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            초록
          
        

        
          We estimated the shutdown impact of the old coal-fired power plants on PM2.5 concentration over Chungnam and South Korea for the period of March~September 2017. The impact was estimated by the brute force approach in which the entire emissions of the target old coal-fired power plants were zero out. Three-dimensional chemistry transport model, Community Multiscale Air Quality (CMAQ), was used for the base and sensitivity simulations. The shutdown of the power plants has decreased PM2.5 levels in South Korea and Chungnam by 0.1 μg/m3 and 0.23 μg/m3, respectively during the period. Note that the NOx and SO2 emissions from the old coal-fired power plants take only ~2% of the total domestic emissions, and thus PM2.5 concentration can be reduced even further when more stringent NOx and SO2 controls become enforced. Relative impacts of sulfate and nitrate show apparent monthly variations, possibly due to changes in meteorological factors affecting the secondary aerosol formation. For example, the impact of nitrate remained high during cold months while that of sulfate increased in summer (July~August). From this result, even if the fuel of a power plant has changed from coal to eco-friendly fuel such as LNG, it is difficult to expect the nitrate decrease without NOx emission reduction. On the other hand, the impact of the old coal-fired power plants has increased by up to 8 times when ammonia emissions from the Selective Catalytic Reduction/Selective Non-Catalytic Reduction (SCR/SNCR) in the facilities are considered. Therefore, it is essential to provide accurate precursor emissions including ammonia slipped from the emission control device to evaluate their overall impacts on the air quality.
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      1. 서 론
      PM2.5 (particles with an aerodynamic diameter of 2.5 μm or less)는 발암성을 가지며, 심혈관계 및 호흡기 질환을 비롯하여 건강에 악영향을 끼치는 것으로 알려져 있다 (Leem et al., 2015; Pascal et al., 2013). 남한은 PM2.5에 의한 대기오염이 심각한 것으로 알려져 있으며 (Watts et al., 2017), 정부에서는 이에 대한 대응 방안의 일환으로 2017년 6월 한 달간 일시적으로 노후 석탄발전 8기 (이하 ‘노후 석탄발전’)의 가동을 중단하였다. 환경부에서는 노후 석탄발전 가동 중단에 따른 효과를 살펴보기 위하여 충남에서의 실측자료를 검토하였다. 그 결과 PM10 관측 농도가 전년에 비해 15.4% (4 μg/m3) 감소한 것으로 발표하였다 (KMOE, 2017). 이러한 전년도 대비 농도 감소는 노후 석탄발전의 가동 중단에 의한 배출 저감과 기상 및 주변 여건 변화 등 여러 요소가 복합적으로 작용된 것으로 보인다.

      대기오염물질 농도에 대한 특정 오염원의 영향 분석에 3차원 대기질 모사를 이용한 기법들이 많이 이용되어 왔다 (Kim et al., 2017; Lin et al., 2016; Wang et al., 2015; Yoo et al., 2011). 환경부에서는 노후 석탄발전의 가동 중단 효과만을 분리하여 분석하기 위하여 대기질 모사를 수행하였으며, 그 결과에서 노후 석탄발전 가동 중단에 의해 6월 한 달간 PM10 농도가 1.1% 저감된 것으로 추정하였다 (KMOE, 2017). 다만 해당 분석에서는 실제 가동 중단 기간이 아닌, 발표 시점에서의 가용한 입력자료를 이용하여 2013년, 2014년, 그리고 2016년 6월을 대상으로 분석하였다.

      한편, 국립환경과학원에서 제공하는 확정자료 (https://www.airkorea.or.kr)를 통해 살펴보면 2017년 365일 중 2018년 3월에 강화된 일평균 PM2.5 대기환경기준을 기준 (50 μg/m3 → 35 μg/m3)을 초과하는 날이 남한 전체에 대해 11일에서 64일로 증가하며, 수도권에서는 27일에서 78일로 약 3배 증가한다. 또한 이러한 대기환경기준의 강화로 인한 고농도 PM2.5 사례일 증가는 봄철과 겨울철에 한정되지 않고, 연중 모든 계절에서 나타난다 (Yeo et al., 2019). 따라서 향후 국내 PM2.5 농도 관리는 모든 계절을 대상으로 확대될 가능성이 높다. 더욱이 남한의 PM2.5 농도는 계절에 따라 주 성분이 다르다 (Lee and Kang, 2001). 이러한 점을 고려하면, 노후 석탄발전 가동 중단에 따른 SO2와 NOx 배출량 감소 효과도 계절별로 달라질 수 있으나, 이에 대한 분석은 부족한 실정이다.

      본 연구에서는 노후 석탄발전 (영동화력 2기, 보령화력 2기, 삼천포화력 2기, 서천화력 2기)의 가동 중단에 따른 PM2.5 농도 개선 효과를 계절별로 살펴보기 위하여 2017년 3~9월 (7개월)을 대상으로 대기질 모사를 수행하였다. 가동 중단에 따른 영향 분석은 PM2.5 중량 농도의 저감 효과 외에 성분별 변화 정도를 지역과 월별로 비교하였다. 이를 통해 PM2.5 농도 개선을 위한 국내 황 함유 연료 규제의 효과와 적용성을 계절별로 검토하였다.

    

    

  
    
      2. 연구 방법 
      
        2. 1 대기질 모사
        본 연구에서는 대기질 모사를 위하여 3차원 광화학 모델인 Community Multiscale Air Quality (CMAQ; Byun and Schere, 2006) v4.7.1를 이용하였다. 기상 입력자료 마련은 Weather Research and Forecasting (WRF; Skamarock and Klemp, 2008) v3.9.1 모델을 이용하였으며, 기상초기장 자료는 NCEP-FNL (National Centers for Environmental Prediction-Final) 1°×1° 자료를 이용하였다. WRF 기상 결과는 Meteorology-Chemistry Interface Processor (MCIP) v3.6을 통해 대기질 모델에서 이용할 수 있는 형태로 변환하였다. 인위적 배출량은 Sparse Matrix Operator Kernel Emission (SMOKE; Benjey et al., 2001) v3.1 모델을 이용하여 처리하였다. 배출목록은 중국을 포함하는 동북아 지역에 대해서는 Comprehensive Regional Emissions inventory for Atmospheric Environment (CREATE; http://aisl.konkuk.ac.kr/ais/emission/create.do) 2015, 국내에 대해서는 국립환경과학원에서 제공하는 Clean Air Policy Support System (CAPSS; Lee et al., 2011) 2013을 이용하였다. 자연 배출량은 The Model of Emissions of Gases and Aerosols from Nature (MEGAN v2.1; Guenther, 2006)을 통해 준비하였다. WRF와 CMAQ의 자세한 물리화학 옵션은 표 1에 정리하였다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            WRF and CMAQ model configurations used in this study.
          
          

        

        
          
            
              	WRF
              	Option
              	CMAQ
              	Option
            

          
          
            	Global MET inputs
            	FNL
            	Chemical mechanism
            	SAPRC99
          

          
            	Micro physics
            	WSM5
            	Aerosol module
            	AERO 05
          

          
            	Short wave radiation
            	Dudhia
            	Advection scheme
            	YAMO scheme
          

          
            	Land-Surface model
            	NOAH
            	Horizontal diffusion
            	Eddy scheme
          

          
            	PBL scheme
            	YSU
            	Cloud scheme
            	ACM
          

          
            	
            	
            	Boundary condition
            	27-km-profile
          

          
            	
            	
            	
            	9-km and 3-km nest down from mother domain
          

        

        

        모사영역은 그림 1과 같이 동북아 지역을 포함하는 27 km 수평격자 해상도 (174×128), 남한을 포함하는 9 km 격자 해상도 (67×82), 그리고 남한을 포함하는 3 km 수평격자 해상도 (162×207)로 설정하여 전국에 대한 고해상도 모사를 수행하였다. 분석 기간은 노후 석탄발전 가동 중단 기간인 2017년 6월을 포함하며, spin-up 기간으로 10일을 추가하여 2017년 2월 20일~9월 30일로 설정하였다. 노후 석탄발전의 영향은 남한 3 km 모사영역에서 2017년 3~9월 기간에 대해 분석하였다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            CMAQ modeling domains at 27-, 9-, and 3-km horizontal grid resolutions. The gray circles and orange diamonds represent air quality measurement sites and super sites, respectively. Black triangles indicate locations of four old coal-fired power plants.
          
          

          

        

      

      
        2. 2 노후 석탄발전 영향 분석 방법
        노후 석탄발전의 대기질 영향은 Brute Force Method (BFM)을 이용하여 추정하였다. BFM은 배출량 변화에 따른 농도 변화를 살펴보는 민감도 방법으로 (Bartnicki, 1999), 대상이 되는 오염원의 배출량에 변화를 주고 대기질 모사를 수행한다. 본 연구에서는 이를 통해 배출량 변화 전후 대기오염물질 농도의 변화를 추정하고, 이를 노후 석탄발전의 영향으로 가정하였다. 노후 석탄발전의 영향 평가를 위한 대상 배출원 확인 및 모사는 다음과 같이 단계적으로 접근하였다. 이때, 이용된 자료는 굴뚝원격감시체계 (CleanSYS; Kim, 2006)에서 측정된 배출량과 본 연구에서 배출목록으로 이용된 CAPSS 2013이다. 1) 대기질 모사에서 배출량 변화를 반영할 수 있도록 CAPSS 점오염원을 대상으로, 지역 분류와 오염원 분류코드 (에너지산업연소 및 생산공정)를 이용하여 대상 노후 석탄발전소의 모든 점오염원을 특정하였다. 2) 그중, 각 사업장별 가동 중단 대상 굴뚝과 동일한 점오염원을 찾기 위해 CleanSYS에서 제공되는 각 호기의 물리적 조건 (굴뚝 높이, 내경, 배출 속도, 배출 온도 등)과 비교하여 각 사업장별로 점오염원을 2개씩 특정하였다. 3) 노후 석탄발전 가동 중단에 따른 각 호기의 배출량 감소량을 8개 점오염원에 반영하여 배출량을 준비하였다. 4) 기본 배출량과 3)에서 준비된 삭감 배출량을 이용하여 각각 대기질 모사를 수행하고, 두 모사 결과를 비교하였다. 감소가 예정되는 배출량에 대한 추정은 2. 3절에서 자세히 설명하였다.

      

      
        2. 3 노후 석탄발전의 배출량 추정
        노후 석탄발전 8기의 가동 중단에 따른 배출량 삭감량은 CleanSYS 자료를 이용하여 다음과 같이 추정하였다. 국립환경과학원으로부터 제공받은 실시간 CleanSYS 자료는 2014~2017년에 대한 매해 3~6월 동안의 노후 석탄발전의 배출량이 30분 간격으로 이용 가능하나, 대상 물질은 TSP, NOx, SO2로 세 가지 물질만을 포함한다. 따라서 대기질 모사를 위해서 본 연구에서는 해당 자료를 재구성하여 이용하였으며, PM10, PM2.5, NH3 등 관측되지 않은 물질에 대한 배출량 추정 방법을 설명하였다. 대상기간 동안 노후 석탄발전 8기의 가동 중지 또는 가동률은 달라질 수 있으며, 이에 따른 대기질 개선 효과 역시 시기별로 차이를 보일 수 있다. 이런 점을 고려하여 본 연구에서는 2014~2017년까지 4년간 각 월별 최대 배출량을 실제 최대 배출량으로 가정하여 가동 중단에 따른 대기질 개선 효과를 추정하였다. PM10과 PM2.5 배출량은 배출구에서 관측된 TSP 배출량으로부터 추정하였다. 국립환경과학원 (NIER, 2013) 제공 자료에서 유연탄을 연료로 이용하는 에너지산업연소 관련 1, 2, 3종 보일러의 배출량 중에서 PM10/TSP와 PM2.5/TSP의 배출비는 0.58와 0.20이며, 본 연구에서는 이를 적용하여 PM10과 PM2.5의 배출량을 추정하였다. VOC와 CO는 연료의 사용과 관련이 있는 물질이므로 앞서 2. 2절을 통해 추정한 CAPSS 2013의 점오염원 8개의 VOC 및 CO 배출량을 이용하되, 그중 개별 점오염원의 SO2 배출량 대비 본 연구에서 추정한 SO2 배출의 비율 (‘SO2 삭감률’)을 적용하여 삭감하였다.

        석탄발전에서 배출되는 NH3는 대부분 NOx 배출 방지설비인 Selective Catalytic Reduction/Selective Non-Catalytic Reduction (SCR/SNCR)에서의 NH3 slip (암모니아 누출)에 의해 발생한다. 해당 배출량은 현재 국가 배출목록 상에서 ‘에너지산업연소-공공발전’으로 구분되지 않고, ‘생산공정-암모니아 소비’로 분류된다. 따라서 본 연구에서는 NH3 누출 배출량을 함께 고려하기 위하여 생산공정으로 구분된 배출량 중, 대상 발전시설 위치와 동일한 위경도 점오염원의 NH3 배출량을 선별하여 이용하였다. 다만, 이와 같은 위치 정보 이용보다는 향후 배출량 산정 시에는 동일 설비에 대한 배출 여부를 확인할 수 있는 오염원 및 공정 분류 코드가 함께 고려되어야 할 것이다. 이러한 불확도를 추가적으로 검토하기 위하여 NH3 배출량 고려 여부에 따른 대기 중 영향을 3. 4절에서 추가적으로 논의하였다. 위와 같이 추정된 NH3 배출량에서 NOx 삭감비를 적용하여 삭감 배출량을 결정하였다. 최종적으로 추정된 노후 석탄발전 8기의 NOx, SO2, NH3 배출량은 각각 19,598 Tons Per Year (TPY), 8,471 TPY, 1,696 TYP이며, 사업장별 모든 물질에 대한 배출량은 표 2에 정리하였다.

        
          Table 2. 
				
          

          
            The estimated emissions of the old coal-fired power plants in this study. 
            (unit: Tons Per Year)

          
          

        

        
          
            
              	
              	PM10
              	PM2.5
              	SO2
              	NOx
              	VOC
              	NH3
              	CO
            

          
          
            	Yeongdong (2 stacks)
            	36
            	13
            	514
            	3,028
            	16
            	0
            	140
          

          
            	Boryeong (2 stacks)
            	119
            	42
            	3,131
            	7,909
            	94
            	679
            	784
          

          
            	Samcheonpo (2 stacks)
            	76
            	26
            	3,328
            	5,429
            	115
            	732
            	963
          

          
            	Seocheon (2 stacks)
            	35
            	12
            	1,499
            	3,231
            	200
            	285
            	398
          

          
            	Total (8 stacks)
            	267
            	93
            	8,471
            	19,598
            	425
            	1,696
            	2,285
          

        

        

        CAPSS 2013 배출목록에서 국내 NOx 총 배출량은 약 1131 KTPY (KTons Per Year)이며, 이 가운데 국내 전체 석탄발전과 관련된 (에너지 산업연소-공공부문-유무연탄) 배출량은 90 KTPY으로 8.0%에 해당한다. 남한의 총 SO2 배출량은 약 407 KTPY이며, 이 중 총 석탄발전의 배출량은 59 KTYP (14.5%)이다. 한편, 국내 전체 NH3 배출량은 약 298 KTPY이며, 이 중 에너지산업연소 부문으로 구분된 석탄발전과 관련된 배출량은 0.1% 수준이다. 그러나, 앞서 언급한 바와 같이 생산공정의 암모니아 소비로 구분된 석탄발전과 관련된 배출량은 전체 NH3 배출량의 약 3%에 해당한다. 본 연구에서 추정한 노후 석탄발전의 배출량은 국내 전체 NOx, SO2, NH3 배출량과 비교하여 각각 1.7%, 2.1%, 0.6% 수준이며, 국내 총 석탄발전 배출량 대비해서는 21.8%, 14.3%, 18.5%에 해당한다.

      

    

    

  
    
      3. 결 과
      
        3. 1 기상 및 대기질 모사수행평가
        기상 모사수행평가를 위하여 분석 기간 동안 국내 76곳 기상 측정소에 대한 관측값과 모사 결과를 비교하였다 (그림 2). 기간평균 2 m 기온은 약 0.1℃ 과소평가되었으며, R 값은 0.99로 분석되었다. 1시간 풍속은 기간 평균 2.0 m/s이며, 모델 결과는 약 0.8 m/s 높게 모사하였다. 이와 같은 10 m 풍속의 과대모사는 대기 중 자체 배출 대기오염물질의 희석에 영향을 주어 농도 및 영향을 과소평가할 수 있다. 한편, 상대습도는 1%가량 낮게 모사하였으며, 대상 기간 중 7~9월의 상대습도는 60% 이상으로 전체적으로 높다. 그러나 동일 기간에 대해 관측된 강수는 모사가 재현하지 못하는 사례가 많아, 습한 조건은 동일하나 강수 재현은 과소평가하였다. 이는 강우에 의한 rain out과 wash out 등에 의한 오염물질의 제거가 적게 모사되어 관측에 비해 대기질 농도가 높게 분석되는 요인이 될 수 있다 (Blanco-Becerra et al., 2015; Queen and Zhang, 2008).

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Time series and scatter of observed and simulated hourly meteorological values in South Korea during the simulation period, from March to September 2017.
          
          

          

        

        대기질 모사 결과는 국내 집중측정소 6곳에 대해 평균하여 비교하였다. 그림 3에 보인 PM2.5 농도는 3월에 60 μg/m3에 가까운 농도를 보인 후에 점차 감소하며, 강수 영향으로 8월에는 20 μg/m3 부근의 일평균 농도를 모사하였다. 일평균 PM2.5 모사 농도는 기간 평균 약 0.6 μg/m3 과대모사하였다. 일평균 PM2.5 성분 농도에 대해 관측과 모사 농도를 비교하여 표 3에 보였다. PM2.5 농도의 과대모사는 sulfate, nitrate, amm-o nium의 과대평가로 인한 것이며, OC와 EC 농도는 과소평가하였다. 모든 성분에 대한 R 값은 0.7 이상이다. 무기성 이온에 대한 과대평가는 국내 배출량의 불확도, 기상 모사의 불확도 및 국외 장거리 이동의 과대평가 등에 의한 영향일 수 있으며, 이에 대해서는 보다 자세한 분석이 이루어질 필요가 있다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Time series and scatter plot of daily average observed and simulated PM2.5 concentration from March to September 2017.
          
          

          

        

        
          Table 3. 
				
          

          
            The statistics of PM2.5 and its components at six super sites in South Korea.
          
          

        

        
          
            
              	
              	Observed
mean (μg/m3)
              	Simulated
mean (μg/m3)
              	BIAS
(μg/m3)
              	NMB
(%)
              	R
            

          
          
            	PM2.5
            	23.5
            	24.1
            	0.6
            	2.4
            	0.8
          

          
            	Sulfate
            	4.5
            	6.7
            	2.1
            	46.6
            	0.8
          

          
            	Nitrate
            	3.9
            	5.3
            	1.4
            	36.1
            	0.8
          

          
            	Ammonium
            	3.0
            	4.1
            	1.1
            	36.9
            	0.8
          

          
            	OC
            	3.6
            	1.5
            	-2.0
            	-57.0
            	0.7
          

          
            	EC
            	1.1
            	0.9
            	-0.2
            	-19.3
            	0.8
          

        

        

      

      
        3. 2 노후 석탄발전의 PM2.5 영향
        기간평균 노후 석탄발전의 가동 중단에 따른 대기 중 농도 저감은 충남에서 가장 효과적인 것으로 모사되었다 (그림 4). 이는 대상 발전설비 8기 중, 4기가 충남의 보령과 서천에 위치하며, 해당 굴뚝은 나머지 4기에 비해 비교적 배출 규모가 크다. 또한 서풍 계열의 주 풍향과 국지 순환으로 인해 해안가에 위치한 오염원의 영향이 내륙으로 유입되는 것으로 보인다. PM2.5에 대한 가동 중단 효과는 국내 대부분의 지역에서 기간 평균 0.05 μg/m3 이상으로 모사되었다.

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            The shutdown effect of the old coal-fired power plants for (a) PM2.5, (b) sulfate, (c) nitrate, and (d) ammonium.
          
          

          

        

        환경부의 노후 석탄발전 가동 중단 효과는 관측 농도에 대비하여 평가되었으며, 본 연구에서도 이와 유사하게 전국과 충남지역의 도시대기측정망 위치를 기준으로 농도 저감 효과를 분석하였다 (표 4). 노후 석탄발전 가동 중단에 따른 남한 평균 PM2.5 농도의 저감 효과는 0.1 μg/m3 이다. 이 중, nitrate, sulfate, ammonium 순으로 0.06 μg/m3, 0.01 μg/m3, 0.02 μg/m3의 영향을 보이며, 그 외 EC와 OC는 저감효과가 미미하였다. 공간적으로 높은 효과가 기대되는 충남에서는 PM2.5 농도가 0.23 μg/m3 감소하며, 성분별로는 nitrate, sulfate, ammonium에 대해 각각 0.14 μg/m3, 0.04 μg/m3, 0.05 μg/m3가량 저감되었다.

        
          Table 4. 
				
          

          
            The impacts of the old coal-fired power plants to South Korea and Chungnam during the simulation period.
            (unit: μg/m3)

          
          

        

        
          
            
              	
              	
              	PM2.5
              	Sulfate
              	Nitrate
              	Ammonium
            

          
          
            	South Korea
            	Period mean
            	0.10
            	0.01
            	0.06
            	0.02
          

          
            	Daily mean max
            	0.61
            	0.07
            	0.47
            	0.14
          

          
            	Chungnam
            	Period mean
            	0.23
            	0.04
            	0.14
            	0.05
          

          
            	Daily mean max
            	1.04
            	0.24
            	0.67
            	0.24
          

        

        

        점오염원에서 배출되는 대기오염물질은 풍속과 풍향과 같은 기상요건에 따른 영향지역 및 그 정도에 차이를 보인다 (Kim et al., 2017; Levy et al., 2009). 즉, 가동 중단에 따른 단기 저감 효과는 시간별 기상 변화 정도에 따라 기간 평균적인 장기 효과와 다를 수 있다. 분석기간 동안 일평균 저감 농도 중, PM2.5에 대해 가장 효과가 높은 날은 전국에 대해 0.61 μg/m3, 충남에 대해 1.04 μg/m3 이상의 농도가 감소하는 것으로 예측되었다. 이는 일평균 PM2.5 “좋음” 등급 기준인 15 μg/m3의 4%, 7%에 해당하는 농도로 그 효과가 적지 않다.

      

      
        3. 3 2017년 모사 월별 구성 성분 기여도 변화
        노후 석탄발전 가동 중단에 따른 PM2.5 및 구성 성분별 일평균 농도 저감 효과는 날짜별로 큰 차이를 보인다 (그림 5). 일평균 PM2.5 농도 기준으로 남한 전 지역에 대한 영향은 3월 1일에 0.6 μg/m3 (1.4%)로 가장 높았다. 충남지역에 대해서는 5월 1일경 1.0 μg/m3 (2.0%)의 효과가 나타나며, 그 외 기간에 대해서는 대체로 0.8 μg/m3 이하의 효과를 보인다. 저감 효과를 월별로 살펴보면, 충남도 전국과 마찬가지로 5월에 저감 효과가 크며, 6월 말과 7월에는 0.4 μg/m3 이상 효과가 1주일 이상 나타났다. 이는 늦봄과 초여름에 풍속이 느리고 바람이 국내에서 순환하는 경우가 많아, 충남 지역에서 노후 석탄발전의 경우 가동 중단 효과가 다른 달에 비해 높아지는 것으로 판단된다 (그림 S1 참조).

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            The daily contribution of old coal-fired powerplants to PM2.5 and its components at PM2.5 monitoring sites in (a) South Korea and (b) Chungnam.
          
          

          

        

        PM2.5 농도는 계절별로 성분비가 변화하며, 배출량과 농도가 비선형적으로 변화하므로 전구물질의 배출이 감소하더라도 농도 저감은 뚜렷하게 나타나지 않을 수 있다 (Seinfeld and Pandis, 2016; Dennis et al., 2008). 분석기간 동안 남한과 충남에서 PM2.5 저감은 주로 nitrate 감소에 의한 것으로 보인다. 저감된 PM2.5 농도 대비 성분별 변화를 살펴보면 계절에 따라 다음과 같은 차이를 보인다. 전국과 충남 모두 저감된 PM2.5 농도의 성분은 거의 무기성 이온이며, 이 중 ammonium은 계절에 상관없이 20%를 차지한다. 이는 nitrate와 sulfate 성분비는 월별로 상대적 비중이 달라지지만, ammonium은 NH4NO3 또는 (NH4)2SO4로 존재하기 때문에 두 성분 중 한 성분의 농도가 낮아져도, 높아지는 다른 성분에 의해 농도 변화는 크지 않다. 3~5월까지는 nitrate가 저감된 PM2.5 농도의 과반 이상의 비를 차지하지만, 6월부터 sulfate의 비율이 점차 늘어나 7월과 8월에는 40% 이상의 성분비를 보인다.

        이를 통해 유추하면 석탄 등 황을 포함하는 연료 규제로 인한 sulfate 감소 효과는 6~8월까지 기온과 상대습도가 높아지는 여름철에 증가한다 (Byun et al., 2018). 더불어 2. 3절에서 확인하였듯이 대상 노후 석탄발전의 NOx 배출량은 국내 전체 NOx 배출량의 1.9%를 차지하며, nitrate 성분에 대한 영향은 전 계절에 대해 지속적으로 크게 분석되는 바, 석탄 발전을 LNG와 같은 친환경 연료로 변경하더라도 배출되는 NOx에 의한 nitrate 영향은 이전과 유사한 수준이 될 것으로 예상된다.

      

      
        3. 4 NH3 배출량 고려 여부에 따른 기여도 변화
        대형 점오염원들은 대기 중으로의 NOx 배출 저감을 위하여 SCR/SNCR을 이용한다. SCR/SNCR은 (비)선택적촉매환원법으로, NOx를 N2로 환원시키는 과정에서 NH3을 필요로 하며, 운전 중 암모니아 누출로 인해 NH3가 대기 중으로 배출될 수 있다 (Sorrels et al., 2015; Klovsky et al., 1980). 그러나 현재 국가 배출목록에서는 앞서 설명한 바와 같이 석탄발전 관련 암모니아 누출은 에너지산업연소가 아닌 생산공정으로 구분하고 있다. 따라서 실제 배출은 동일 사업장에서 발생하나, 배출목록 상의 배출원 분류체계를 따라 노후 석탄발전의 배출영향을 분석할 경우 방지설비에서 배출되는 NH3 영향은 배제될 수 있다. 일반적으로 노후 화력발전의 가동 중단은 배출량 저감 설비와 연동되므로 본 연구에서는 석탄발전 가동 중단 시 NH3 배출도 감소하는 것으로 가정하여 실험을 설계하였다. 다만, NH3 배출은 실제 운전 조건, 투입량 등에 따라 달라지므로 많은 불확도를 내포한다. 노후 석탄발전 8기의 NH3 배출량은 총 1,696 TPY이며, 이는 해당 시설에서 배출되는 NOx와 SO2가 모두 nitrate 및 sulfate로 전환된다고 가정할 때, 배출되는 NOx 23% (4,581 TPY)와 SO2 38% (3,187 TPY)와 결합하여 NH4NO3, (NH4)2SO4을 생성할 수 있는 양이다. 실제 조건에서 가스에서 입자로의 전환율이 상대적으로 낮은 것을 고려하면 (Seinfeld and Pandis, 2016), 국가 배출목록에서 노후 석탄발전의 NH3 배출량은 풍하 지역의 무기성 이온 생성에도 많은 영향을 미칠 가능성이 높다.

        NH3 배출량 포함 여부 (그림 4와 그림 6)에 따라 노후 석탄발전 배출량이 주변 지역 PM2.5 및 성분농도에 주는 영향 범위는 차이를 보인다. NH3 배출 포함 조건에서 전국 대부분 지역이 기간 평균 0.05 μg/m3 이상의 농도 저감을 보였던 것에 반해 NH3 배출량 미포함 조건에서는 배출원 인근의 충남과 광양 지역에 대해서만 농도 저감이 모사된다. 전국 평균 PM2.5 농도에 대한 기여도는 NH3 배출량 포함 여부에 따라 0.1 μg/m3에서 0.01 μg/m3로 10배가량 감소하며, 충남의 경우 0.23 μg/m3에서 0.04 μg/m3로 87% 감소한다. 이는 생산공정 NH3 배출량 고려 여부에 따른 영향 범위 및 정도의 민감도가 매우 상이함을 의미한다.

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            The spatial distribution of shutdown effect of the old coal-fired power plants except NH3 emissions for (a) PM2.5, (b) sulfate, (c) nitrate, and (d) ammonium.
          
          

          

        

        노후 석탄발전 가동 중단에 의한 월평균 전국 PM2.5 저감 농도는 5월에 0.15 μg/m3로 가장 효과적이며, NH3 배출영향 미고려 시에는 0.02 μg/m3로 작아진다 (그림 7). 충남을 대상으로 할 경우 NH3 배출량 고려 여부에 따라 기간평균 PM2.5 농도 영향은 0.23 μg/m3와 0.04 μg/m3로 6배 차이를 보이며, 월평균 최대 영향은 0.38 μg/m3에서 0.06 μg/m3로 감소한다. NH3 배출 고려에 따라 3~5월의 경우 nitrate 성분에 대한 증가가 높은 반면, 여름철에는 sulfate 성분의 증가가 높아지는 계절특성이 모사되었다. 즉, SCR 관련 NH3 배출의 고려 여부는 노후 석탄발전의 영향범위에 시공간적인 차이를 준다.

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Effect of old coal-fired power plants on monthly average PM2.5 components, depending on whether NH3 emission considered in (a) South Korea and (b) Chungnam. The left-hand side bar of each month is an impact that includes NH3 emissions, and the right-hand side is an effect that does not include NH3 emissions.
          
          

          

        

        이러한 점을 종합하면, 대형 사업장 배출량의 대기영향 평가 시에는 저감 시설을 포함한 모든 설비의 배출이 고려되어야 할 것으로 판단된다. 다만, 본 연구에서는 NH3 배출 저감량은 NOx 배출량 삭감비와 동일한 것으로 가정한 바, 이에 따른 불확도가 존재할 것으로 판단되며, 보다 정확한 평가를 위해서는 NH3 배출에 대한 관측 및 배출목록이 검토되어야 한다. 또한, 국내와 같이 NH3 농도가 높은 조건에서는 점오염원에서 배출된 NOx 및 SO2가 풍하 지역으로 이동하는 과정에서 타오염원에서 배출된 NH3와의 반응을 통해 2차 PM2.5 생성이 가능하므로 대형 배출 시설 주변의 NH3 조건을 파악하는 것이 중요하다. 따라서 향후 통합환경관리에서의 주요 점오염원의 배출 허가나 입지 선택 시, 주변 배출원과의 상호 작용을 평가하는 것이 필요해 보인다.

      

      
        3. 5 전환율과 발전부문 배출 삭감 효과
        전환율이란 SO2 혹은 NOx의 단위 배출량이 대기 중 sulfate 또는 nitrate로 전환되는 정도를 의미하며 (Ju et al., 2019; Kim et al., 2019; Kim et al., 2017), 본 연구에서는 가동 중단에 따른 삭감 배출량 대비 농도 변화로부터 전환율을 산정하였다 (그림 8과 표 5). 노후 석탄발전의 SO2와 NOx 배출량은 월별로 차이가 크지는 않지만 3월에 가장 높으며, 6월을 기점으로 점차 낮아진다 (그림 8 참조). 배출량의 월간 변화와 달리 SO2-to-sulfate 전환율 (이하 ‘SO2 전환율’)은 3월에 가장 낮고, 7월에 높다. 이는 SO2 배출량이 대기 중 sulfate 농도로의 전환이 배출 외에 기상 등의 영향에 따라 달라짐을 의미하며, 그림 5에서 보인 바와 같이 여름철 sulfate 농도 영향이 높아지는 이유이기도 하다. 한편, NOx-to-nitrate 전환율 (이하 ‘NOx 전환율’)은 SO2 전환율과 달리 전국에 대해서는 3~5월 높고, 여름철에 낮아진다. 한편 충남에 대한 NOx 전환율은 5월과 7월에 높고, 8월과 9월에 낮아진다.

        
          
          

          Fig. 8. 
				
          

          
            Monthly conversion rates of (a) SO2-to-sulfate, and (b) NOx-to-nitrate over South Korea and Chungnam for the emissions from the old coal-fired power plants during the simulation period. The solid line indicates (a) SO2 and (b) NOx emissions by month (Tons Per Month; TPM).
          
          

          

        

        
          Table 5. 
				
          

          
            Conversion rates of emissions from the old power plants to South Korea and Chungnam during the simulation period.
          
          

        

        
          
            
              	Case
              	Source type
              	Receptor
              	SO2 to sulfate
(μg/m3/MTPY)
              	NOx to nitrate
(μg/m3/MTPY)
            

          
          
            	This study
            	w/ NH3*
            	Point
            	South Korea
            	1.77
            	3.48
          

          
            	Chungnam
            	4.74
            	7.86
          

          
            	w/o NH3
            	South Korea
            	0.32
            	0.45
          

          
            	Chungnam
            	1.43
            	0.95
          

          
            	
              
                Kim et al. (2017)
              
            
            	Area+Point
            	Chungnam
            	3.73~4.43
            	3.94~11.3
          

          
            	
              
                Kim et al. (2019)
              
              
                **
              
            
            	Area+Point
            	Chungnam
            	1.67~13.33
            	5.83~28.33
          

          
            	
              
                Ju et al. (2019)
              
            
            	Point (Short)
            	Chungnam
            	1.6
            	10.7
          

          
            	Point (Tall) 
            	4.6
            	6.2
          

        

        
          
            *Including NH3 slip from the SCR NOx emission control device
          

          
            **(μg/m3/KTons Per Month)
          

        

        

        본 연구의 노후 석탄발전 배출에서 SO2 전환율은 전국과 충남에 대해 각각 1.77 μg/m3/MTPY, 4.74 μg/m3/MTPY로 추정되며, 충남에서의 전환율이 전국 전환율에 비해 약 2.7배 높다 (표 5). 한편, NOx 전환율은 전국 3.48 μg/m3/MTPY, 충남 7.86 μg/m3/MTPY으로, 충남에서의 전환율이 전국에 비해 약 2.3배 높다. 이는 앞서 공간분포에서 확인하였듯이 충남에서 배출 규모가 큰 보령화력과 서천화력이 위치하며 오염원 배출 지역에서 2차 PM2.5의 빠른 생성에 의한 농도 증가로 인해 영향이 높고, 전국 규모에서는 오염물질의 이동에 따른 희석에 의해 농도 저감 효과가 나타나기 때문으로 보인다.

        전국과 충남에 대한 NOx 전환율은 NH3 포함 시에 비해 NH3 미포함 시 약 13%로 작아진다. 이러한 결과는 전국과 충남 등 지역 구분 없이 모두 동일하다. 따라서 NH3 배출을 포함하지 않는 경우, NOx 배출 저감에 의한 노후 석탄발전 가동 중단의 효과는 확연히 낮게 분석된다. 마찬가지로 SO2 전환율은 대상 오염원의 NH3 배출을 고려하지 않을 경우 고려 시에 비해 전국과 충남에 대해 각각 20%, 30% 수준으로 낮아진다. 노후 석탄발전에서 NH3 배출량 미고려 시, SO2에 비하여 NO2 전환율이 크게 감소하며, 이는 NH3에 대한 NO2의 상대적 민감도가 SO2보다 높음을 의미한다. 따라서 NH3 배출 여부 판단과 NH3 배출 규모 파악, 그리고 이를 바탕으로 한 점오염원의 영향 분석은 대기질 개선 효과 추정 등 향후 대기질 개선 정책 마련 시에 매우 중요할 것으로 판단된다. 더불어 본 연구에서는 배출시설에서 NH3 동시 배출 고려 여부에 따른 영향을 검토하였지만, SO2 및 NOx의 2차 PM2.5 생성량은 인근 지역의 NH3 조건에 따라 변화할 수 있음을 의미하기도 한다. 표 5에 정리한 선행연구 (Ju et al., 2019; Kim et al., 2019; Kim et al., 2017)에서 검토된 충남 지역에서의 SO2 및 NOx 전환율에 비해, 본 연구에서 제시한 전환율은 다소 낮은 값을 보인다. 선행연구들의 경우 충남지역에 위치한 배출량에 대한 전환율을 검토하였으나, 본 연구에서는 대상 배출원이 충남을 비롯한 경남 및 강원의 일부 지역에 분포하여 배출 저감 효과의 공간적인 집중도는 상대적으로 낮으며, 발전 설비 특성상 굴뚝이 상대적으로 높기 때문으로 판단된다. 본 연구에서 검토된 노후 석탄발전 배출량이 전국 SO2와 NOx 배출량의 약 2%인 것을 고려한다면, 배출 저감 대비 농도 개선 효과는 적지 않다.

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구에서는 2017년에 수행한 노후 석탄발전의 가동 중단 효과를 대기질 모사를 통해 분석하였다. 2017년 3~9월 사이 대상기간 평균 노후 석탄발전 가동 중단은 전국 PM2.5 농도를 0.10 μg/m3를 낮추었으며, 충남에 대해서는 0.23 μg/m3 저감 효과를 보였다. 이는 2017년 전국 연평균 PM2.5 농도 (25 μg/m3)의 0.4%에 해당한다. 이는 가동 중단 대상 배출량이 전국 SO2 및 NOx 배출의 2.3%, 1.8%인 점을 감안하였을 때 향후 SO2 배출 저감 강도를 높이게 되면, PM2.5 농도 개선 효과가 더 커질 수 있을 것으로 예상된다.

      노후 석탄발전 가동 중단에 따른 충남 지역에서의 일평균 PM2.5 농도 감소 효과는 기상조건의 영향을 받아 일간 변화가 큰 것으로 분석되었다. 월별로는 5월과 7월에 0.35 μg/m3 이상의 영향을 보여 실제 정책이 시행된 6월 (0.25 μg/m3)보다 0.1 μg/m3가량 효과가 높을 것으로 추정하였다. PM2.5 농도 중 저감 성분을 구분해 보면, nitrate 저감 농도는 전 기간에 걸쳐 주요하게 나타난다. 이로부터 발전소의 연료를 친환경적인 LNG 등으로 변경하더라도 NOx 배출량이 크게 감소하지 않는다면 NOx → Nitrate 전환에 따른 영향은 지속적으로 나타날 것으로 예상된다. 한편 sulfate의 경우 6~8월에 상대적으로 영향이 높아, 석탄 연료 사용 제어를 통한 농도 개선 효과는 여름철에 보다 효과적일 것으로 보인다. 반대로 제한적인 SO2 배출 저감과 봄철 (3~5월)의 낮은 SO2-to-sulfate 전환율을 고려하면, 고농도가 많이 발생하는 봄철 동안 대상 노후 석탄발전의 가동 중단으로 인한 PM2.5 농도 저감 효과는 기대에 못 미칠 수 있다. 또한, nitrate 성분은 지속적인 배출 영향을 보이므로, 발전 설비에 대한 가동 중단 및 연료 변경이 목표로 하는 농도 개선 및 노출 저감, 비용 효과 등을 검토할 필요가 있다. 따라서 계절별 sulfate, nitrate 생성 변화에 대한 과학적 이해를 기반으로 한 대책 수립과, 전구물질인 SO2, NOx 배출 저감량 증대가 향후 PM2.5 농도 관리에서 중요할 것으로 예상된다.

      노후 석탄발전 영향 분석 시, 저감시설에서 배출되는 NH3 배출량 고려여부에 따라 배출원 인근뿐만 아닌 풍하 지역에 대한 nitrate와 sulfate 영향 정도에 차이를 보였다. 이러한 결과는 배출원 영향 분석 시 SO2및 NOx와 동시에 배출되는 NH3에 대한 영향이 함께 고려되어야 함을 시사한다. 또한, 정확한 분석을 위해서는 SCR 등 NH3 배출 가능성이 있는 방지시설에 대한 자세한 정보가 제공되어야 한다. 더불어 SO2 및 NOx 배출이 sulfate, nitrate 농도로 전환되는 과정에서 인근 및 풍하 지역의 NH3 농도 조건에 따른 영향 차이가 예상되므로, 대형 점오염원의 배출에 따른 대기환경 부하를 최소화하기 위해 주변 지역 NH3 배출량 등 주변 여건이 함께 고려되어야 할 것이다. 본 연구에서는 대상 노후 석탄발전의 배출 자료를 이용하여 가동 중지에 따른 배출량 변화를 추정하였다. 해당 배출량의 영향 분석 시에는 대기질 모사에 이용되는 배출량과 기상 등 입력자료와 대기질 모델이 가지고 있는 불확도에 따라 달라질 수 있다. 또한, 노후 석탄발전의 가동이 실제 중단된 2017년에 해당하는 국가 배출목록이 아닌, 이전 연도에 대한 배출량을 이용한 바, 추정된 결과에는 오차가 존재할 수 있다. 향후 보다 정확한 영향 추정을 위해서는 추가적으로 다양한 자료의 확보를 통해 검증될 필요가 있다.
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