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            초록
          
        

        
          Previous national cohort studies in Europe and North America have reported the relationship between long-term exposure to fine particulate matter air pollution and human health. However, there have been few studies in South Korea, because nationwide PM2.5 regulatory air quality monitoring data were not available before 2015. This study aimed to develop an approach to predicting nationwide annual average PM2.5 concentrations for 2001~2014 using the ratios of PM2.5 to PM10. We used regulatory air quality monitoring data for PM2.5 available only in Seoul for 2001~2014 and for the entire country in 2015, as well as national-scale data for PM10 for 2001~2015. Our approach is based on multiplication of the district-specific annual means of PM10 for 2001~2014 predicted from a previously-developed approach by ratios of annual average PM2.5 to PM10. Given the limited data availability to match PM2.5 and PM10 data over time and space, we explored five approaches for computing ratios of PM2.5 to PM10: 1) an overall ratio based on national data in 2015; 2) a ratio for 2001~2014 in Seoul; 3) annual ratios for 2001~2014 in Seoul; 4) regional ratios in 2015; 5) regional ratios in 2015 with a spatial adjustment factor. We validated the models using PM2.5 data for 2011~2014 collected at 24 regulatory monitoring sties in the second largest metropolitan city in South Korea, Busan. Whereas R2 was computed over all sites and all years, spatial R2 was computed by using 4-year averages at each site focusing on spatial prediction ability. In our validation, the approach 5 gave the largest overall and spatial R2 of 0.79 and 0.84. Our highly predictive approach for estimating national-scale annual-average PM2.5 concentrations for 15 years will allow future cohort studies to investigate health effects of long-term exposure to PM2.5 in South Korea.
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      1. 서 론
      미세먼지가 건강에 미치는 악영향은 오랜 동안 다양한 지역에서 수행된 역학 연구를 통해서 보고되었다. 그 중에서도 공기역학직경이 2.5 μm 이하의 미세먼지(PM2.5)의 단·장기 노출은 사망 및 질병 이환의 위험을 증가시켰다(US EPA, 2009; WHO, 2003; Burnett et al., 2000). 특히, 북미와 유럽을 중심으로 한 대 규모 코호트 연구에서는 PM2.5의 장기 노출이 건강에 미치는 영향을 보고했으며, 최근 다른 지역 국가 및 전 세계를 연구지역으로 PM2.5 장기 노출의 사망 영향을 추정하는 연구가 진행되었다 (Cohen et al., 2017; Di et al., 2017; Beelen et al., 2014; Hoek et al., 2013; Lim et al., 2012).

      코호트를 기반으로 PM2.5 장기 노출의 건강 영향을 추정하는 역학 연구를 수행하기 위해서는, 코호트 추적 기간의 개인별 노출 값을 산출하는 노출 평가가 필수적이다. PM2.5의 노출 평가는 지상의 대기오염 측정소에서 측정한 농도값을 이용해왔다. 그런데, PM2.5에 대한 대규모 지역의 지속적인 측정은 상대적으로 최근 시기에 시작되었다. 북미와 서유럽에서도 전국규모의 지속적인 측정은 각각 1990년대 후반과 2000년대 중반 이후 시작하였다(US EPA, 2009; WHO, 2004). 그러나 PM2.5 장기 노출이 건강에 미치는 영향을 평가하기 위한 자료원이 되는 많은 코호트들은 PM2.5의 측정시기보다 앞서 구축되었다. 따라서, 측정 농도값이 없는 과거 시기가 코호트 연구 기간에 포함되어 있어 노출 평가에 어려움이 있다(Kim et al., 2017c).

      우리나라에서도 전국 단위로 PM2.5 장기 노출과 건강 간의 연관성을 평가하는 연구가 수행되지 못한 가장 큰 이유는, 과거 PM2.5 측정 자료가 존재하지 않기 때문이다. 국내에서는 1995년부터 국가 및 지자체에서 운영하는 일반대기오염 측정망의 대기오염 측정소를 통해서 공기역학직경 10 μm 이하의 미세먼지(PM10) 농도 측정 자료를 수집하였고, 2001년부터의 자료를 공개하고 있다(MOE, 2011). 이렇게 2001년부터 공개된 PM10을 자료를 이용해서 2002년부터 시작된 전국 단위의 코호트 자료와 함께 PM10 장기 노출의 사망 영향을 추정한 국내 연구가 최근에 수행되었다(Kim et al., 2017b). 반면 PM2.5는 2011년 대기환경기준이 신설되고 2015년 1월 1일부터 적용되어 2015년부터 대기환경기준물질에 추가됨에 따라 전국규모측정값이 공개되기 시작하였다(MOE, 2017). 때문에, 2015년 이전에 구축된 코호트에 적용하기에 제한점을 가진다. 또한, PM10과 비교하여 전국규모 측정소 개수가 상대적으로 매우 적다.

      국가에서 운영하는 광범위한 대기오염 측정소의 최근 도입으로 인한 과거 PM2.5 농도 측정값의 부재는 우리나라뿐만 아니라 유럽 등 다른 국가의 미세먼지 건강 영향 평가에서도 공통되는 제한점이다. 이러한 제한점을 극복하기 위해 장기 노출의 건강 영향을 추정하는 많은 역학 연구에서 과거 PM2.5 농도 예측방법을 개발하였다. 이들 연구에서는 PM2.5와 연관성이 높은 다른 대기오염 물질들을 이용하거나, 시정거리, 배출 자료, 확산 모형과 광화학반응 모형, 통계모형, 인공위성 측정값, 물질 간의 비율 등을 이용하여 시공간적으로 다양한 범위의 PM2.5 농도를 예측하는 모형과 방법을 개발하였다(Kim et al., 2017c; Li et al., 2017; Brauer et al., 2016; Beelen et al., 2014; Hogrefe et al., 2009; Paciorek et al., 2009; Ozkaynak et al., 1985).

      이러한 PM2.5 예측 방법 중, 많은 연구에서는 PM2.5 농도와 입자가 큰 미세먼지 농도의 비율을 이용했다. 즉, PM2.5 측정값이 없는 과거시기에 측정된 입자가 큰 미세먼지 농도값에 PM2.5 측정값이 있는 시기 동안 계산된 비율을 곱해서, 과거 시기의 PM2.5을 예측했다. 비율을 이용하는 방법은 적용법이 단순하지만, 쉽게 사용이 가능하고 상대적으로 높은 예측력을 보였다. 미국의 한 연구에서는 전국규모 측정망이 설치된 1999년 이전의 PM2.5 농도를 예측하기 위해, 1999년 이후의 PM10과 총부유입자(total suspended particle: TSP)의 비율과 PM2.5와 PM10의 비율을 이용하였다.이 연구에서는 1999~2000년의 PM2.5/PM10과 1989~1997년의 PM2.5/TSP 비율을 산출하고 두 비율을 곱하여 PM2.5/TSP를 계산하였다. 이렇게 산출된 두 비율과 1999년 이전에 측정된 TSP나 PM10 농도값을 직접 곱하여 과거 PM2.5 농도를 예측하였다(Lall et al., 2004). 또 다른 미국의 연구에서는 PM2.5이 측정된 시기 동안 계산한 PM2.5와 PM10의 비율을 이용한 시공 간 모형을 통해서 PM2.5 측정값이 없는 시기의 비율을 예측한 후, PM10 농도값에 곱하여 PM2.5 농도를 추정하였다(Yanosky et al., 2009). 전 세계 단위의 노출예측 연구에서는 PM2.5 측정값이 없는 지역에서 PM10 측정값과 PM2.5와 PM10의 비율을 이용하여 PM2.5 농도값을 예측하였다(Brauer et al., 2016). 뿐만 아니라 홍콩의 환경보호부(Environmental Protection Department)는 PM2.5 농도를 예측하기 위한 가이드라인에 PM2.5와 PM10의 비율을 사용하는 방법을 직접 제시하고 있다(HKSAR-EPA, 2016).

      우리나라에서도 장기간 노출된 미세먼지의 건강영향에 대한 관심이 증가하면서, 코호트 연구들이 증가하고 있다. 예를 들어, 국민건강보험공단이 전국민 대표성을 가지도록 설계해서 2014년에 배포한 건강보험 표본코호트는 2002~2014년의 추적자료를 포함하고 있다. 이러한 자료들을 이용하여 전국 단위 PM2.5 장기 노출의 건강 영향을 평가하기 위해서는, 전국단위 측정값이 없는 과거 시기인 2015년 이전 전국의 PM2.5 농도를 예측할 수 있는 방법의 개발이 필수적이다. 그러나, 우리나라에서는 이러한 예측 방법 개발을 위한 연구가 수행되지 않았다. 본 연구에서는 PM2.5 장기 노출의 건강 영향을 평가하기 위해, 단순하지만 예측력이 높다고 보고된 PM10과의 비율을 이용하는 방법을 적용하여 과거 PM2.5 농도를 예측하고자 한다. 즉, 2001년부터 2014년까지 PM2.5 측정값이 없는 전국 시군구의 과거 PM2.5 연평균 농도를 예측하고자 한다. 예측의 공간적인 단위는, 건강보험, 사망 및 출산 자료 등 우리나라 정부기관에서 제공하는 대부분 건강자료의 주소지 공개 단위인 시군구로 설정하였다.

    

    

  
    
      2. 연구 방법
      
        2. 1 미세먼지 (PM2.5와 PM10) 자료
        PM2.5 농도 예측을 위해 국립환경과학원으로부터 전국 일반대기오염측정망 측정소에서 측정된 시간별 PM2.5와 PM10 농도 자료를 획득하였다. 일반대기오염 측정망은 지자체 및 중앙정부가 운영하는 도시대기, 도로변대기, 국가배경농도, 교외대기 측정망으로 구성되어 있다. 지자체가 운영하는 도시대기와 도로변 대기 측정망은 각 도시지역의 평균대기질 농도를 파악하여 환경기준 달성여부를 판정하고, 자동차 통행량과 유동인구가 많은 도로변 대기질을 파악하는 것을 목적으로 한다. 중앙정부에서 직접 운영하는 국가 배경농도 측정망은 국가적인 배경농도를 파악하고 외국으로부터의 오염물질 유입·유출 상태, 장거리 이동 현황 등을 파악하는 것을 목적으로 한다. 교외대기 측정망도 중앙정부에서 직접 운영하는데, 광범위한 지역의 배경농도를 파악하는 것이 목적이다. PM2.5와 PM10은 베타선흡수법 (β-Ray Absorption Method)을 이용해서 1시간을 주기로(24시간/일) 측정된다. 베타선흡수법 측정결과는 상온 상태(20°C, 1기압)로 환산된 단위부피 당 질량농도(μg/m3)로 계산된다(MOE, 2017).

        본 연구의 PM2.5 예측은 코호트 연구에의 적용을 궁극적인 목표로 하기 때문에, 일반대기오염측정망 4개 중 인구집단의 노출수준 파악을 위해 측정된 도시대기 측정망의 측정 자료만 사용하였다. 2015년 기준으로 4개의 측정망 중 도시대기측정망의 PM10 측정소는 전체 268개 중 215개로 약 80%이고, PM2.5 측정소는 전체 107개 중 97개로 약 91%를 차지한다. 게다가 연평균 PM2.5/PM10의 값이 산출 가능한 공통 측정소는 도시대기 측정망의 측정소가 87개로 전체 96개의 약 91%이다.

        PM10 측정농도값은 2001~2015년 전국 모든 측정소에서 측정된 자료를 국립환경과학원에 자료요청을 통해 획득했다. 반면, PM2.5 측정값은 전국 수준의 자료가 이용 가능한 2015년 자료를 획득하였다. 2015년 이전 측정 자료에 대해서는 각 지방자치단체 보건환경연구원에 자료요청을 통해, 서울특별시 측정소의 2001~2014년 측정 자료와 부산광역시 24개 측정소의 2011~2014년 자료를 획득하였다. 따라서, 본 연구에서는 PM10은 2001년부터 2015년까지 전국 측정소의 시간별 측정 자료를 이용하였고, PM2.5는 2001년부터 2014년까지는 서울특별시 소재 측정소의 시간별 측정값과 2015년의 전국 시간별 측정값을 이용하였다. 부산광역시 측정 자료는 PM2.5 농도 예측 방법의 검증을 위해서 사용하였다.

        측정소별 PM2.5와 PM10의 시간별 측정값을 이용하여 연간 평균을 계산하였다. 이때 각 측정소별 일평균과 연평균 미세먼지 농도값이 ‘일’과 ‘년’의 대표성을 가지도록 이전 연구에서 사용한 측정소 포함 기준을 적용하였다(Kim and Song, 2017; Yi et al., 2016). 우선 측정소별 하루 24시간의 측정 중에서 25%(6시간) 미만의 결측값을 갖는 날에 대한 일평균 농도를 계산하였다. 이후, 측정소별 연평균 농도는 연중 일평균 값이 75%(274일) 이상 있고, 연중 10개의 월마다 한 개 이상의 일별 측정값이 있고, 연속 45일 이상의 일별 측정에 결측이 없는 포함 기준을 만족하는 측정소에서 일평균 농도의 연간 산술평균으로 산출하였다. 특히, 두 번째 측정소 포함 기준의 적용은 첫 번째 기준을 바탕으로 산출한 일평균 농도의 계절적 불균형에서 발생하는 오차를 최소로 하기 위함이다. 예를 들면, 일평균 농도가 특정한 계절과 월에 결측값이 집중되어 있다면, 이 자료를 바탕으로 산출된 연평균 농도는 ‘년’을 대표하여 모든 계절을 균등하게 포함하고 있다고 보기 어려울 것이다.

      

      
        2. 2 PM2.5 농도 예측 방법
        본 연구에서는 PM10 농도에 PM2.5와 PM10의 비율을 곱하는 기존 연구(HKSAR-EPA, 2016; Lall et al., 2004)를 바탕으로, 측정값이 없는 2015년 이전 2001~2014년의 전국 시군구에서 PM2.5 연평균 농도를 예측하는 방법을 개발하였다 (식 1). PM10 농도(PM10,st)는 선행 연구(Kim and Song, 2017; Song and Kim 2016)에서 개발된 방법으로 예측된 전국 시군구별 2001년부터 2014년까지의 PM10 연평균 농도값이었다. PM2.5와 PM10의 연평균 비율(RatioR,T)은 PM2.5와 PM10의 측정값을 이용하여 산출하였다. 또한, 시간과 공간에 따라 변하는 비율을 보정하기 위해, 보정요소(Adjustment FactorR,2015)를 포함하였다.
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t: year(2001 to 2014)
s: sigungu area (1 to 252)
R: region (1 to 16 metropolitan cities and provinces)
T: year when PM2.5 is available (t or fixed year in 2015 or for 2001~2014 depending on the prediction approach shown in  Table 1)

        예측 방법에 이용된 전국 시군구 단위의 2002~2014년 연평균 PM10 농도는 선행 연구의 PM10 농도 예측모형을 통해 산출된 시군구 대푯값을 차용하였다. 선행 연구에서는 2001~2014년 PM10 측정 자료를 바탕으로 일반크리깅(Universal Kriging) 예측 모형을 이용해서 전국규모 점 예측 모형을 개발하였다(Kim and Song, 2017). 일반크리깅 모형에는 322개 지리변수로부터 부분최소제곱(Partial Least Squares)을 통해 추정한 3개 예측변수와 공간적인 상관관계를 포함하였다. 이 모형을 이용해서 전국 6만여 개 집계구내 최대거주지역 중심점에 PM10 연평균 농도를 예측한 후, 이들 예측값의 시군구별 평균값을 계산하였다(Song and Kim 2016). 2010년 기준으로 40%에 해당하는 시군구에 측정소가 존재하지 않고, 다른 대부분의 시군구도 1~2개에 불과한 측정소를 포함하는 점을 고려할 때, 집계구 중심점은 인구대표성 있는 시군구 대푯값을 제공할 것으로 기대되었다.

        PM2.5와 PM10의 비율은 PM2.5와 PM10의 측정 자료가 동시에 있는 측정소의 PM2.5와 PM10 연평균 농도를 이용하여 측정소별로 계산한 후 16개 시도(7개 특별·광역시와 9개 도) 단위로 연도별 산술 평균하여 산출하고자 하였다. 그러나 이용 가능한 PM2.5 자료의 시공간적인 제한으로, 이 비율은 시간 또는 공간적으로 일정한 비율, 서울에 한정된 연도별 비율, 또는 1년(2015년)에 한정된 시도별 비율로 산출하였다. PM2.5와 PM10의 비율을 시군구가 아닌 16개 시도단위로 산출한 이유는, 2015년 기준 50% 이상의 시군구의 PM2.5 측정 자료가 없어서 시군구 단위로 비율을 산출할 수 없었기 때문이었다.

        본 연구에서는 시공간적으로 제한된 PM2.5 자료를 이용해서 계산한 비율을 보정하고자, 5가지 예측 방법을 탐색하였다. 각 방법은 PM2.5와 PM10의 연평균 비율의 시공간적인 분포에 대한 가정 하에 계산된 PM2.5와 PM10의 비율(Ratio)과 이용된 보정요소(Adjustment factor)에 따라 표 1과 같이 정리할 수 있다.
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            Five approaches using ratios of PM2.5 to PM10 for predicting PM2.5 annual average concentrations for 2001~2014 in South Korea.
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            aN: the number of monitoring sites in 2015; NSeoul,t: the numbers of monitoring sites in Seoul for each year; NR: the numbers of monitoring sites in each region for 2015
          

          
            bA5: the same formula for A5 is derived from A3 (A5-1) and A4 (A5-2). A5-1 consists of the ratio, RatioR,2015, of A3 and a temporal adjustment factor† and A5-2 consists of the ratio, RatioSeoul,t, of A4 and a spatial adjustment factor‡.
          

        

        

        각 5개의 예측 방법에서 사용한 PM2.5와 PM10의 비율은 다음과 같다. 방법 1(A1: spatial average)과 2(A2: temporal average)는 2015년 전국 평균 비율(RatioNational,2015)과 2001~2014년 서울 평균 비율 (RatioSeoul,2001-14)을 이용하였다. 방법 3 (A3: regional average)은 2015년 각 지역 비율(RatioR,2015)을 이용한 반면, 방법 4 (A4: annual average)는 서울의 각 연도별 비율(RatioSeoul,t)을 이용하였다. 방법 5 (A5: regional and annual average)는 방법 3 또는 방법 4에 보정요소를 추가함으로써 PM2.5와 PM10 비율 분포의 시공간적 변이를 보정한 방법이다. 즉, 방법 5-1은 방법 3과 동일한 비율(RatioR,2015)을 사용하고 보정요소로 서울의 2015년 비율 대비 각 연도별 비율을 이용하였다. 방법 5-2는 방법 4와 동일한 비율(RatioSeoul,t)을 이용하되, 보정요소로 2015년 서울의 비율 대비 각 지역 비율을 적용하였다. 본 연구에서 이용한 측정자료의 시공간적 한계로 인하여 방법 5의 식은 두 가지 서로 다른 가정 적용 과정을 통해서 수식상 동일하게 유도할 수 있다. 즉, 방법 5-1은 방법 3의 비율과 서울의 연도별 비율을 시간 보정요소로 이용하여 방법 5의 결과식을 유도할 수 있다. 또한 방법 4의 비율과 2015년 각 지역 비율을 공간 보정요소로 사용한 방법 5-2 역시 방법 5의 결과식을 유도할 수 있다. A1-A4에서는 보정요소를 고려하지 않았다.

        본 연구에서 제안한 5가지 PM2.5 농도 예측 방법은 다음과 같은 가정 하에 고안되었다. A1은 과거 어느 해의 어느 지역이든 2015년 전국 비율의 총 평균한 값을 이용하여 예측하는 방법으로, 연평균 PM2.5와 PM10 비율의 공간적 평균이 연도에 따라 크게 달라지지 않는다는 가정을 적용하였다. A2는 과거 어느 해의 어느 지역이든 2001~2014년 서울 비율의 총 평균한 값을 이용하여 예측하는 방법이고, 비율의 시간적 평균이 공간 즉, 지역에 따라 다르지 않다고 가정하였다. A3은 과거 어떤 해의 한 지역의 PM2.5 농도를 2015년 동일 지역의 비율을 이용하여 예측하는 방법으로 지역의 비율이 연도에 따라 변하지 않는다는 가정이다. A4는 과거 한 해 어느 지역의 농도는 동일시기의 서울에서 계산된 비율을 이용하여 예측하는 방법이고 동일 연도의 비율은 공간 즉, 지역에 상관없이 일정하다는 가정을 적용하였다. 마지막으로, A5는 A3 또는 A4를 기준으로 시공간 보정요소를 이용하여 예측하는 방법으로 결과적으로 비율이 시공간적으로 달라진다고 가정하였다.

        본 연구에서 개발된 PM2.5 농도 예측 방법의 예측력은 2011년부터 2014년까지 부산광역시의 24개 도시대기 측정망의 PM2.5 측정 자료를 이용하여 평가하였다. 5가지 예측 방법을 통해 2011년부터 2014년까지 24개 측정소별로 PM2.5 연평균 농도 예측값(predicted PM2.5) 농도를 산출하고, 이 값을 동일 측정소의 측정값으로부터 계산된 연평균(observed PM2.5) 농도와 비교했다. 두 값의 비교를 위한 검정통계량으로 평균제곱근오차(root mean square error: RMSE)와 평균제곱오차(mean square error: MSE)를 이용한 결정계수(MSE-based r-squared value: R2)를 산출하였다(Kim and Song, 2017; Kim et al., 2016b; Keller et al., 2015).
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        평균제곱근오차(RMSE)는 PM2.5 연평균 농도와 동일한 단위를 갖고 있으므로 PM2.5 연평균 농도의 평균이나 표준편차와 오차의 크기 비교가 가능하다(식 2). 평균제곱오차를 기반으로 한 결정계수(R2)는 회귀선을 기준으로 상관계수의 제곱으로 표현되는 회귀 결정계수와는 다르게 기울기가 1인 1 : 1 대응선을 기준으로 하기 때문에 측정값과 예측값 사이의 일치성을 비교하기에 더 적합하다(식 3). 또한 공간적 예측력을 검증하기 위해서 측정소별 2001~2014년 4년 평균을 이용하여 예측값과 측정값 사이의 공간 평균제곱근오차(spatial RMSE)와 공간 결정계수(spatial R2)를 계산하였다.

      

    

    

  
    
      3. 연구 결과
      
        3. 1 미세먼지 (PM2.5와 PM10) 측정값 및 비율
        본 연구에서 PM2.5와 PM10의 연평균 농도를 계산하는데 이용한 도시대기 측정망의 측정소는 2015년을 기준으로 PM2.5는 일반대기오염측정망의 107개 측정소 중에서 95개, PM10은 일반대기오염측정망의 268개 측정소 중에서 215개 측정소에서 측정값을 제공하였다(그림 1). 2015년 도시대기 측정소 226개 중, 84개 측정소에서 PM2.5와 PM10의 측정값을 동시에 제공하여 PM2.5와 PM10의 비율을 산출하였다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Map 84 sites for PM2.5/PM10 out of the 226 urban background sites of the air quality regulatory monitoring network used in this study for 2015 in South Korea.
          
          

          

        

        전국 도시대기 측정망 측정소의 측정값으로부터 산출한 PM10 연평균 농도의 평균은 2001년에 61.39 μg/m3에서 2015년에 47.86 μg/m3으로 감소하는 경향을 나타냈다(표 2, 그림 2). 이러한 경향은 대부분의 지역에서 차이가 없었으며 서울에서 30% 이상의 가장 큰 감소 추세를 보였다. PM2.5는 서울에서 2001년의 연평균 농도값의 평균이 47.82 μg/m3이었고 2015년에는 23.26 μg/m3으로 PM10의 감소 추세와 비슷한 경향을 보였다. 그러나, 2005년에는 거의 변화가 없거나 약간 감소하는 경향을 보이는 PM10과는 다르게, PM2.5는 2005년 전후 년도와 비교하여 크게 높은 연평균 농도값을 보이고 있었다(그림 2). 2015년부터 PM2.5의 측정이 전국 단위로 확대되었으나 충청북도, 충청남도, 전라북도, 경상북도에는 여전히 측정소가 없었고, 대전과 제주도에는 1개의 측정소만 있었다. 2015년 PM2.5 연평균 농도의 평균은 대전에서 28.99 μg/m3로 가장 높게 나타났고 서울에서 23.26 μg/m3으로 가장 낮게 나타났다.

        
          Table 2. 
				
          

          
            Descriptive statistics of the annual average concentrations of PM2.5 and PM10 for 2001~2015 in 16 metropolitan cities and provinces of South Korea.
          
          

        

        
          
            
              	Area
              	PM10 (μg/m3)
              	PM2.5 (μg/m3)
            

            
              	2001
              	2010
              	2015
              	2001
              	2010
              	2015
            

            
              	N
              	Mean (SD)
              	N
              	Mean (SD)
              	N
              	Mean (SD)
              	N
              	Mean (SD)
              	N
              	Mean (SD)
              	N
              	Mean (SD)
            

          
          
            	7 mertropolitan cities
            	Seoul
            	16
            	71.6 (11.0)
            	24
            	49.1 (3.3)
            	25
            	45.5 (2.2)
            	2
            	47.8 (5.78)
            	24
            	25.0 (1.8)
            	25
            	23.3 (1.7)
          

          
            	Busan
            	9
            	59.6 (8.9)
            	17
            	48.8 (9.4)
            	14
            	46.01 (5.6)
            	-
            	-
            	-
            	-
            	19
            	25.6 (3.4)
          

          
            	Daegu
            	5
            	66.7 (8.9)
            	11
            	51.1 (8.8)
            	11
            	46.3 (7.0)
            	-
            	-
            	-
            	-
            	7
            	25.8 (3.45)
          

          
            	Incheon
            	9
            	52.3 (5.5)
            	15
            	55.3 (5.9)
            	15
            	52.5 (7.6)
            	-
            	-
            	-
            	-
            	3
            	26.0 (3.3)
          

          
            	Gwang-ju
            	3
            	56.2 (13.7)
            	7
            	45.34 (6.2)
            	6
            	42.5 (6.8)
            	-
            	-
            	-
            	-
            	6
            	26.3 (4.8)
          

          
            	Deajeon
            	3
            	48.0 (8.2)
            	7
            	43.6 (2.4)
            	8
            	46.1 (3.8)
            	-
            	-
            	-
            	-
            	1
            	29.0 (-)
          

          
            	Ulsan
            	6
            	54.0 (13.1)
            	13
            	47.6 (5.1)
            	7
            	45.2 (4.2)
            	-
            	-
            	-
            	-
            	5
            	24.8 (3.2)
          

          
            	9 provinces
            	Gyeong-gi
            	26
            	72.5 (15.2)
            	64
            	58.0 (7.6)
            	46
            	53.0 (5.0)
            	-
            	-
            	-
            	-
            	9
            	25.6 (3.9)
          

          
            	Gang-won
            	2
            	47.8 (1.0)
            	7
            	50.9 (7.9)
            	7
            	50.1 (8.5)
            	-
            	-
            	-
            	-
            	4
            	26.5 (6.0)
          

          
            	North Chung-cheong
            	3
            	62.5 (11.9)
            	7
            	61.2 (7.6)
            	9
            	51.2 (6.9)
            	-
            	-
            	-
            	-
            	0
            	-
          

          
            	South Chung-cheong
            	3
            	53.2 (6.1)
            	7
            	45.8 (6.6)
            	7
            	45.8 (5.1)
            	-
            	-
            	-
            	-
            	0
            	-
          

          
            	North Jeonla
            	5
            	64.4 (19.6)
            	10
            	53.0 (3.6)
            	12
            	50.7 (4.67)
            	-
            	-
            	-
            	-
            	0
            	-
          

          
            	South Jeonla
            	5
            	45.8 (11.1)
            	14
            	41.8 (7.0)
            	16
            	38.3 (6.3)
            	-
            	-
            	-
            	-
            	6
            	25.1 (4.0)
          

          
            	North Gyeong-sang
            	9
            	50.8 (9.4)
            	10
            	47.0 (8.2)
            	11
            	46.5 (7.2)
            	-
            	-
            	-
            	-
            	0
            	-
          

          
            	South Gyeong-sang
            	6
            	51.7 (14.3)
            	13
            	45.1 (5.5)
            	19
            	46.2 (5.3)
            	-
            	-
            	-
            	-
            	11
            	25.5 (3.4)
          

          
            	Jeju
            	1
            	46.7 (-)
            	3
            	48.3 (3.6)
            	2
            	45.9 (0.7)
            	-
            	-
            	-
            	-
            	1
            	23.4 (-)
          

          
            	All
            	All
            	111
            	61.4 (15.0)
            	229
            	51.4 (8.6)
            	215
            	47.9 (6.8)
            	2
            	47.8 (5.78)
            	24
            	25.0 (1.8)
            	97
            	25.0 (3.4)
          

        

        

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Box plots of the annual average concentrations of (a) PM10 in South Korea, (b) PM10 in Seoul, and (c) PM2.5 in Seoul for 2001~2015 (N: the numbers of sites; Boxplot: upper and lower whiskers=1.5 * interquartile range (IQR) from 75% quantile and -1.5 * IQR from 25% quantile; upper and lower limits of boxes=75% and 25% quantile; solid line in the middle of box=median/ 50% quantile).
          
          

          

        

        PM2.5와 PM10의 서울지역 연평균 비율은 2001~2014년 전 기간 평균이 0.53이었다(그림 3). 다른 해에 비해 이상적으로 PM2.5 농도가 높았던 2005년을 제외하면, 2001년에 0.58로 가장 높았고 2008년에 0.47로 가장 낮았으나, 연도별 평균의 차이는 크지 않았다. 반면, 2015년 전국 단위의 PM2.5와 PM10의 비율의 시도별 평균은 측정소가 없었던 4개 도를 제외한 12개의 시도 중 대전에서 0.67로 가장 높았고 경기도에서 0.47로 가장 낮았다. 시도별 평균은 서울에서의 연도별 평균에 비해 상대적으로 큰 차이를 보였다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Ratios of PM2.5 to PM10 at air quality regulatory monitoring sites (a) across 14 years for 2001~2014 in Seoul and (b) across 16 metropolitan cities and provinces for 2015 in South Korea (N: the numbers of sites; Boxplot: upper and lower whiskers=1.5 * interquartile range (IQR) from 75% quantile and -1.5 * IQR from 25% quantile; upper and lower limits of boxes=75% and 25% quantile; solid line in the middle of box=median/50% quantile).
          
          

          

        

      

      
        3. 2 PM2.5 농도 예측
        본 연구에서 개발된 PM2.5 농도 예측 방법을 부산광역시의 PM2.5 측정 자료를 이용하여 검증한 결과, 평균제곱근오차는 8.91~21.73 μg/m3, 결정계수는 0.49~0.79였다(표 3). 공간 평균제곱근오차(spatial RMSE)는 5.82~19.66 μg/m3, 공간 결정계수(spatial R2)는 0.45~0.84였다.

        
          Table 3. 
				
          

          
            Validation statistics of the predicted PM2.5 annual average concentrations from five prediction approaches using ratios of PM2.5 to PM10 across 24 sites in Busan for 2011~2014.
          
          

        

        
          
            
              	Approach
              	RMSEa
              	R2b
              	Spatial RMSE
              	Spatial R2
            

          
          
            	A1 (spatial average)
            	18.41
            	0.57
            	16.31
            	0.55
          

          
            	A2 (temporal average)
            	21.73
            	0.49
            	19.66
            	0.45
          

          
            	A3 (regional average)
            	19.56
            	0.54
            	17.29
            	0.52
          

          
            	A4 (annual average)
            	14.66
            	0.66
            	12.50
            	0.65
          

          
            	A5 (regional and annual average)
            	8.91
            	0.79
            	5.82
            	0.84
          

        

        
          
            aRMSE: root mean square error; bR2: MSE (mean square error)-based r-squared value
          

        

        

        5개의 PM2.5 농도 예측 방법에서는 전반적으로 과소추정하는 것으로 나타났다 (그림 4). 그러나, 비율의 분포가 시공간적으로 일정하지 않다고 가정하여 공간 보정 변수를 추가한 A5가 1 : 1 대응선에 가장 가깝게 다가가며, 가장 낮은 평균제곱근오차(8.91 μg/m3)와 가장 높은 결정계수 (0.79)를 보였다. 이러한 높은 예측력은 연도마다의 변이를 제거한, 공간 평균 제곱근오차와 공간결정계수에서도 일관적이었다(5.82 μg/m3; 0.84). 반면, 비율의 시간적 평균값이 공간에 따라 일정하다고 가정한 방법(A2)은 가장 높은 평균제곱근오차 및 공간 평균제곱근오차(21.73 μg/m3; 19.66 μg/m3)와 가장 낮은 결정계수 및 공간결정계수(0.49; 0.45)를 보였다. 그러나, 시간적인 분포가 공간에 따라 일정하다고 가정한 A4는 공간적인 분포나 공간평균이 시간에 따라 일정하다고 가정한 A1과 A3 보다 예측력이 높았다.

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Scatter plots of observations and predictions of the annual average PM2.5 concentrations from five prediction approaches using ratios of PM2.5 to PM10 across 24 sites in Busan for 2011~2014.
          
          

          

        

        A5를 이용해서 예측한 2001년부터 2014년 전국 시군구 단위의 PM2.5 연평균 농도 예측값의 평균은 2001년에 29.66 μg/m3에서 2014년에 24.99 μg/m3으로 감소하는 경향을 나타냈다(그림 5). 서울과 경기도 및 광역시에서 PM2.5 연평균 농도 예측값이 높게 나타났고, 2005년을 제외하고 대부분의 지역에서 매년 감소하는 경향을 예측값 지도에서 확인할 수 있었다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Maps of the annual average concentrations of PM2.5 predicted from the prediction approach using spatiotemporally-adjusted ratios of PM2.5 to PM10 in (a) 2001, (b) 2007, and (c) 2014 in South Korea.
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      4. 고 찰
      본 연구는 전국규모 PM2.5 자료가 이용가능해진 2015년 이전 기간인 2001년부터 2014년까지의 전국시군구 단위 PM2.5 연평균 농도를 예측하기 위해, 2001년부터 2014년 서울과 2015년 전국의 PM2.5와 PM10의 대기오염측정망 측정 자료를 바탕으로 계산한 PM2.5와 PM10의 비율을 이용하였다. 이때 비율의 시공간적인 변화를 고려하고자, 시간과 공간에 따라 일관된 비율부터 보정을 통해 변화를 반영한 비율까지 5가지 다른 예측 방법을 비교하였다. 예측력의 비교 결과, PM2.5와 PM10의 비율의 시공간적인 분포의 차이를 가정한 방법에서 예측력이 가장 높은 것을 확인할 수 있었다.

      
        4. 1 예측 방법의 기존 연구와 예측력 비교
        본 연구에서 시공간적으로 보정된 비율을 이용한 PM2.5 예측 방법의 결정계수는 79%로 PM2.5 예측 모형에 대한 기존 연구 결과와 비슷하거나 더 높은 예측력을 보여주었다. 미국 전역의 100개가 넘는 대도시통계지역(metropolitan statistical area, MSA)에서 측정값을 통해서 산출한 PM2.5와 PM10의 비율을 PM2.5 예측에 이용한 Lall et al. (2004)의 연구에서는 결정계수가 0.43으로 낮았다. 이러한 결과는 PM2.5와 PM10의 비율을 직접 산출한 기간(1987~2000)보다 이전(1979~1983)의 PM2.5 측정값을 이용하여 비율예측 방법을 검증했기 때문일 수 있다. 미국 동부 및 중서부에서 PM2.5 예측 모형을 개발한 연구는 본 연구와 유사한 방법으로 PM10 예측농도에 비율을 곱한 PM2.5 예측 모형을 이용하였고 교차검증(cross-validated)의 결정계수가 0.69로 높았다(Yanosky et al., 2009). 한편, 본 연구 결과는 비율을 사용하지 않고 시공간 통계 모형을 이용한 연구와도 유사한 정도의 예측력을 보였다. Kim et al. (2017c)의 연구에서는 미국전역에서 지리 변수를 이용하여 개발된 시공간 통계모형을 이용해서 0.84~0.91의 높은 예측력을 보였다. 이와 비슷하게 미국 캘리포니아에서 PM10 측정값과 다양한 시공간 변수를 이용하여 시공간 통계 모형을 개발한 연구에서도 모형의 결정계수가 0.81로 높게 나타났다(Li et al., 2017). 일반적으로 비율을 직접적으로 이용한 연구보다 다양한 변수를 포함하는 통계모형을 이용한 연구에서 예측력이 높았으나, 비율을 이용한 본 연구에서는 비율을 이용하지 않은 연구 방법과 유사한 예측력을 보였다. 이러한 결과는 본 연구에서 비율의 시공간 보정을 추가해, 비율을 이용하는 단순한 예측법을 최대한 효과적으로 적용하고 있음을 의미한다.

        본 연구에서는 기존연구에서 흔히 사용한 교차검증에 비해 보수적인 외부타당성 검증을 이용해서 높은 설명력을 보였다. 모형구축에 이용한 자료를 모형검증에 이용하는 교차검증은, 자료가 부족한 상태에서 예측력을 검증하는 장점이 있다. 반면 모형구축에 이용하지 않은 자료를 이용하는 외부타당성 검증에 비해 예측력을 과대 추정할 위험이 있다(Wang et al., 2012). 본 연구 결과에서는 모형구축에 사용하지 않은 부산광역시에서의 2011년부터 2014년까지의 PM2.5 측정값을 검증에 이용함으로써 이러한 과대추정의 위험을 방지하고자 하였다. 그러나 4년간 9개 측정소의 자료로 본 연구에서의 예측기간(2001~2014년)인 14년보다 짧고 최근 자료이기 때문에 높은 예측력에 영향을 미쳤을 수도 있다. 반면, 5가지 농도 예측 방법의 차이에서 보이는 일관된 결과는 과대추정의 낮은 가능성을 시사한다.

      

      
        4. 2 PM2.5의 시간에 따른 공간적 분포 의의
        PM2.5가 건강에 미치는 악영향에 대한 역학적인 연구 결과가 많이 축적되어 온 가운데, PM2.5의 대규모 공간적인 측정이 상대적으로 늦게 시작된 점은 코호트 연구의 주요한 제한점 중 하나로 지적되었다. 그동안의 많은 역학연구에서는 측정된 시기 동안 PM2.5의 공간적인 분포가 측정되지 않은 과거 시기의 분포와 동일하다는 가정 하에, 코호트 수집 시기 후의 PM2.5를 적용해 왔다(Beelen et al., 2014; Weichenthal et al., 2014). 그러나 이러한 연구의 결과는 측정오차가 건강영향 분석에 미치는 영향을 배제하기 어렵다. 특히, 우리나라와 같이 단기간 동안 극대화된 경제개발로 인해 광범위한 도시환경 변화를 경험한 지역에서는 측정오차의 영향이 클 수 있다. 본 연구 결과에서 보인 2001~2014년 서울지역의 PM2.5와 PM10 비율의 변화에 비해 지역적인 비율의 큰 차이와 지역적인 분포를 무시한 예측 방법의 낮은 설명력 또한 공간적인 변화의 고려해야 할 필요성을 나타낸다.

      

      
        4. 3 본 연구의 제한점과 향후 연구를 위한 제안점
        본 연구는 몇 가지 제한점을 갖고 있고 이는 앞으로의 연구에서 발전시키고 보완해야 할 필요성이 있다. 가장 큰 제한점은 시공간적으로 대표성을 갖기에 제한점이 큰 PM2.5 측정 자료를 이용한 것이다. PM2.5의 2015년 전국 단위 97개 측정소 측정값은 여전히 전국 250여 개 시군구를 대표하는 공간 범위를 갖기에는 측정소 수가 매우 부족하고 분포가 고르지 않았다. 이러한 자료의 한계는 A1과 비교하여 A3에서 공간에 대한 비율 분포의 차이를 포함하였음에도 불구하고 약간이지만 예측력이 감소하는 결과에서 확인할 수 있다. 그러나 본 연구에서 시공간에 대해 확대된 보정이 예측력을 증가시키는 결과에서 보이듯이, 이와 같은 제한점은 향후 연구에서 추가된 측정소의 최근 자료를 추가함으로써 향상될 수 있을 것으로 기대된다. 또한, 요즘 널리 사용되는 인공위성을 이용한 원격 탐사 자료와 같은 외부 자료를 이용하여 PM2.5 측정 자료의 한계를 보완할 수 있을 것이다.

        본 연구에서는 지역적인 PM2.5와 PM10의 비율 차이를 보정하고자 시도했으나, 제한된 PM2.5 자료로 지역적인 차이를 반영하기에 제한적이었을 수 있다. PM2.5와 PM10은 지역의 배출원과 지리적, 기후적 요소에 따라서 시공간적으로 다른 분포를 보이고, 따라서 비율 또한 시공간적으로 크게 다를 수 있다(Eeftens et al., 2012; Querol et al., 2004). 시공간적 보정을 적용한 A5에서 다른 방법들과 비교하여 예측력이 크게 증가한 결과는 본 연구에서 이용한 시공간적 보정요소가 효율적으로 적용되었음을 보이고 있다. 그러나 2015년 전국단위의 부족한 비율과 2001~2014년 서울에서의 비율만 이용한 본 연구의 농도 예측 방법은 특히 공간에 대한 PM2.5 분포를 예측하기에는 큰 제한점을 갖고 있다. 이러한 제한점은 본 연구에서 개발된 PM2.5와 PM10의 비율을 이용한 농도 예측 방법에 배출원에 따른 다양한 비율 또는 각 물질의 시공간적 추세를 좀 더 반영할 수 있는 지리적, 기후적 변수를 추가하여 모형의 예측력을 증가시키며 극복할 수 있을 것이다.

      

    

    

  
    
      5. 결 론
      본 연구의 결과는 우리나라의 전국 단위 PM2.5 장기 노출의 건강 영향을 평가를 위해 PM2.5와 PM10의 비율을 이용하는 농도 예측 방법의 높은 활용 가능성을 제안한다. 우리나라에서 PM2.5 장기 노출의 건강영향에 대한 연구는, 최근 표본코호트를 포함해서 전국적으로 사용 가능한 코호트가 확대됨에 따라 연구기회가 확대되어 왔다. 그러나, 전국규모 PM2.5의 2015년 이전 자료 부재로 이러한 연구 기회는 2015년 이전 PM2.5 자료 이용이 가능한 서울지역 연구에 제한되어 왔다(Kim et al., 2017a; Kim et al., 2016a). 본 연구에서는 비교적 간단하면서도 설명력이 높은 농도 예측 방법을 제시함으로써, 향후 PM2.5와 관련된 오염분포, 건강영향 및 질병부담 등에 대한 후속 연구에서 손쉽게 적용될 수 있을 것으로 기대된다.
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