참여자들이 거주하는 주소지들 간 노출 차이를 반영하기 어려운 제한점을 극복하고자 독립적인 공간 샘플링을 시행하였다 (Eeftens et al., 2012; Cohen et al., 2009).

      PM2.5의 건강영향에 대한 코호트 연구에서, PM2.5 자료는 주로 국가에서 운영하는 대기오염측정망 자료를 이용하였다. 그러나, 제한된 수의 대기오염측정망 측정소에서 측정되는 PM2.5 자료는 개인 노출의 공간적 변이를 파악하기에 어려움이 있을 수 있다 (Hoek et al., 2008; Jerrett et al., 2005; Kunzli and Tager, 1997). 서울특별시의 경우 2016년 기준 설치된 도시대기측정소는 25개소로, 각 구마다 단 하나씩 설치되어 있어 각 구내에서 거주하는 사람들의 노출수준의 차이를 대표하기 어렵다. 또한 PM2.5의 화학적인 구성성분들 - 수용성 이온성분 (황산염, 질산염, 암모늄염 등), 탄소성분, 미량 금속성분 등 - 은 발생원에 따라 그 비율이 다르고, 이는 PM2.5 총 질량의 변화에도 영향을 미치며 지역간의 공간적 이질성을 유발한다 (Bell et al., 2007). 서울과 같은 대도시에서는 PM2.5 발생원이 복합적으로 존재할 가능성이 크기 때문에 (Heo et al., 2009), 공간 내 변이는 더욱 다양하게 나타날 수 있다. 따라서 제한된 수의 측정소 자료를 사용할 경우, 개인들의 PM2.5 노출에 대한 공간적인 변이의 파악이 부정확할 수 있다. 이는 이후 코호트를 이용한 PM2.5에 대한 건강영향 분석에서도 부정확한 결과를 초래할 수 있다 (Szpiro et al., 2011; Szpiro et al., 2010; Pinto et al., 2004).

      개인 수준의 공간적인 PM2.5 노출 수준을 잘 대변하기 위해서는 공간적으로 측정 자료를 늘려 지역적 해상도를 높이는 것이 필요하다. 하지만 이를 위해 측정소를 추가해서 설치 운영하는 것은 비용과 인력 등에서 물리적 한계가 있다. 따라서 설치가 용이하고 가격이 합리적이면서 비교적 정확한 PM2.5 측정값을 제공하는 소형의 샘플러 (portable sampler)를 이용할 수 있다. PM2.5 질량 농도를 측정하는 방법으로는 센서를 이용하는 방법과 필터를 기반으로 한 방법이 있다. 후자의 경우 필터의 중량을 측정하여 PM2.5의 질량농도를 산출하는 방법으로, 전자보다 안정된 결과값을 얻을 수 있다고 알려져 있다 (U.S. EPA, 2006). 중량법 측정에는 거대입자를 제거하는 원리에 따라 임팩터 (impactor) 방식과 사이클론 (cyclone) 방식으로 나뉜다. 별도의 장치가 필요한 사이클론 방식과는 달리 임팩터 방식의 샘플러는 내부 충돌판으로 거대입자를 제거하기 때문에 별도의 장치가 필요하지 않다. 중량법을 이용해서 PM2.5 농도를 측정하는 관성 임팩터 (inertial impactor)는 작고 가벼우며 작동 원리가 간단한 샘플러로, 설치가 용이하여 동시다발적 공간적인 샘플링에 적합하다고 할 수 있다. 이러한 관성 임팩터 중 하나인 Deployable Particulate Impact Sampler (DPIS) (SKC inc., USA, U.S. Patent No. 7,334,453)는 다른 소형 샘플러와의 비교를 통해 그 성능이 검증된 샘플러이다 (Patterson et al., 2010). 하지만 소형 샘플러들은 그 성능에 대한 근거 자료가 부족하므로 (Baldauf et al., 2001), 보편적으로 사용되어 많은 연구 결과를 보유한 샘플러와 등가 비교를 통하여 성능 검증을 하는 것이 일반적이다 (Chen et al., 2011; Gupta and Dubey, 2011; Case et al., 2008). 중량법으로 PM2.5를 측정하는 소형 샘플러에 대하여 검증용 샘플러와의 비교 측정을 통해 등가 비교를 한 연구는 국내에서 아직 거의 수행되지 않은 실정이다.

      본 연구에서는 서울특별시에서 코호트 연구를 위한 PM2.5의 공간적인 샘플링에 DPIS를 도입하기에 앞서, DPIS와 검증용 샘플러와의 비교 측정을 통해 PM2.5 농도의 등가성을 평가하였다. 검증용 샘플러로는 기존 연구에서 많이 사용된 바 있는 Low-volume Cyclone Sampler (LCS) (URG corp., USA)가 사용되었다 (Lee et al., 2015; Joly et al., 2010; Park et al., 2007; Jetter et al., 2002). 비교 측정은 DPIS에 다양한 필터를 장착하여 진행하였으며, 측정 결과를 통해 DPIS의 재현성 및 정확성을 판단하여 대규모 샘플링 적용가능성을 평가하고자 하였다.

    

    

  
    
      2. 방 법
      
        2. 1 DPIS와 LCS의 특성 비교
        본 연구에서 사용한 DPIS는 임팩터 방식의 7×5×10 cm 규격에 0.23 kg의 무게를 가진, 휴대성이 높은 소형의 샘플러이다. 분리한계 직경을 PM2.5로 유지하기 위한 DPIS의 채취 유량은 10 L/min이다. LCS는 채취 필터를 고정시키는 필터팩 (URG-2000-30FG, URG)과 사이클론 (URG-2000-30EH, URG)으로 구성된 샘플러이며, 채취 유량은 16.7 L/min이다.

        LCS는 2003년부터 서울시 종로구 연건동 서울대학교 연건캠퍼스에 설치되어 현재까지 지속적으로 PM2.5를 채취하고 있으며, 해당 시료는 서울지역의 PM2.5 및 구성성분을 탐색하고 오염원을 파악하는 다수의 연구에 이용되었다 (Heo et al., 2014; Heo et al., 2009; Kim et al., 2007). LCS와 은평구 불광동에 위치한 대기오염 집중측정소 (LCS 측정위치로부터 북서쪽으로 약 6.8 km 떨어진 곳에 위치)의 2015년 측정자료 (n=196) 간의 상관계수는 0.76으로, 거리와 입지조건의 차이를 고려할 때 비교적 높게 나타나 LCS의 정확성을 간접적으로 입증하였다.

        거대입자를 제거하는 방식에 있어 사이클론을 이용하는 LCS와 달리, DPIS는 관성 충돌을 통해 거대입자를 제거하므로 충돌판이 별도로 필요하다. 충돌판은 유량 흐름상 채취 필터 전에 위치하여 채취하고자 하는 PM2.5보다 큰 거대입자들을 제거한다. 따라서 충돌판에 따라 질량농도 측정치의 신뢰도가 좌우될 수 있으므로, 어떠한 충돌판이 적합한지에 대한 검증을 같이 시행하였다. 본 연구에서는 DPIS의 충돌판으로 유리섬유 필터 (glass fiber filter) 와 기름칠한 다공성 패드 (oiled porous pad)가 사용되었다.

        시료 채취 필터 선택은 질량 농도뿐만 아니라, 구성 성분의 분석 가능 여부에 따라 결정될 수 있다. 테플론 필터는 Polytetrafluoroethylene (PTFE) 재질의 필터로, 주변 오염물질의 흡착도가 낮고 상대 습도에 민감하지 않아 안정적인 PM2.5 중량을 측정할 수 있다. 한편, 유기 및 무기 탄소 (Organic and elemental carbon: OC/EC) 분석을 하기 위해서는 고온에서 견딜 수 있는 석영 필터를 사용한다 (Perrino et al., 2013; Brown et al., 2006). LCS는 PM2.5의 질량농도를 측정하는 용도로 테플론 필터를 사용하고 있어, DPIS에도 동일하게 적용하였고, 석영 필터를 추가 적용하여 비교 검증을 통해 추후 OC/EC 분석 가능성을 알아보았다.

      

      
        2. 2 샘플링 설계
        샘플링은 2015년 11월 17일부터 2016년 2월 3일까지 서울 도심지역의 한 측정소 (서울시 종로구 연건동 소재, 서울대학교 연건캠퍼스 구 보건대학원 옥상, 3.75°N, 127.00°E, 지상 17 m)에서 진행하였다. 24시간 동안 3일 간격으로 총 25차례에 걸쳐 PM2.5 채취가 이루어졌다. DPIS의 재현성 및 정확성을 판단하기 위하여 서로 다른 필터를 장착한 총 4대의 DPIS와 LCS는 같은 장소에서 측정되었다. DPIS와 LCS는 채취 유량이 다르고 분립장치 또한 서로 다르므로 이에 대한 구성을 그림 1(a), (b)에 간단한 도식으로 표현하였다. 그림 1(a)에서 보듯이 DPIS에 장착되는 채취 필터 종류 (Teflon (T), quartz (Q))와 충돌판 종류 (glass fiber filter (g), oiled porous pad (o))에 따라 DPIS는 다음과 같이 네 가지로 구분한다. 먼저 DPIS_Tg는 테플론 필터를 채취 필터로 사용하고 충돌판을 유리 섬유 필터로 사용한 경우, DPIS_To는 DPIS_Tg와 채취 필터는 테플론 필터로 같지만 충돌판을 기름칠한 패드를 사용한 경우이다. 이와 마찬가지로 채취 필터를 석영 필터로 사용하고 충돌판을 각각 유리섬유 필터와 기름칠한 패드를 이용한 경우가 DPIS_Qg와 DPIS_Qo이다. 별도의 충돌판이 필요 없는 LCS는 테플론 필터를 이용하여 PM2.5를 채취하였다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            The schematic of three samplers: (a) Deployable Particulate Impact Sampler (DPIS) with different filters (Teflon and quartz) and impactor pads (glass fiber filter and pre-oiled porous plastic disc); (b) Low-volume Cyclone Sampler (LCS); (c) BAM-1020 in the government air quality monitoring network.
          
          

          

        

      

      
        2. 3 DPIS 재현성 탐색
        DPIS의 재현성을 판단하기 위해 동일한 장소에서 동일한 석영필터와 유리섬유 충돌판 필터를 장착한 두 대의 DPIS를 비교 측정하였다. 여기서 DPIS는 DPIS_Qg와 동일한 조건의 샘플러를 DPIS_Qgd로 명명하였고, 2달 동안 두 기기 측정값의 비교를 통해 재현성을 탐색하였다. 2016년 1월 10일부터 DPIS_Qgd는 DPIS_Qo로 대체하여 정확성을 탐색할 수 있도록 변경하였다. 재현성은 두 샘플러의 차이를 두 샘플러의 합으로 나누어 상대정밀도 (%)로 나타낼 수 있으며, 이에 대한 식은 다음과 같다 (Chen et al., 2011).
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        식 (1)에 따라, 상대정밀도가 높을수록 재현성이 높음을 의미한다. 또한 두 측정기의 측정값의 산포도를 그려, 시각적으로 상관성을 확인하였다. 이후, 회귀선을 적합하고 평균제곱오차 (mean square error, MSE) 기반 결정계수 (R2)를 계산하여 두 측정기 간 측정값의 일치 정도를 확인하였다. 상관계수를 이용한 R2은 회귀선을 중심으로 두 측정값을 비교하는 반면, 평균제곱오차에 기반한 R2은 일치선을 기준으로 두 측정값을 비교한다 (Kim et al., 2016b; Keller et al., 2015). 본 연구에서는 두 측정값의 일치 정도 파악이 목적이므로 평균제곱오차를 기반으로 한 R2을 이용하였다.

      

      
        2. 4 DPIS 정확성 탐색
        DPIS에 4개의 서로 다른 재질의 필터를 교차 장착하고, 측정값을 LCS의 측정값과 비교하여 DPIS의 정확성을 판단하였다. 정확도는 DPIS가 LCS에 일치하는 정도 (%)로 나타낼 수 있으며, 이를 나타내는 식은 다음과 같다 (Chen et al., 2011).
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        식 (2)에서 T는 참값, a는 측정값으로, 이 연구에서는 LCS 측정값을 T로 간주하고 a에 각각의 DPIS 측정값을 대입하여 정확도 (%)를 구하였다. 이후 선형 회귀 및 평균제곱오차를 기반으로 한 R2을 구하여 DPIS가 LCS에 얼마나 잘 대응하는 지를 나타내었다. 또한 DPIS 측정값과 LCS 측정값의 시계열 그래프를 통해 시간적 경향이 유사한 지 판단하였다.

      

      
        2. 5 PM2.5 측정 및 정도관리 ㆍ평가
        PM2.5의 중량은 밸런스 (검출 한계 0.01 mg, Sartorius inc., Japan)를 이용하여 측정하였으며 채취 전과 후의 필터의 무게 차이로 중량 농도 값을 산출하였다. 채취된 필터는 데시케이터에서 24시간 항량 건조한 후 측정하였다. 필터의 무게는 반복 측정하여 3회 연속 측정값의 최대값과 최소값의 차이가 0.02 mg 이하이면 3회 값의 평균값을 최종 필터의 무게값으로 사용하였다. 필터의 중량 측정 시에는 항상 정전기 제거장치를 통해 정전기를 제거한 후 측정하였다. 또한 데시케이터 및 밸런스의 조건 변화에 따라 발생할 수 있는 오차를 줄이기 위하여 비교 필터를 시료 필터와 같이 보관하고, 중량 측정 시 항상 비교 필터를 먼저 측정한 후 시료 필터를 측정하였다. 이 비교 필터의 중량 측정 값차이를 시료 필터의 채취 전 후 무게 차이에서 빼주어 최종 결과값을 보정하였다. 이 때의 비교필터는 채취필터와 동일한 재질의 필터 (Teflon, quartz)를 각각 적용하였다.

        전체 샘플링 기간 동안 채취 유량은 해당 유량의 ±5%의 오차 내에서 보정되었으며, 이를 넘으면 결측 처리하였다. 유량은 적산유량계를 사용하여 얻어졌다. 오차를 줄이기 위하여 샘플링 전 마다 유량을 확인하고 조정하였다.

      

    

    

  
    
      3. 결 과
      각 샘플의 개수 및 최대ㆍ최소, 평균, 그리고 표준편차를 각각 전체 샘플링 기간 및 일부 기간으로 나누어 표 1에 나타내었다. DPIS_To와 DPIS_Qgd는 기기작동 오류 및 정도관리ㆍ평가 결과로 인해 각각 하나의 결측치가 발생하였다. DPIS_To의 최소값인 0.69 μg/m3은 중량측정법의 검출한계인 2 μg/m3 이하이지만 (U.S. EPA, 2006), 보다 다양한 값으로 비교 및 검증을 하기 위하여 해당 값은 결측 처리하지 않고 남겨두었다. DPIS 자체 재현성탐색을 위해 설치한 DPIS_Qg와 DPIS_Qgd는 매우 유사한 평균과 표준편차를 보였다. 정확성 탐색을 위한 LCS와의 비교샘플링에서는, 전체 샘플링 기간 동안 DPIS_Qg를 제외한 나머지 세 샘플러 (DPIS_Tg, DPIS_To, DPIS_Qo)의 평균과 표준편차가 LCS와 비교적 유사했다. DPIS_Qo가 추가된 2부 기간에서는 DPIS_Qo가 DPIS_Tq나 DPIS_To보다 LCS와 유사한 평균 및 표준편차를 나타내었다. 전체적으로, DPIS의 충돌판으로 유리섬유 필터를 사용하였을 때의 농도가 기름칠한 패드를 사용하였을 때에 비하여 높게 나타나는 경향을 보였다. 특히 채취 필터로 석영 필터를 사용하였을 때, 충돌판을 필터로 사용하게 되면 LCS에 비하여 과잉 채취되는 경향이 두드러졌다.

      
        Table 1. 
				
        

        
          Summary statistics of 24-hour PM2.5 concentrations collected by LCS and four DPIS with different filters and impactor pads at one monitoring site in the Seoul National University Yeongeon campus, Seoul, by total and two sampling periods from 2015. 11. 17 through 2016. 2. 3.
        
        

      

      
        
          
            	Period
            	Sampler
            	N
            	Minimum
(μg/m3)
            	Median
(μg/m3)
            	Maximum
(μg/m3)
            	Average±SD
(μg/m3)
          

        
        
          	2015. 11. 17~ 2016. 2. 3
(Total)
          	LCS
          	25
          	4.16
          	36.22
          	67.88
          	34.64±16.58
        

        
          	DPIS_Tg
          	25
          	5.29
          	37.17
          	60.15
          	35.63±14.40
        

        
          	DPIS_To
          	24
          	0.69
          	33.41
          	58.52
          	33.04±14.92
        

        
          	DPIS_Qg
          	25
          	9.18
          	38.17
          	62.75
          	39.00±15.29
        

        
          	2015. 11. 17~ 2016. 1. 7
(Period 1)
          	DPIS_Qg
          	15
          	9.18
          	43.85
          	61.01
          	40.54±16.61
        

        
          	DPIS_Qgd
          	16
          	9.87
          	47.54
          	59.98
          	40.34±17.06
        

        
          	2016. 1. 10~ 2016. 2. 3
(Period 2)
          	LCS
          	9
          	14.20
          	24.58
          	67.88
          	31.99±15.98
        

        
          	DPIS_Tg
          	9
          	20.86
          	28.20
          	59.66
          	33.83±12.43
        

        
          	DPIS_To
          	9
          	11.91
          	26.98
          	58.52
          	29.94±13.72
        

        
          	DPIS_Qg
          	9
          	20.89
          	34.30
          	62.75
          	36.26±13.06
        

        
          	DPIS_Qo
          	9
          	11.04
          	26.65
          	65.29
          	30.32±16.58
        

      

      
        
          DPIS=Deployable Particulate Impact Sampler, LCS=Low-volume Cyclone Sampler
        

      

      

      
        3. 1 DPIS 재현성
        상대정밀도 평균은 97.28%로 나타나 높은 재현성을 보였다. 또한 선형 회귀 결과, 두 대의 DPIS 측정값은 1 : 1라인에 매우 잘 부합하며, 회귀선 기울기 0.999와 더불어 R2=0.98로 높은 일치성을 나타내었다 (그림 2).

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Scatter plot of fourteen 24-hour PM2.5 concentrations collected by two duplicated DPISs with quartz filters and glass fiber impactor pads (DPIS_ Qg and DPIS_Qgd) for 2015. 11. 17 ~ 2016. 1. 7.
          
          

          

        

      

      
        3. 2 DPIS 정확성
        DPIS의 정확성은 장착된 필터의 종류별로 다양하게 나타났다 (표 2). 전체 샘플링 기간에서는 정확도 (%)의 평균은 77.35~87.42%, MSE 기반 R2은 0.84~0.93이었고, DPIS_Qo가 추가된 기간 (Period 2)에서의 정확도의 평균은 78.35~88.88%, MSE R2은 0.82~0.91이었다. 전반적으로 DPIS는 DPIS_Qg (77.35%, 0.84)를 제외하고 비교적 높은 정확도를 보였다. 각 DPIS의 회귀선이 LCS와 1 : 1로 대응하는 정도 또한 DPIS_Qg를 제외하고 비교적 높았다 (그림 3). 특히 DPIS_Qo는 상대적으로 회귀선의 기울기가 0.99, 그리고 절편이 - 1.4로 LCS와 가장 유사하게 나타났다 (0.99, 1.42). Period 2의 DPIS_To는 회귀선의 기울기가 0.83, 그리고 절편이 3.4로 LCS에 비하여 다소 과소평가되었으나, 정확성이 88.88%로 가장 높고, LCS와의 평균 제곱근 오차 (Root Mean Square Error, RMSE)가 4.62로 가장 작아 LCS와 가장 유사한 측정값을 나타내었다. DPIS의 충돌판으로 필터를 사용하였을 때, 채취 필터로 석영 필터를 사용하게 되면 채취 필터로 테플론 필터를 사용하였을 때에 비하여 정확도가 매우 낮아지는 경향을 보였다 (DPIS_Tg: 87.42%; DPIS_Qg: 77.35%). 반면 DPIS의 충돌판을 기름칠 된 패드를 사용하게 되면, 채취 필터의 종류에 상관없이 높은 정확도를 나타내었다 (DPIS_To: 88.88%; DPIS_Qo: 86.53%). 즉, 채취 필터로 테플론 필터를 사용하였을 때는 충돌판의 종류에 상관없이 비교적 높은 정확도를 보인 반면, 석영 필터를 채취 필터로 사용하게 되면 충돌판의 기름칠 여부가 정확성에 큰 영향을 미쳤다. 따라서 다양한 채취필터를 사용할 수 있는 샘플링 상황에서 정확도 높은 농도를 얻기 위해서는 기름칠한 패드를 사용하는 것이 적합하다고 판단할 수 있다.

        
          Table 2. 
				
          

          
            Accuracy, regression slope and intercept, and MSE-based R2 of DPIS with different filters and impactor pads compared to LCS by two sampling periods.
          
          

        

        
          
            
              	Period
              	Type
              	Average accuracy (%)
              	Slope
              	Intercept
              	MSE-based R2
              	RMSE
            

          
          
            	2015. 11. 17~ 2016. 2. 3 (Total)
            	DPIS_Tg (N=25)
            	87.42
            	0.85
            	6.34
            	0.93
            	4.20
          

          
            	DPIS_To (N=24)
            	86.35
            	0.87
            	2.07
            	0.89
            	5.31
          

          
            	DPIS_Qg (N=25)
            	77.35
            	0.88
            	8.39
            	0.84
            	6.40
          

          
            	2016. 1. 10~ 2016. 2. 3 (Period 2)
            	DPIS_Tg (N=9)
            	83.78
            	0.76
            	9.50
            	0.90
            	4.72
          

          
            	DPIS_To (N=9)
            	88.88
            	0.83
            	3.36
            	0.91
            	4.62
          

          
            	DPIS_Qg (N=9)
            	78.35
            	0.78
            	11.19
            	0.82
            	4.86
          

          
            	DPIS_Qo (N=9)
            	86.53
            	0.99
            	- 1.42
            	0.91
            	6.40
          

        

        
          
            MSE-based R2=Mean Square Error based R2, RMSE=Root Mean Square Error, DPIS=Deployable Particulate Impact Sampler, LCS=Low-volume Cyclone Sampler
          

        

        

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Scatter plot of 24-hour PM2.5 concentrations collected by DPIS with different filters and impactor pads (DPIS_Tg, DPIS_To, DPIS_Qg, and DPIS_Qo) compared to LCS for 2015. 11. 17 ~ 2016. 2. 3 (dotted lines for regression lines).
          
          

          

        

        측정 기간 중의 각 DPIS와 LCS의 질량 농도 변화를 그림 4와 같이 시계열 그래프로 나타낸 결과, 시간에 따른 농도의 높고 낮음이 비교적 유사하게 나타났다.

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Time series plot of 24-hour PM2.5 concentrations collected by LCS and DPIS with different filters and impactor pads for 2015. 11. 17~2016. 2. 3 (DPIS_ Qo for 2016. 1. 10 ~ 2016. 2. 3).
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      4. 고 찰
      PM2.5 농도는 주위 오염원에 영향을 받아 인접한 지역 간에도 차이가 나타날 수 있다. 특히 PM2.5의 개인노출에 대한 건강영향을 분석하는 코호트 연구에서는 개개인의 장기간 PM2.5 노출 차이를 반영하는 PM2.5의 공간적 농도값의 차이를 잘 파악하는 것이 중요하지만, 현존하는 정부 대기오염측정망 자료로는 한계가 있는 실정이다. 이러한 한계를 저비용 고효율로 해결하기 위해서는 소형 샘플러의 동시다발적 공간 샘플링을 통해 공간적 해상도를 높이는 방법이 있다. 그러나 우리나라에서는 아직까지 필터 채취를 기반으로 하는 소형 샘플러로 대기 중 PM2.5를 채취한 연구 자료가 많지 않으며, 특히 이를 이용한 대규모 샘플링은 시행된 적이 없다. 본 연구에서는 DPIS를 이용하여 동시다발적 공간 샘플링을 위해 DPIS의 재현성 및 정확성을 탐색하였다. 그 결과, DPIS 재현성은 상대 정밀도 97.28%로 높았고, 정확성 또한 채취 필터 종류에 따라 DPIS_Qg를 제외하고 84~89%로 전반적으로 높게 나타났다. 네 가지 필터 중에서는 기름칠한 플라스틱 패드와 함께 테플론이나 석영 채취 필터를 이용한 경우 (DPIS_To와 DPIS_Qo)가 가장 높은 정확성 (정확도: 88.88%, 86.53%; MSE R2: 0.91)을 보였다.

      본 연구결과는 우리나라에서 동시다발적 공간 샘플링을 위한 실용적인 정보를 제공한다. 검증용 샘플러인 LCS와의 비교에서 확인된 높은 정확성은 이후 샘플링에서 DPIS를 사용할 수 있는 가능성을 제시했다. 코호트 연구를 이용한 PM2.5의 건강영향 평가를 위하여 공간적인 PM2.5 샘플링은 필수적이지만, 우리나라에서는 아직 실시된 적이 없었다. 본 연구결과에서는 특히 석영 채취 필터의 정확성이 높게 나타나, 공간적인 차이가 큰 PM2.5의 주요 구성성분인 탄소의 분석 가능성을 보였다. 탄소는 가솔린이나 디젤 차량 등의 연소과정에서 다량 배출되는 물질로 알려져 있으며 (U.S. EPA, 2005), 많은 대기오염 역학연구에서 건강에 악영향을 미치는 것으로 나타나 있다 (Atkinson et al., 2015; Lippmann, 2014). 석영 필터를 장착한 DPIS를 이용하면 PM2.5와 탄소 성분의 공간적인 분포 파악과 건강영향 평가에 기여할 것으로 기대된다.

      본 연구결과에서는 채취 필터와 충돌판 종류에 따라 정확성에 차이를 나타냈다. 특히 유리섬유 필터를 충돌판으로 사용한 DPIS_Tg와 DPIS_Qg는 LCS에 비하여 상대적으로 농도가 과다측정되어 각각의 평균 정확도는 각각 87%와 77%로 특히 DPIS_Qg에서 상대적으로 낮게 나타났고, 기름칠한 패드를 충돌판으로 사용한 DPIS_To와 DPIS_Qo의 평균 정확도는 각각 89%, 87%로 나타나 전반적으로 DPIS_Tg와 DPIS_Qg에 비해 각각 2%, 10% 가량 정확도가 증가하였다. 기름칠을 하지 않은 충돌판을 사용하였을 때 정확도가 낮게 나타난 이유로는 샘플링 기간의 낮은 상대습도로 인한 입자 튕김 (particle bounce) 현상을 들 수 있다. 수분이 포함된 입자는 필터에 잘 달라붙어 튕기지 않으나 (Rao and Whitby, 1977), 습도가 70% 이하로 내려갈수록 튕김 현상은 증가하게 된다 (Stein et al., 1994).

      실제 샘플링 기간 중 PM2.5를 채취한 날의 평균 습도는 58.80 (표준편차=13.57)%로 기간 내 꾸준히 감소하는 경향을 보였다. 따라서 이러한 입자 튕김 현상이 기름칠하지 않은 충돌판을 사용하였을 때 두드러지게 나타나 정확도가 낮아졌을 것이다. 특히 DPIS_Qg에서 과다 측정의 정도가 큰 이유는 채취 필터로 사용한 석영 필터의 친수성 재질로 인해 (Zdziennicka et al., 2009), 충돌판에서 튕겨진 거대 입자에 함유된 수분의 영향을 받은 것으로 설명할 수 있다. 석영 필터는 이렇게 수분에 취약한 특성과 더불어 테플론 필터에 비하여 취급 시 손상이 쉬워 질량농도 측정에 보편적으로 쓰이지 않는다. 그럼에도 불구하고 하나의 샘플러를 최대로 활용하여 질량농도 측정 및 OC/EC 분석을 모두 가능하게 하기 위해서는 석영 필터를 사용하는 것이 비용 효율적이다. 기존 연구에서는 시료 채취 후 충분히 건조하고 칭량 시 주의한 결과 석영 필터가 신뢰가능한 중량측정 값을 제공하였다 (Chartier and Weitz, 1998).

      본 연구에서는 동시다발적 공간 샘플링에서 안정된 PM2.5을 획득하고 동시에 구성성분을 측정하고자 PM2.5 측정법으로 중량측정법을 이용하였다. 우리나라 환경부에서 운영하는 도시대기측정소에서는 PM2.5 측정에 있어, 베타선 방식 (β-ray Attenuation Method, BAM)을 이용한 자동측정장치 (BAM-1020)를 사용하고 있다 (그림 1(c)). 본 연구에서는 DPIS와 정부 대기오염측정망의 BAM과의 상관성을 탐색하고자, 근접한 대기오염측정망 측정소에서 측정된 PM2.5 자료를 이용하였다. 대기오염측정망 측정소는 본 연구의 샘플링 장소로부터 반경 5 km 이내에 위치한 5곳 (종로구, 중구, 성북구, 동대문구, 용산구 측정소)을 선정하였다. 정부 측정소 자료의 24시간 평균과 네 가지 DPIS들의 24시간 측정값의 평균을 시간별로 나타낸 결과, 값의 높고 낮은 경향은 비교적 유사하게 나타났다 (그림 5). 그러나 측정 기간 중의 대부분 날에서 DPIS의 측정값이 정부 측정값에 비해 높았다. 이러한 차이는 서로 다른 측정방식에서 기인한 것으로 보이며, 추후 장기 측정을 통해 차이의 원인규명 및 보정계수 개발이 필요하다.

      
        
        

        Fig. 5. 
				
        

        
          Time series plot of 24-hour PM2.5 concentrations collected by DPIS averaged four different DPISs (DPIS_Tg, DPIS_To, DPIS_Qg, and DPIS_Qo) with their error bar and five regulatory air quality monitoring sites (AQM) (‘a’ to ‘e’ indicating the closest to farthest monitor) within 5 km from our sampling site in the Seoul National University Yeongeon campus, Seoul.
        
        

        

      

      본 연구는 2015년 11월부터 2016년 2월까지 겨울에만 진행되었고, 한 장소에서만 샘플링을 하였다는 한계가 있다. 하지만 우리나라에서는 PM2.5의 계절적 경향에서 겨울에 높은 농도를 보이기 때문에, 본 연구에서 한 계절에 제한된 샘플링에도 불구하고 비교적 넓은 범위의 질량농도 값을 얻을 수 있었다. 또한, 우리나라에서 10년 이상 장기간 샘플링에 이용된 검증된 샘플러와의 비교를 위해, 제한된 측정 장소를 이용하였다. 추후 연구에서는 샘플링 기간을 연장하여 샘플 수를 늘려 비교하는 것이 필요하며, 다른 종류의 샘플러와의 비교 또한 필요하다.

      본 연구에서는 정밀도 측정을 위해 동일한 샘플러 2대 (duplicate)를 이용하였다. 미국 환경청 (U.S. EPA)에서는 국가기준측정법과 동등한 방법 (Federal Equivalent Method)임을 입증을 위한 조건으로, 동일한 유형의 샘플러 3대 (triplicate)로 동시 측정하여 정밀도를 구할 것을 제시하고 있다 (U.S. EPA, 2002). 그러나 본 연구에서는 정밀도 측정의 최소 조건을 만족하기 위해 duplicate를 사용하였으며, 본 연구와 같이 정밀도를 측정한 다수의 연구결과가 존재한다 (Chen et al., 2011; Hyslop and White, 2009; Smargiassi et al., 2005; Yanosky and Maclntosh, 2001; Babich et al., 2000).

    

    

  
    
      5. 결 론
      본 연구에서는 PM2.5의 대규모 공간적인 샘플링을 위해 사용할 소형 샘플러로써 DPIS의 재현성 및 정확성을 판단하였다. 정확성은 검증된 샘플러인 LCS와의 비교 측정을 통해서 탐색했다. 본 연구결과는 다양한 채취 필터와 충돌판에 따른 비교 결과를 제시함으로써, 샘플링에서 실질적으로 사용할 이상적인 조합을 제안하였다. 본 연구는 대규모 공간 샘플링에 대한 DPIS의 적용 가능성을 제시함으로써, 추후 미세먼지로 인한 사람들의 건강영향 연구에 기여할 것으로 기대된다.
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