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            초록
          
        

        
          The purpose of this study was to estimate the source apportionment of PM2.5 using the CMB model, one of the receptor models, using PM2.5 data collected at Saemangeum and surrounding areas from May 2020 to April 2021. Also, in order to obtain optimal modeling result, various combinations of source profiles and analyzed species were used as modeling input data. The PM2.5 source in the study area was suggested to have 10 sources such as soil, biomass burning, agricultural burning, gasoline, diesel, seasalt, combustion, industry, ammonium sulfate, and ammonium nitrate, and each source profile were developed. In this study, the average mass in study areas was apportioned to ammonium nitrate (33.2%), ammonium sulfate (24.1%), soil (11.1%), biomass burning (9.7%), and agricultural burning (9.3%). Among the PM2.5 sources in the study area, the Saemangeum origin source can be considered as a soil, biomass burning, and agricultural burning, and the average contribution of the those sources was estimated as 30.1%. These results suggests the possible role for the establish effective emissions reduction strategies of PM2.5 in the Saemangeum area.

        

      

      
        Keywords: 
CMB model, PM2.5, Saemangeum, Source apportionment

      

    

    

  
    
      1. 서 론
      새만금 개발사업은 우리나라의 서해안 간척을 위한 대규모 국책 토목사업으로 1991년부터 시작하여 전북의 부안군 변산반도부터 군산시 비응도까지 세계 최장의 약 33.9 km의 방조제가 건설되었다. 방조제 안쪽의 갯벌은 총면적 약 409 km2의 간척토지 (291 km2)와 호수 (118 km2)로서, 농공단지, 신재생에너지 단지, 첨단 산업단지, 관광레저 단지, 환경생태 단지 등의 조성을 위해 도로공사, 배수로 공사, 구획별 기반공사 등이 진행되고 있다 (SDIA, 2022, https://www.saemangeum.go.kr; Hwang et al., 2008).

      그러나 새만금 개발사업의 주변지역은 각종 개발공사 과정의 매립토에 의한 비산먼지로 각종 민원이 발생하고 있으며 전북지역의 상대적으로 높은 미세먼지 발생원인 중 하나로 새만금 지역이 주목되고 있는 실정이다 (Hong et al., 2021). 즉, 간척지의 많은 부분이 대기에 노출되면서 지표면이 건조해지고 식생이 부족하여 비산먼지의 발생 가능성이 높아진 상황이다 (Hwang et al., 2009). 새만금 개발사업이 착공된 지 30년 이상이 되면서 습지가 육지로 변화되는 육화현상에 의해 발생되는 미세먼지의 영향이 심해지면서 새만금 지역의 고농도 미세먼지의 발생이 빈번해지는 것으로 추정된다 (Hwang et al., 2009). 또한 해안가에 인접한 새만금 간척지는 해풍 (sea breeze)과 육풍 (land breeze) 영향과 계절에 따라 바람의 방향이 크게 바뀌는 계절풍 (monsoon)의 영향을 받아 미세먼지가 내륙 방향으로 이동되는 것으로 판단되며 특히, 봄철에는 강한 편서풍을 타고 내륙으로 이동하면서 고농도의 미세먼지 발생이 빈번한 것으로 추정된다 (Hwang et al., 2009).

      2019년 12월 기준 새만금 사업지구의 육화 비율은 약 46.4%이며 이 중에서 비산먼지의 발생 가능성이 높은 나대지의 비율은 약 14.2%로서 비산먼지 발생을 저감할 수 있는 관리대책이 필요하다 (Lee et al., 2022). 이에 따라 전북지방환경청은 새만금 지구 내 비산먼지 저감 및 관리강화를 위해 2021년 11월 10일 ‘새만금 지구 개발사업 비산먼지 저감대책 협의체’ 를 구성하여 운영하고 있다 (MOE, 2021). 참고로 전북지역의 2020년 PM10 평균농도는 33 μg/m3로서 전국 17개 시도에서 여덟 번째로 높은 농도를 나타내었으며, PM2.5의 경우는 20 μg/m3로서 전국에서 다섯 번째로 높은 농도 (2017년에는 28 μg/m3로 전국에서 가장 높은 농도를 나타냄)를 나타내는 것으로 보고되었다 (NIER, 2021). 그러나 2019년 국가 대기오염물질 배출량 통계에 의하면 전북지역의 TSP, PM10, PM2.5의 배출량 비율은 우리나라 전체 배출량의 5.9%, 5.2%, 그리고 4.1%를 차지하는 것으로 조사되었다 (NAIR, 2022). 또한 2019년 전북의 배출원별 대기오염물질 배출량 현황에서 TSP의 경우는 28,584.3톤이 배출되었으며 비산먼지 배출원에서 24,208.4톤 (84.7%), 생물성 연소 배출원에서 2898.1톤 (10.1%)으로, 두 개의 배출원에서 TSP의 약 95%가 배출되었다. PM10의 경우는 10,869.4톤이 배출되었으며 비산먼지 배출원에서 8,172.9톤 (75.2%), 생물성 연소 배출원에서 1287.5톤 (11.8%)으로, 두 개의 배출원에서 PM10의 약 87%가 배출되었다. 또한 PM2.5의 경우는 2019년에 3,626.6톤이 배출되었으며 비산먼지 배출원에서 1,319.6톤 (36.4%), 생물성 연소 배출원에서 1046.8톤 (29.9%), 비도로 이동 오염원에서 680톤 (18.8%) 배출 등으로 이들 배출원에서 PM2.5의 약 85%가 배출된 것으로 보고되었다 (NAIR, 2022). 즉, 전북지역의 먼지 (TSP, PM10, PM2.5 등) 배출은 비산먼지, 생물성 연소, 그리고 비도로 이동 오염원 등에서 주로 배출되고 있다.

      전술한 바와 같이 전북지역의 높은 미세먼지 배출량 및 농도경향과 새만금 지역의 육지화 및 개발과의 관련성을 파악하고 미세먼지 발생 저감대책을 수립하기 위해서는 개발이 지금도 진행되고 있는 새만금 지역의 미세먼지 및 원인물질의 발생특성과 오염물질의 특성을 규명할 필요가 있다. 따라서 본 연구에서는 새만금을 비롯한 주변 지역에서 측정한 PM2.5 자료를 이용하여 PM2.5를 배출하는 각 오염원의 기여도를 수용모델 중 화학질량 수지법 (chemical mass balance; CMB) 모델을 이용하여 추정하고자 하였다. 특히, 입력되는 오염원분류표 및 분석 항목 등의 조합에 따른 최적의 모델링 결과를 도출하고자 하였다. 다양한 수용모델 중에서 CMB 모델의 경우는 오염원분류표가 확보된 경우에 용이하기 때문에 본 연구에서는 각 오염원의 오염원분류표를 확보하고 CMB 모델을 사용하였다.

    

    

  
    
      2. 실험 방법
      
        2. 1 PM2.5 시료의 채취 및 분석 방법
        대기 중 PM2.5 시료는 총 3개 지점에서 채취하였다. 즉, 새만금 관련 PM2.5 발생지역으로 계화도 시험지 (그림 1의 파란색), PM2.5의 영향을 받을 것으로 예상되는 영향지역으로 부안군 행안면 옥상 (그림 1의 초록색), 그리고 배경지역으로 장자도 (그림 1의 빨간색) 등과 같은 3곳에서 시료를 채취하였다. 계화도 시험지의 경우는 주변이 모두 전답으로 구성되어 있으며, 새만금 간척지와는 약 4 km 정도 떨어져 위치하고 있다. 부안군 행안면 옥상 (농업기술센터)은 바로 옆으로 23번 국도가 지나고 동쪽으로는 부안군 시내가 위치해 있으며, 계화도 시험지 장소와는 약 6 km 정도 떨어져 있다. 또한 장자도는 군산 남서쪽 35 km 정도에 위치해 있는 고군산군도의 한 섬이다 (그림 1).

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Location of the sampling area (www.nsdi.go.kr).
          
          

          

        

        PM2.5 시료는 2020년 5월부터 2021년 4월까지 총 4차례 (1차: 2020년 5월 20일~2020년 6월 12일; 2차: 2020년 9월 13일~2020년 10월 8일; 3차: 2020년 12월 4일~2020년 12월 23일; 4차: 2021년 3월 13일~2021년 4월 2일) 측정하였다. 측정기간 동안의 총 시료는 총 154개이다. 시료의 채취는 16.7 L/min의 유량을 갖는 PM2.5 채취기 (KMS-4200, Kemik CO)를 이용하여 24시간 동안 채취하였다.

        PM2.5의 질량농도, 무기원소 및 이온성분 분석을 위하여 Teflon 여지 (47 mm, 2.0 μm, Pall CO., USA)를, 원소탄소 및 유기탄소 분석을 위하여 석영 여지 (47 mm, Whatman Inc, UK)를 사용하였다. 무기원소 분석을 위하여 Teflon 여지에 중금속 측정용 61% 질산 7 mL와 염산 3 mL를 가하고 microwave 오븐을 이용하여 총 20분간 시료를 가열하여 산 전처리를 수행하고 최종적으로 초순수를 가하여 50 mL로 mass up하여 시료 분석 전까지 냉장 보관 후, ICP (inductively coupled plasma) 분석법 (ICOE-9800, Shimadzu, Japan)을 이용하여 As, Ba, Ca, Cr, Cu, Fe, K, Mg, Mn, Ni, Pb, Se, Si, Ti, V, Zn 등의 총 16개 항목을 분석하였다. 이온성분의 분석은 먼저 여지를 추출용기에 넣고 초순수 30 mL를 가한 후 초음파 추출을 하고 50 mL 튜브에 시료 분석 전까지 냉장 보관 후 IC (ion chromatography) 분석법 (IC Metrohm 883, Metrohm Ltd.)을 이용하여 Ca2+, K+, Mg2+, Na+, NH4+, SO42-, NO3-, 그리고 Cl- 등의 8개 이온성분을 분석하였다. 탄소성분의 분석은 NIOSH5040 분석법 (Carbon aerosol analyzer, Sunset Lab. Inc.)을 이용하여 유기 및 원소탄소 (organic carbon, element carbon)를 분석하였으며, 다음의 문헌에 자세한 내용이 제시되었다 (Song et al., 2022; Jeong and Hwang, 2015).

      

      
        2. 2 CMB 모델
        수용모델링은 각종 응용통계학을 바탕으로 한 계량화학적 (chemometrics) 분석기술로서, 일반 대기 중 수용체 (receptor)에서 주로 입자상 오염물질 (particulate matter; PM)의 물리적, 화학적 특징을 분석하여, 대기질에 영향을 주는 오염원을 확인하고 정량적 기여도를 파악하여 효과적인 대기오염 관리 방안을 제시하는 통계 방법론이다. 다양한 수용모델은 질량수지 모델, 형태인식 모델, 그리고 기타 모델로 분류할 수 있다 (Zannetti, 2005). CMB 모델은 Miller et al. (1972)과 Friedlander (1973)에 의해 처음 제안되었으며 Watson (1979)에 의해 이론적 체계가 확립되었다. PMF 모델 개발 이전에는 오염원의 정량적 기여도 추정을 위해 가장 보편적으로 사용되었다. CMB 모델은 질량보존의 법칙 (conservation of mass)과 질량수지 (mass balance)에 이론적 기초를 두고 있으며, 수용체 위치에 서 측정된 원소질량의 합이 오염원 전체 기여질량의 합과 같다는 가정에서 가중최소제곱법 (weighted least square method)으로 오염원의 기여도를 추정한다 (Hwang and Kim, 2013; Hopke, 1985). CMB 모델의 기본 식은 X=AF와 같이 표현한다. 여기서 X는 채취된 시료 중 화학원소의 질량농도, A는 오염원에서 배출된 화학원소의 중량농도 (즉, 오염원분류표), F는 시료 중 오염원에서 대기 중으로 배출된 먼지의 질량농도 (즉, 오염원의 기여도)를 의미한다. 즉, 측정 질량농도 X와 오염원분류표 A를 미리 알고 최소제곱법을 이용하여 구하고자 하는 기여도 F를 산출하게 된다. CMB 모델의 장점은 측정 데이터의 수가 작아도 적용 가능, 기여도에 대한 불확실도 제공, 사용하기 쉬운 인터페이스 등이다. 반면에 단점은 오염원분류표 필요, 높은 공선성이 존재하는 오염원의 분리 어려움, 2차 오염원에 대한 기여도 평가에 어려움이 존재한다 (Watson et al., 2008; Zannetti, 2005). CBM 모델링 결과에 대한 신뢰도 평가는 일반적으로 R2 값, % mass, chi-square (χ2) 값 등을 이용한다. 먼저, 계산된 성분 농도에 의해 설명되는 측정 농도의 분산 (variance) 비를 의미하는 R2 값은 0.8 이상이어야 한다. 또한 % mass는 (각 오염원의 기여도 합)/(총 질량농도)의 비를 의미하며 100±20% 범위이어야 한다. 마지막으로 χ2 값은 계산된, 측정된 항목들 오차제곱의 가중 합계를 의미하며, 1 이하는 좋음, 1~2는 적절, 4 이상은 하나 또는 그 이상의 원소 농도를 잘 설명하지 못하는 것을 의미한다 (US EPA, 2004; Bong et al., 2003).

      

      
        2. 3 CMB 모델링 절차 및 오염원분류표 개발
        CMB 모델을 수행되는 절차는 첫 번째, 연구대상지역의 대기질에 영향을 미치는 오염원을 확인하는 것이며 두 번째, 화학원소를 선택하고 세 번째, 오염원분류표를 작성하며 네 번째, 대기 중에서 측정된 농도값과 오염원분류표에 대한 불확실도 (uncertainty)를 계산하고 다섯 번째, 각 오염원의 기여도를 계산하는 것이다 (Watson et al., 1998).

        CMB 모델의 경우 연구대상지역의 PM2.5 오염원에 대한 오염원분류표가 확보되어야 한다. 본 연구의 경우 연구대상지역에 총 10개 (토양, 생체소각, 농업소각, 휘발유 자동차, 경유 자동차, 해염, 기름연소, 산업 관련, 황산암모늄, 질산암모늄 등)의 PM2.5 오염원이 존재할 것으로 판단하고 각 오염원에 대한 오염원분류표를 개발하였다. 즉, US EPA에서 제공하는 대기오염물질 배출 오염원의 가스상 및 입자상물질의 구성 성분들에 대한 정보 database (SPECIATE ver. 5.1), 그리고 유럽연합 집행위원회 (EC, 2023)에서 개발한 유럽의 오염원분류표 database인 SPECIEUROPE를 이용하여 각 오염원에 대한 오염원분류표를 생성하였다 (표 S1). 참고로 SPECIATE의 최신 버전은 5.2 버전이며 총 6845개 오염원의 입자상물질 및 가스상물질의 오염원 구성 성분들이 포함되어 있다. 또한 SPECIEUROPE (ver. 2)는 53개 오염원에 대한 총 287개 오염원분류표가 포함되어 있다 (EC, 2023; US EPA, 2023; Pernigotti et al., 2016). CMB 모델링에 입력될 10개 오염원에 대한 각 항목들의 분율을 표 1 및 그림 S1에 나타내었으며, 높은 분율을 나타내는 항목들은 각 오염원의 추적자 (marker species)이다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            Source profiles of 10 sources developed in this study using SPECIATE and SPECIEUROPE.
            (unit: % by weight)

          
          

        

        
          
            
              	
              	Soil
              	Biomass
Burning
              	Agricultural
Burning
              	Gasoline
Vehicle
              	Diesel
Vehicle
              	Seasalt
              	Combustion
              	Industry
              	Ammonium
Sulfate
              	Ammonium
Nitrate
            

          
          
            	As
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
            	0.00±1.04
            	0.00±0.11
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
          

          
            	Ba
            	0.01±0.04
            	0.00±0.03
            	0.03±0.26
            	0.00±0.45
            	0.07±0.46
            	0.00±0.00
            	0.01±0.03
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
          

          
            	Ca
            	3.02±0.34
            	0.97±0.39
            	0.02±0.15
            	0.21±0.15
            	0.05±0.03
            	1.40±0.20
            	0.00±0.03
            	3.38±0.40
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
          

          
            	Cr
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
            	0.00±0.01
            	0.03±0.02
            	0.00±0.01
            	0.00±1.00
            	0.01±0.01
            	1.33±0.99
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
          

          
            	Cu
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
            	0.03±0.01
            	0.00±0.01
            	0.00±1.00
            	0.01±0.01
            	0.17±0.02
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
          

          
            	Fe
            	8.63±0.98
            	0.15±0.10
            	0.02±0.01
            	0.32±0.15
            	0.02±0.03
            	0.00±1.00
            	0.71±0.09
            	20.50±2.12
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
          

          
            	K
            	3.17±0.36
            	8.87±8.00
            	9.05±3.88
            	0.00±0.03
            	0.00±0.03
            	1.40±0.20
            	0.00±0.00
            	2.47±0.05
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
          

          
            	Mg
            	0.00±0.00
            	0.07±0.03
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
            	0.33±0.04
            	0.00±0.00
            	3.24±0.50
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
          

          
            	Mn
            	0.13±0.01
            	0.01±0.00
            	0.00±0.01
            	1.63±0.63
            	0.00±0.01
            	0.00±1.00
            	0.00±0.00
            	4.35±0.64
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
          

          
            	Ni
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
            	0.01±0.01
            	0.00±0.01
            	0.00±1.00
            	2.48±0.25
            	1.35±0.05
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
          

          
            	Pb
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
            	0.003±0.02
            	6.00±3.00
            	0.00±0.03
            	0.00±1.00
            	0.00±0.00
            	0.41±0.05
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
          

          
            	Se
            	0.00±0.00
            	0.64±0.34
            	0.00±0.01
            	0.00±0.02
            	0.00±0.01
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
          

          
            	Si
            	24.50±2.79
            	0.00±0.00
            	0.00±0.06
            	0.00±0.21
            	0.28±0.16
            	0.00±1.00
            	0.00±0.08
            	2.50±0.15
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
          

          
            	Ti
            	0.77±0.09
            	0.02±0.00
            	0.003±0.05
            	0.00±0.15
            	0.01±0.15
            	0.00±1.00
            	0.00±0.00
            	0.10±0.01
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
          

          
            	V
            	0.04±0.01
            	0.00±0.01
            	0.00±0.04
            	0.00±0.06
            	0.00±0.06
            	0.00±1.00
            	0.42±0.04
            	0.03±0.01
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
          

          
            	Zn
            	0.00±0.00
            	0.03±0.02
            	0.003±0.00
            	0.21±0.11
            	0.04±0.01
            	0.00±1.00
            	0.26±0.03
            	0.64±0.01
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
          

          
            	SO42-
            	0.00±0.11
            	2.89±2.27
            	1.72±0.66
            	0.84±0.72
            	3.18±0.58
            	10.00±4.00
            	14.72±6.24
            	17.25±0.92
            	72.70±7.30
            	0.00±0.00
          

          
            	NO3-
            	0.00±0.03
            	0.09±0.06
            	0.47±0.16
            	0.59±0.48
            	0.00±0.39
            	0.05±0.00
            	0.00±0.00
            	0.28±0.99
            	0.00±0.00
            	77.50±7.80
          

          
            	Cl-
            	0.00±0.00
            	2.93±2.11
            	13.53±6.45
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
            	40.00±10.00
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
          

          
            	K+
            	0.21±0.04
            	4.37±1.28
            	9.22±4.12
            	0.00±0.15
            	3.00±0.10
            	0.00±1.00
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
          

          
            	Na+
            	0.08±0.04
            	0.02±0.01
            	0.55±0.64
            	0.00±0.00
            	0.05±0.22
            	40.00±4.00
            	0.25±0.06
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
          

          
            	NH4+
            	0.00±0.00
            	0.03±0.03
            	2.21±1.56
            	1.07±0.66
            	0.64±0.20
            	0.00±1.00
            	0.76±0.08
            	0.00±0.00
            	27.30±2.70
            	22.60±2.30
          

          
            	EC
            	0.00±0.14
            	5.01±2.79
            	12.10±4.76
            	19.87±9.88
            	43.37±7.60
            	0.00±1.00
            	3.01±1.12
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
          

          
            	OC
            	2.50±1.07
            	47.95±4.93
            	39.55±9.54
            	65.47±21.42
            	49.14±12.69
            	0.00±1.00
            	1.99±1.33
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
            	0.00±0.00
          

        

        

      

    

    

  
    
      3. 결과 및 고찰
      
        3. 1 CMB 모델링을 위한 입력 항목 및 오염원분류표 조합
        CMB 모델링을 수행하기 위해서는 시료 분석자료 (X)와 오염원분류표 (A)가 확보되어야 한다. 두 개의 자료가 확보되면 다음 단계는 오염원분류표 선택 파일, 입력 항목 선택 파일, 그리고 측정시료 선택 파일 등을 통하여 최적의 모델링 조합을 찾는 단계이다. 먼저, 입력되는 오염원분류표에 대한 조합을 생성하였다. 총 4개의 조합을 생성하였는데 첫 번째, 전술한 바와 같은 10개 오염원의 모든 오염원분류표를 입력하는 방법, 두 번째는 전체 10개 오염원 중 농업소각, 경유 자동차 오염원을 제외하고 총 8개 오염원에 대한 오염원분류표를 입력하는 방법, 세 번째는 전체 10개 오염원 중 생체소각, 경유 자동차 오염원을 제외하고 총 8개 오염원에 대한 오염원분류표를 입력하는 방법, 그리고 네 번째는 전체 10개 오염원 중 경유 자동차 오염원을 제외하고 총 9개 오염원에 대한 오염원분류표를 입력하는 방법의 조합을 생성하였다 (그림 2).

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Combinations of fitting source profiles and fitting species.
          
          

          

        

        다음으로는 입력되는 항목에 대한 조합으로서, 첫 번째는 분석된 24개 전체 항목을 모두 입력하는 방법, 두 번째는 전체 24개 항목 중 As, Ba, Ti, V 등을 제외하고 입력하는 방법, 네 번째는 전체 24개 항목 중 As, Ba, Se, Ti, V 등을 제외하고 입력하는 방법의 조합을 생성하였다 (그림 2).

      

      
        3. 2 각 조합에 대한 CMB 모델링 결과
        전술한 바와 같이 최적의 CMB 모델링 결과를 도출하기 위하여 fitting species 및 fitting source profile에 대한 16개 조합을 생성하여 모델링을 수행하였다. PM2.5 측정장소 3곳에 대한 측정기간 동안의 모든 자료를 입력하여 각 조합에 대한 모델링을 수행하고 각 조합의 모델링 결과를 비교하여 최적의 모델링 조합 및 결과를 도출하였다. 즉, 최적의 조합에 의한 최적의 모델링 결과를 도출하기 위하여 모델링 결과들에 대한 신뢰도 평가를 수행하였다. 신뢰도 평가를 위한 여러 가지 지표 중에서 가장 중요한 R2, χ2, % mass 값을 이용하여 신뢰도 평가를 수행하였으며 그 결과를 표 2에 나타내었다. 최적의 조합에 따른 최적의 모델링 결과는 표 2에 제시된 3가지 기준으로 조합 ①-①를 최적의 모델링 결과로 선정하였다.

        
          Table 2. 
				
          

          
            Estimation of the goodness of fit of each combination for CMB modeling.
          
          

        

        
          
            
              	Source
              	Species
              	R2
              	χ2
              	% Mass
            

          
          
            	
              ①
            
            	
              ①
            
            	0.86
            	9.4
            	81.1
          

          
            	
              ①
            
            	
              ②
            
            	0.82
            	10.8
            	81.2
          

          
            	
              ①
            
            	
              ③
            
            	0.80
            	11.6
            	76.5
          

          
            	
              ①
            
            	
              ④
            
            	0.82
            	11.4
            	80.2
          

          
            	
              ②
            
            	
              ①
            
            	0.86
            	10.7
            	80.3
          

          
            	
              ②
            
            	
              ②
            
            	0.82
            	11.5
            	81.8
          

          
            	
              ②
            
            	
              ③
            
            	0.80
            	12.3
            	77.6
          

          
            	
              ②
            
            	
              ④
            
            	0.83
            	12.3
            	79.9
          

          
            	
              ③
            
            	
              ①
            
            	0.87
            	10.0
            	81.0
          

          
            	
              ③
            
            	
              ②
            
            	0.83
            	10.9
            	81.4
          

          
            	
              ③
            
            	
              ③
            
            	0.81
            	11.9
            	76.7
          

          
            	
              ③
            
            	
              ④
            
            	0.83
            	12.0
            	79.5
          

          
            	
              ④
            
            	
              ①
            
            	0.87
            	10.4
            	80.3
          

          
            	
              ④
            
            	
              ②
            
            	0.83
            	11.2
            	81.8
          

          
            	
              ④
            
            	
              ③
            
            	0.81
            	12.1
            	77.6
          

          
            	
              ④
            
            	
              ④
            
            	0.84
            	12.2
            	79.9
          

          
            	AVG
            	0.83
            	11.3
            	79.8
          

        

        

        최적의 결과에서 채취장소 3곳의 각 오염원에 대한 채취기간 동안의 기여도 변화를 그림 3에 나타내었다. 전체 채취기간 동안의 기여도에서 누락된 날짜의 기여도는 모델링 시 각 오염원은 수학적으로 완전히 독립이어야 한다는 가정을 만족하지 않는 공선성 (collinearity) 문제 때문에 기여도가 계산되지 않은 것이다 (US EPA, 2004). 또한 채취장소 3곳의 각 오염원에 대한 계절별 평균 기여도를 그림 4에 나타내었다. 그림 5에는 채취장소 3곳의 각 오염원에 대한 평균 기여도와 3곳 전체 평균 기여도를 나타내었다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Temporal variation of each source contribution during the sampling period in three sampling sites.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Comparison of the seasonal contributions for each source (a: Agricultural technology center; b: Gyehwado test place; c: Jangjado).
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Average source contributions for the sampling period at three sampling sites.
          
          

          

        

        토양 오염원은 3곳 모두 봄철 (황사의 영향)에 높은 기여도를 나타내며 (장자도, 계화도 시험지, 부안군 각각 22.9%, 15.9%, 13.6%), 장자도 (배경지역)의 경우는 13.1%, 계화도 시험지 (발생지역)와 부안군 행안면 (영향지역)의 경우는 각각 10.1%의 평균 기여도를 나타내어 기여도에 큰 차이는 없는 것으로 조사되었다 (NIER, 2022). 또한 3곳의 평균 기여도는 11.1%를 나타내었다. 이러한 결과는 서울시 PM2.5의 CMB 모델링에 의한 토양 오염원의 기여도 (8%), 경산시 및 제주도 PM2.5의 PMF 모델링에 의한 토양 오염원의 기여도 (각각 7%, 7.9%) 결과 등과 비교하여 높은 기여도를 나타내었는데 (Kim et al., 2018; Kim et al., 2016; Jeong and Hwang, 2015), 이러한 선행연구와 비교하여 본 연구의 대상지역은 새만금 지역에서의 흙먼지 비산 등에 의한 영향으로 사료된다.

        생체소각 오염원의 경우는 3곳 모두 여름철에 높은 기여도를 나타내었는데, 지역적 특성에 기인하는 것인지 또는 다른 원인인지에 대한 추후 집중 연구 (시료의 수를 충분히 확보하여)가 필요할 것으로 판단된다. 생체소각 오염원은 농업 소각 오염원과 비교하여 좀 더 광범위한 소각으로 간주하였다. 즉, 본 연구지역의 특성상 농촌지역의 특성이 강하여 농업과 관련된 영농폐기물 및 부산물의 소각 행위가 빈번할 것으로 판단하였으며, 생체소각 오염원은 농업소각을 제외한 각종 생체소각 등으로 간주하였다. 농업소각 오염원의 경우는 채취장소 3곳 모두 가을철, 겨울철, 그리고 봄철에 높은 기여도를 나타내었으며 (4.3%~15.6%), 겨울철의 경우는 실제 시료 채취지점 주변에서 영농 부산물의 소각 행위가 확인된 경우도 존재한다 (Song et al., 2022). 배경지역인 장자도의 경우는 농업소각 오염원의 평균 기여도 (13.1%)가 생체소각 오염원의 평균 기여도 (10.1%)보다 높은 기여도를 나타내었지만, 계화도 시험지와 부안군의 경우는 생체소각 오염원의 평균 기여도 (각각 9.7%)가 농업소각 오염원의 평균 기여도 (8.1%, 9.3%)보다 높은 기여도를 나타내는 것으로 조사되었다. 생체소각 및 농업소각 오염원의 3개 장소 전체 평균 기여도는 19%로서 3번째로 높은 기여도를 나타내어 새만금 및 주변지역의 PM2.5 오염원의 많은 부분을 차지하고 있음을 알 수 있다.

        자동차 (휘발유+경유) 오염원의 3개 장소 전체 평균 기여도는 4.4%로서, 휘발유 자동차의 경우는 계화도 시험지 (6.3%)가, 경유 자동차의 경우는 장자도 (2.5%)가 다른 장소에 비해 높은 농도를 나타내었다. 해염 오염원의 경우는 시료 채취장소 모두 서해 바다와 인접해 있거나 섬인데도 불구하고 3곳의 전체 평균 1.7%의 기여도를 나타내는 것으로 조사되었다. 이러한 결과는 미국 서부 해안가의 해염 기여도에 비해 작은 기여도를 나타내는 것이며 (Hwang and Hopke, 2006), 모델링에 입력된 측정 시료의 수가 충분하지 않은 상황에서의 기여도이기 때문에 충분한 시료의 수가 확보되면 좀 더 정확한 해염 오염원의 기여도를 추정할 수 있을 것으로 사료된다. 산업 관련 오염원의 경우는 부안군 행안면 5.1%, 계화도 시험지가 6.2%, 그리고 장자도의 경우는 7.4%로 조사되었으며, 3개 장소 전체 평균 기여도는 6.2%를 나타내었다. 즉 산업 관련 오염원의 기여도가 작지 않은 이유는 연구대상지역 주변으로 산업단지 및 농공단지 (동쪽 방향 및 북동 방향으로 군산의 4개 농공단지 및 부안 농공단지, 만경 농공단지, 김제 산업단지 등)들이 존재하며 특히, 연구대상지역 북쪽 방향으로 28 km 지점에 존재하는 군산 국가산단에서 배출되는 PM2.5의 영향이 클 것으로 사료된다. 참고로 이들 농공단지 및 국가산단의 주요 입주업종은 목재, 종이, 금속 및 비금속, 석유화학, 기계 관련 업종들이 입주해 있다 (Gunsan-si, 2023; KICOX, 2023).

        황산암모늄 (ammonium sulfate)의 평균 기여도는 3개 장소 모두 유사한 기여도 (부안군 24.3%, 계화도 시험지 22.9%, 장자도 25.0%)를 나타내는 것으로 조사되었다. 황산암모늄의 기여도는 대부분의 선행연구에서 일반적으로 여름철에 높은 기여도를 나타내는 것으로 알려져 있는데 (Chen et al., 2022; Hwang, 2022; Park et al., 2022; Hwang et al., 2020), 본 연구의 경우는 여름철보다는 겨울철에 높은 기여도 (농업기술센터와 계화도 시험지의 경우)를 나타내어 겨울철 난방을 위한 화석연료의 연소 또는 항구의 선박 연료 연소에 의해 배출된 SO2의 SO42-로의 변환 때문인 것으로 사료된다.

        질산암모늄 (ammonium nitrate)의 기여도는 10개 오염원의 기여도 중 가장 높은 기여도를 나타내었다 (평균 33.2%, 부안군 32.1%, 계화도 시험지 34.2%, 장자도 33.2%). 일반적으로 여름철보다는 겨울철에 높은 기여도를 나타내는 것으로 알려져 있는데 (Nova et al., 2020), 본 연구의 경우도 채취장소 3곳 모두 겨울철에 높은 기여도를 나타내는 것으로 조사되었다.

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구에서는 새만금의 PM2.5 발생지역, 영향지역, 배경지역 등의 3곳에서 2020년 5월부터 2021년 4월까지 채취한 PM2.5 자료를 수용모델 중 CMB 모델을 이용하여 새만금 지역의 PM2.5 배출 오염원에 대한 기여도를 추정하였다. 연구대상지역의 PM2.5 오염원을 총 10개 (토양, 생체소각, 농업소각, 휘발유 자동차, 경유 자동차, 해염, 기름연소, 산업 관련, 황산암모늄, 질산암모늄 등)로 판단하고 SPECIATE와 SPECIEUROPE를 이용하여 각 오염원에 대한 오염원분류표를 생성하였다. 모델에 입력되는 오염원분류표와 분석 항목의 조합에 따른 최적의 모델링 결과는 모델링 신뢰도 평가 지표들을 이용하여 각 지표 값들이 가장 좋은 조합을 선택하였다.

      연구대상지역 3곳 중 발생지역으로 간주한 계화도 시험지의 경우는 질산암모늄, 황산암모늄, 토양, 생체소각, 농업소각 오염원 등이 높은 기여도를 나타내었다. 영향지역인 부안군의 경우도 질산암모늄, 황산암모늄, 농업소각, 토양, 생체소각 오염원 등이 높은 기여도를 나타내었다. 반면에 배경지역인 장자도의 경우는 질산암모늄, 황산암모늄, 토양, 생체소각, 산업관련 오염원 등이 높은 기여도를 나타내었다. 토양 오염원의 평균 기여도는 11.1%로서, 새만금 간척에 의한 육화현상에 따른 비산먼지의 영향이 새만금 지역의 고농도 미세먼지 발생의 원인 중 하나로 판단할 수 있다. 또한 연구지역의 PM2.5 오염원 중에서 새만금 기원 오염원은 토양 오염원을 비롯하여 생체소각 및 농업소각 오염원이라고 할 수 있으며 3개 오염원의 평균 기여도는 30.1%로 조사되었다.

      본 연구의 결과들은 새만금 지역의 비산먼지 및 원인물질의 발생특성과 오염물질의 특성을 규명하는 기초자료로서 중요한 역할을 할 것으로 사료된다. 또한 새만금 지역의 육지화 및 개발과의 관련성을 파악하고 미세먼지 발생 저감대책 수립을 위한 자료로 사용될 수 있을 것으로 사료된다.
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            Table S1. 
				
            

            
              Profile codes of SPECIATE and SPECIEUROPE used to obtain source profiles of 10 sources.
            
            

          

          
            
              
                	Source
                	Source profile code
              

            
            
              	Soil
              	3196
              	3458
              	3398
              	3403
              	3408
              	3413
            

            
              	3494
              	3512
              	91101
              	269*
              	
              	
            

            
              	Biomass Burning
              	3232
              	3233
              	3234
              	3235
              	3236
              	3237
            

            
              	3238
              	3239
              	3240
              	3248
              	3273
              	3278
            

            
              	3767
              	3768
              	3769
              	119*
              	
              	
            

            
              	Agricultural Burning
              	3243
              	3448
              	3453
              	
              	
              	
            

            
              	Gasoline Vehicle
              	4895
              	4896
              	4897
              	4898
              	4899
              	4900
            

            
              	270*
              	
              	
              	
              	
              	
            

            
              	Diesel Vehicle
              	4859
              	4860
              	4892
              	4893
              	270*
              	
            

            
              	Seasalt
              	431012.5
              	5675
              	5676
              	5681
              	900132.5
              	111*
            

            
              	50
              	
              	
              	
              	
              	
            

            
              	Combustion
              	4873
              	4874
              	4875
              	4876
              	4877
              	4878
            

            
              	125*
              	271*
              	
              	
              	
              	
            

            
              	Industry
              	283012.5
              	283022.5
              	283032.5
              	283072.5
              	106*
              	
            

            
              	Ammonium Sulfate
              	254102.5
              	273*
              	
              	
              	
              	
            

            
              	Ammonium Nitrate
              	254092.5
              	272*
              	
              	
              	
              	
            

          

          
            
              *: SPECIEURPOPE source profile code
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              The weight percent of each species for 10 sources.
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