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            초록
          
        

        
          Mobile measurements were conducted to understand the spatial distributions of the number concentrations of particles (PNC) with diameters from 20 to 700 nm and PM2.5 mass concentrations along two routes, Route GM and SD, the two characteristic roadways adjacent to Busan North Port with distinct traffic compositions. The measurements were conducted 11 times in the morning and 16 times in the afternoon of November 2021, October 2022, and January 2023, with about five repetitions each time. Despite the proximity of Route GM and SD (only about 340 m apart), the PNC in Route SD (9.7±4.4×104 particles/cm3) was 2.6 times higher than those in Route GM (3.7±2.2×104 particles/cm3), whereas the differences in PM2.5 were not as significant as in PNC. These differences appear to be attributed to differences in traffic composition. While the total traffic volumes for both routes were similar throughout the day, the proportion of heavy-duty vehicles (HDV) differed significantly (SD route: 44%, GM route: 13%). Nonetheless, the PNC levels observed in both the roadways near Busan port were significantly high compared to those in urban areas worldwide. In addition, the mean size of particles in a higher PNC route was smaller than that in a lower PNC roadway, and the smaller size was linked to a larger deposition fraction in deeper respiration tracts of the human body. These findings suggest that the roadways trafficked with a large volume of HDV near the port could potentially risk public health, highlighting the need to monitor PNC and size distributions in those areas.
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       1. 서 론
      입자상 물질에 의한 대기오염은 전 세계적으로, 특히 도시 지역에서 인간의 건강에 심각한 위협이 되는 주요 환경 문제이다 (Sicard et al., 2021; Cohen et al., 2017; Lelieveld et al., 2015; Pope and Dockery, 2006). 입자상 물질은 대기 중에 존재하는 입자의 공기역학적 직경에 따라 미세먼지 (PM10; ≤10 μm), 초미세먼지 (PM2.5; ≤2.5 μm), 나노미세먼지 (Ultrafine Particles (UFP); ≤100 nm)로 구분할 수 있다 (Seinfeld and Pandis, 2016). 최근 보다 작은 크기의 입자에 대한 관심의 증가로 입자 크기의 구분이 세분화되고 있으나, 아직 국내에서는 초미세먼지보다 작은 PM1 및 UFP와 같은 입자에 대한 정식 국문 명칭이 통일되어 있지 않다. 이에 본 연구에서는 Choi and Kim (2018)에서 사용한 용어를 차용하여 UFP를 나노미세먼지로 표기하였다. 특히 PM2.5와 UFP는 입자가 크기가 극히 작아 인체 내부로 깊숙이 침투하여 건강에 심각한 영향을 미칠 수 있다 (Brook et al., 2010; Kapposa et al., 2004). 또한, 입자의 크기가 작을수록 표면적이 넓어지기 때문에 UFP 입자 크기가 작아질수록 PM의 세포독성작용 (cytotoxic effects)이 증가하여 호흡기 및 심혈관 질환, 폐암, 조기사망 등 다양한 건강에 악영향을 미칠 수 있는 것으로 알려졌다 (Avino et al., 2016). 이러한 건강의 악영향으로 인해 WHO (World Health Organization)는 2019년 기준, 전 세계적으로 약 420만 명이 야외 대기오염으로 사망하는 것으로 추정하였다 (WHO, 2019).

      도심 내 UFP는 내연기관 차량의 연료 연소에 의한 직접 배출이 주요 공급원으로 교통량이 많아지는 출퇴근 시간과 도로 인근에서 높은 농도가 나타난다 (Morawska et al., 2008). 자동차에서 배출된 UFP는 대기 중 수명이 한 시간 정도로 매우 짧아 배출 당시의 기상 조건, 교통상황, 지상 구조 및 건물 환경에 의해 시공간적으로 매우 비균질한 농도 분포를 보인다 (Choi and Paulson, 2016; Peters et al., 2014). 또한 UFP의 직접 배출원인 도로가 밀집한 도심에서는 UFP가 전체 입자 수 농도의 80% 이상을 차지할 정도로 큰 기여를 하는 반면, 매우 작은 크기로 인하여 입자의 질량 농도에는 5% 이하의 미미한 기여를 하는 것으로 알려져 있다 (Choi et al., 2013; Kumar et al., 2010; Morawska et al., 2008). 반면 PM2.5는 직접 배출의 영향보다는 대기 중에서의 이차적 생성이 더 중요한 발생기작이며, 이로 인해 수는 적지만 질량에 큰 영향을 미치는 직경 수백 nm~1 μm 크기의 입자에 의해 농도가 결정된다 (Wilson et al., 1977). 실제로 Choi et al. (2012)은 미국 로스엔젤레스 고속도로를 가로지르는 이동측정을 통해 UFP 수 농도는 배경 농도 대비 고속도로 플룸에서의 농도가 수~열 배까지 증가한 반면 PM2.5 질량 농도는 평균 약 25%만 증가하였음을 (배경농도 15 μg·m-3 대비 4 μg·m-3 증가) 제시하였다. 그러나 PM2.5 질량농도에 큰 기여를 하는 크기 범위의 입자들은 확산과 중력 침강에 모두 비효율적이어서 UFP에 비해 대기 중에 월등히 오랜 시간 존재 한다 (대기 중 수명 약 10일 이상; Seinfeld and Pandis, 2016).

      통계청에 따르면 부산광역시는 한국에서 두 번째로 인구가 많은 도시이며 (약 330만 명; Statistics Korea, 2023), 해양교통과 산업활동의 중심지로 국내에서 가장 큰 규모인 부산항이 위치하고 있다. 부산항은 2021년 기준 세계 6위 규모로 약 2,271만 TEU의 물동량을 기록하며 상당한 양의 석유, 석탄 및 기타 대량 화물을 처리한다 (WSC, 2021). 2020년 PM2.5 기준 대기정책지원시스템 (Clean Air Policy Support System, CAPSS) 배출량에 따르면 선박에 의한 배출이 약 1,052 ton·year-3이며 그중 화물 선박이 약 911 ton·year-3로 87%의 비중을 차지하고 있다 (CAPSS, 2020). 부산광역시에서 선박 배출은 PM2.5의 가장 큰 배출원이며, 두 번째와 세 번째로 기여도가 큰 나대지 (裸垈地, 376 ton·year-3)와 도로재비산먼지 (298 ton·year-3)와도 큰 차이를 보인다 (CAPSS, 2020). 또한 항구 지역은 컨테이너를 운반하는 대형 트럭, 선박 및 항만 활동, 산업 활동 등을 포함하는 다양한 발생원으로부터 대기오염물질이 배출되는 고배출 환경으로 알려져 있다 (Pirjola et al., 2014). 특히, 컨테이너를 운반하는 디젤 대형 트럭은 UFP의 고배출 차량으로 DPF (diesel particulate filter) 장착 의무화 전에는 일반 가솔린 승용차에 비해 수십 배 많은 배출량을 보이는 것으로 알려졌다 (Choi and Kim, 2018; Kittelson et al., 2004). 따라서, 다양한 밀집된 배출원으로부터 배출된 UFP와 PM2.5가 항만 주변 지역의 대기질과 공중보건에 큰 영향을 미칠 수 있다 (Jo et al., 2017). 현재 부산항만에는 한국환경공단에서 운영하는 항만대기 측정망에 의해 PM2.5가 측정되고 있으나, 다양한 산업활동을 통한 직접 배출에 더욱 큰 영향을 받는 UFP의 측정은 시행되고 있지 않다 (KECO, 2023). 뿐만 아니라, 미국과 유럽 등 대기질 개선을 위한 노력을 기울이고 있는 선진국을 중심으로 도심 내 UFP 농도 분포 연구가 활발히 수행되고 있는 반면, 한국 도심에서의 UFP 분포 및 변환에 관한 연구는 상대적으로 부족한 실정이다 (Choi and Kim, 2018; Kumar et al., 2014).

      본 연구에서는 부산항 주변 대형 트럭의 통행이 많은 도로에서 UFP와 PM2.5의 이동측정을 통해 이들의 대형 항만 주변에서의 시공간적 분포 특성을 파악하고, 호흡기로 흡입된 입자들의 침적률 비교를 통해 지역 주민 및 도로 이용자의 건강에 미치는 영향을 평가하는 것을 목표로 하였다.

    

    

  
    
       2. 실험 방법
      
        2. 1 측정 지역 및 기간
        본 연구를 위한 이동측정은 부산광역시 남동부에 위치한 부산항 인근 도로에서 수행되었다. 이동측정 경로는 두 곳으로 설정하였으며, 첫 번째 경로는 항만 활동의 영향과 항구를 통행하는 대형 트럭 배출의 영향을 조사할 목적으로 감만부두와 인접한 신선대 교차로를 통과하는 4.8 km 구간으로 지정하였다 (경로 SD). 두 번째는 항만의 영향을 받는 도심에서의 UFP와 PM2.5 농도 분포 특성을 살펴보고자 항구와 인접하지만 주거지역으로 둘러싸여 통행 차량이 대부분 승용차로 구성된 감만 삼거리를 통과하는 길이 3.3 km 구간으로 결정하였다 (경로 GM) (그림 1). 경로 SD와 GM은 모두 왕복 4~6 차로의 도로로 규모가 유사하지만, 경로 SD는 컨테이너 화물 선적장, 석유 저장탱크, 자동차 검사소, 물류센터 등 공업지역 위주로 분포되어 있으며, 경로 GM은 일부 도로를 제외하면 아파트, 빌라, 학교 등 일반 주거지역으로 구성되어 있다 (그림 1).

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Map of the measurement routes. The red dashed line represents Busan North port, the black thick-dashed line denotes Route SD, and the pink thick-dashed line indicates Route GM. The red circle and star represent the Daeyeon air quality monitoring station (AQMS) and Nam-gu automatic weather station (AWS), respectively.
          
          

          

        

        이동측정은 일차배출 오염물질의 농도에 영향을 주는 기상 조건과 교통환경이 다른 오전 (10:30~12:00)과 오후 (14:30~16:00)로 구분하여 수행하였다. 총 이동측정은 2021년 11월 오전 4회와 오후 5회, 2022년 10월 오후 2회, 2023년 1월 오전 7회와 오후 9회를 수행하였다. 2021년에는 해당 경로를 회당 평균 4번 반복 측정하였고, 2022년과 2023년에는 1회 측정 시 해당 경로를 5번 반복하여 측정을 수행하였다.

      

      
        2. 2 이동측정시스템 구성
        이동측정은 일반 소형 가솔린 승용 차량에 입자 수 농도 및 평균 크기 측정기인 DiSCmini (Testo, Germany)와 PM2.5 측정기 (DustTrak, TSI, USA) 및 위치정보 획득을 위한 GPS (global positioning system; Qstarz, Taiwan)를 탑재한 간이 이동측정 플랫폼을 이용하였다 (표 1). 이러한 간이 이동측정 방식은 Choi et al. (2016)에서 전기차를 플랫폼을 이용한 것을 제외하고는 기본적으로 동일한 방식이었다. 측정 기기의 시료 흡입구는 조수석 창밖으로 뽑아내고 틈새를 막아 차량 내부 공기의 영향을 차단하였다. 또한 외부 도로배출의 영향이 없는 곳에서 (부경대학교 캠퍼스 내부) 차량의 속도 변화에 따른 입자 수 농도 및 PM2.5 질량농도의 변동성을 테스트하였다. 그 결과, 속도와 측정 농도 변동 사이에 상관성이 없었기 때문에 공기 흡입구 주위의 압력 변화가 측정 농도에 미치는 영향이 적어도 50 km·h-1 이하에서는 미미한 것을 확인하였다 (그림 2). 이에 따라 이동측정 속도를 50 km·h-1 미만으로 유지하여 이동 속도가 측정농도에 미치는 영향을 최소화하고 오염물질 농도 분포가 조밀한 공간해상도를 가질 수 있게 하였다. 추가적으로, 이동 플랫폼의 자체 배출 영향을 배제하기 위해 자체 배출가스가 시료 흡입구로 유입될 가능성이 있는 정차 기간의 자료는 분석에서 제외하였다. 단, 오염지도 작성 시에는 교차로에서의 가속 환경 영향을 고려하기 위해 포함하였다 (Choi et al., 2018).

        
          Table 1. 
				
          

          
            Monitoring instruments installed on the mobile platform.
          
          

        

        
          
            
              	Instrument
              	Measurement parameter
              	Time resolution (s)
            

          
          
            	DiSCmini (Testo, Germany)
            	Particle (20~700 nm) number concentration (particles·-3) and mean size (nm)
            	1
          

          
            	DustTrack II (TSI Model 8530, USA)
            	PM2.5 mass concentration (μg·m-3)
            	1~10
          

          
            	GPS Travel Recorder (BT-Q1000XT, Qstarz, Taiwan)
            	Latitude and Longitude
            	1
          

        

        

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Time series of PNC (particle number concentrations), PM2.5 concentrations, and mobile platform speed measured on the rarely trafficked road (inside the Pukyong National University campus). The spikes in PNC and PM2.5 time series were from intermittently-encountered vehicles/motorcycles.
          
          

          

        

        DiSCmini는 직경 20~700 nm 크기 입자의 수 농도와 평균 크기를 측정하는 확산 크기분류기 (fast diffusion size classifier)로 1초의 시간해상도 자료를 제공한다. Choi et al. (2016)은 DiSCmini가 측정한 입자 평균 크기가 전통적으로 사용되는 입자 크기분포 측정 장비인 SMPS (scanning mobility particle sizer, TSI)가 실제 대기조건에서 측정한 평균 크기와 잘 일치함을 제시하였고 (Choi et al. (2016)의 SI 2.4), 입자 수 농도는 CPC (condensation particle counter, TSI)와 잘 일치함을 제시하였다 (Choi et al. (2016)의 SI 2.3). DustTrak (Model 8530, TSI, USA)은 공기 시료 주입구에 위치한 임팩터 (impactor)로 PM2.5 또는 PM10을 선별하여 광산란 방식을 통해 입자의 질량 농도를 측정하는 실시간 단일채널 측정기로 1초의 높은 시간해상도를 가진다. 본 측정은 제조사에서 표준 에어로졸 시료로 실제 대기환경에 적용할 수 있도록 제시한 보정계수 (ambient calibration mode)를 사용하여 측정하였고 (TSI, 2019), 측정 전 HEPA 필터를 장착하여 DustTrak의 영점을 보정하였다. 보정계수 적용 후 농도의 정확도에 대한 보다 자세한 논의는 Park et al. (2019)에서 제시된 바 있다. Park et al. (2019)은 대기 중 PM2.5가 20 μg·m-3 이하의 농도에서 본 측정기의 오차 범위가 ±1.75 μg·m-3 정도일 것으로 평가하였는데, 본 측정 기간의 외부 농도가 20 μg·m-3 이하였기 때문에 유사한 정확도를 가질 것으로 예상된다. 이동 플랫폼의 측정 위치정보를 획득하기 위해 GPS (global positioning system) travel recorder (BT-Q1000XT, Qstarz, Taiwan)를 차량 내부에 설치하여 1초 시간해상도로 위·경도 정보를 획득하였다.

      

      
        2. 3 자료 후처리
        측정된 입자 수 농도와 PM2.5 데이터를 GPS 위경도 자료와 동기화하기 위하여 먼저, GPS로부터 획득한 위치정보를 이동측정 노선상에 위치시키는 보정을 수행하였다. 이를 위해서 Python ‘GeoPandas’ 라이브러리를 통해 원본 GPS 신호를 가장 가까운 거리의 이동측정 노선 위의 점에 위치시켰다. 다음, ‘QChainage’ QGIS Python Plugin (https://plugins.qgis.org/plugins/qchainage/)을 사용하여 이동측정 경로를 30 m 간격의 공간해상도를 갖도록 구획을 분할하였다. 이러한 절차를 “snapping”이라고 한다 (DeSouza et al., 2020; Lim et al., 2019; Messier et al., 2018). 공간해상도 30 m는 최대속도 50 km·h-1로 이동측정 시 한 구획에 2개의 측정값을 포함하기 위해 결정되었다. 마지막으로 각 구획에 포함된 이동측정값들을 통계 처리하여 목적에 따라 평균, 중간값 또는 내삽값 등을 그 구획의 대푯값을 결정하였다.

        경로 구획에 측정값이 존재하지 않았을 경우에는 누락된 구획에 인접한 구획에 포함된 측정값들을 이용하여 보간 (interpolation)한 값을 입력하였다. PM2.5 측정기의 시간해상도는 2021년 측정 시 10초, 2022년 측정과 2023년 1월 9~10일 측정 시는 5초로 결측 구획이 각각 70%와 50% 존재하였다. 자료 보간에는 MATLAB (Mathworks, Inc.) 내장함수인 PCHIP (Piecewise Cubic Hermite Interpolating Polynomial)를 사용하였다 (Fritsch and Carlson, 1980). 이 다항식은 인접한 4개의 데이터를 사용하여 보간하는 방법으로 보간된 값들이 전반적인 농도 패턴을 잘 따라가는 결과를 보였기 때문에 선행 이동측정 연구에서 상세한 공간해상도의 농도 분포를 획득하는 데 사용된 바 있다 (Choi et al., 2018; Ranasinghe et al., 2016).

        위와 같은 자료 처리를 한 번 (한 바퀴)의 완주 경로에 대해 매번 실시함으로써, 한 번의 완주 경로의 모든 구획에 하나의 측정값이 존재하도록 하였다. 예를 들면, 하나의 경로에 대해 1회 이동측정을 5번 반복하였다면, 먼저 모든 경로 구획에 하나의 농도값을 가지는 5개의 농도 분포 지도를 작성하고, 이를 각 구획별로 평균함으로써 1회의 측정에 대한 농도 분포 지도를 생산하였다. 이를 통해 농도 분포에 대한 추가적인 통계처리 시, 특정 시기에 측정한 값에 의해 결과가 영향을 받지 않도록 하였다. 예를 들면, 만약 여러 날에 걸쳐 같은 경로에 대하여 반복하여 이동측정하였다면, 경로상의 어떤 위치는 특정일의 측정값이 집중되고 상대적으로 다른 날의 자료가 부족할 수 있다. 또한, 자유 흐름을 따라 이동하는 경우와 교통량 증가 또는 교차로 환경에서의 정차 후 진행 (stop-and-go)하는 경우는 경로 구획에 포함되는 측정값의 수의 차이가 발생하고, 이러한 경우에도 비균질한 측정값 수의 분포가 발생한다. 오염물질의 농도는 측정 당시의 기상 조건과 교통환경에 의해 강하게 영향을 받기 때문에 시간에 따른 공간적으로 비균질한 측정값 수의 분포는 평균적이고 전반적인 농도 분포를 획득하는 데 영향을 미친다. 따라서, 한정된 수로 반복되는 이동측정의 대푯값을 결정하여 일반적인 오염분포 특성을 이해하고 분석하기 위해서는 위와 같은 이동측정 자료 처리가 요구된다 (Choi et al., 2018; Ranasinghe et al., 2016).

      

      
        2. 4 기상 및 교통자료
        이동측정 기간의 기상 특성을 파악하기 위해 경로 SD로부터 북동쪽 660 m, 경로 GM에서 남쪽 530 m 떨어진 남구 자동기상관측장비 (AWS)와 경로 GM에 인접한 대연동 도시대기측정소 (AQMS)에서 측정한 기상자료를 획득하였다 (그림 1). 남구 AWS와 대연동 AQMS는 각각 1분과 5분의 시간해상도를 가지는 기상자료를 제공한다.

        본 연구를 위해 2021년과 2022년에 수행된 부산광역시 교통조사 결과로부터 해당 경로에 포함된 지점에서의 시간대별 교통량과 차량조성을 획득하였다 (BMC, 2023, 2022). 부산광역시의 교통조사는 주중 16시간 (06:00~22:00) 동안의 차량조성별 시간당 교통량 자료를 제공한다. 비록 교통량 조사 기간이 본 이동측정 기간과는 다르다 하더라도 교통량은 일상적인 인간 활동 패턴을 반영하기 때문에 주중과 주말의 차이는 나타나지만 계절과 같은 시간 변동에 대한 차이는 크지 않다 (Choi et al., 2013). 실제 부산의 수정산터널에서 부산광역시 교통량 조사 결과와 다른 날짜의 교통량 실측 결과가 유사함을 제시한 바 있다 (Song et al., 2023). 따라서, 측정 일자별 교통량과 조성의 미세한 변화를 정량적으로 파악할 수는 없지만, 경로에 따른 전반적인 교통환경의 차이에 따른 입자 수 농도와 PM2.5 농도 수준의 차이를 확인하는 것은 가능하다.

      

    

    

  
    
       3. 결과 및 고찰
      
        3. 1 측정 기간의 기상과 교통 특성
        이동측정 경로의 한 번 (바퀴) 완주 소요 시간이 10~15분임을 고려하여 기상 관측자료는 10분으로 평균하였다. 남구 AWS와 대연동 AQMS의 온도와 습도 값은 유사하나 풍속과 풍향은 큰 차이를 보였다. 이는 남구 AWS가 해발고도 124 m의 산에 위치하고 있어 지상 약 30 m에 위치한 대연 AQMS에 비해 높은 풍속을 기록하였고 (Shimura et al., 2018), 인근에 산이 위치한 지형적 특성과 산곡풍의 영향으로 지상의 대연 AQMS에서와는 다른 풍향을 기록하였기 때문으로 보인다 (Manwell et al., 2010). 따라서, 측정 기간의 온도와 습도는 남구 AWS 관측값을 사용하였고 풍속과 풍향은 두 측정소의 관측값을 모두 표 2에 요약하였다.

        
          Table 2. 
				
          

          
            Summary of the mean meteorological factors for measurement periods.
          
          

        

        
          
            
              	Route
              	Date
              	Day
              	Relative humiditya (%)
              	Temperaturea (°C)
              	Wind speed (m·s-1)
              	Wind direction (degree)
            

            
              	Nam-gua
              	Daeyeonb
              	Nam-gua
              	Daeyeonb
            

            
              	A.M.
              	P.M.
              	A.M.
              	P.M.
              	A.M.
              	P.M.
              	A.M.
              	P.M.
              	A.M.
              	P.M.
              	A.M.
              	P.M.
            

          
          
            	GM
            	2021-11-12
            	Fri
            	43
            	44
            	9.7
            	10.2
            	5.1
            	2.7
            	1.6
            	1.0
            	288
            	242
            	220
            	234
          

          
            	2021-11-13
            	Sat
            	51
            	50
            	12.6
            	14.5
            	2.5
            	2.1
            	1.2
            	1.1
            	237
            	223
            	245
            	222
          

          
            	2021-11-19
            	Fri
            	-
            	28
            	-
            	18.6
            	-
            	3.4
            	-
            	1.3
            	-
            	263
            	-
            	226
          

          
            	2023-01-20
            	Fri
            	34
            	27
            	5.8
            	5.9
            	5.3
            	5.0
            	0.7
            	0.5
            	267
            	282
            	243
            	257
          

          
            	2023-01-25
            	Wed
            	-
            	15
            	-
            	-1.8
            	-
            	2.0
            	-
            	0.5
            	-
            	278
            	-
            	48
          

          
            	2023-01-27
            	Fri
            	24
            	23
            	0.3
            	1.1
            	5.0
            	5.8
            	0.61
            	0.5
            	288
            	287
            	69
            	41
          

          
            	2023-01-30
            	Mon
            	22
            	17
            	4.5
            	6.3
            	3.5
            	3.4
            	0.54
            	0.6
            	284
            	285
            	72
            	2
          

          
            	SD
            	2021-11-09
            	Tue
            	51
            	52
            	12.5
            	11.9
            	3.0
            	4.2
            	1.6
            	1.2
            	235
            	255
            	232
            	239
          

          
            	2021-11-13
            	Sat
            	53
            	48
            	11.6
            	14.5
            	2.5
            	1.8
            	1.0
            	0.9
            	248
            	229
            	254
            	216
          

          
            	2021-11-16
            	Tue
            	39
            	38
            	15.2
            	15.9
            	2.8
            	3.0
            	0.8
            	1.0
            	294
            	281
            	238
            	265
          

          
            	2022-10-05
            	Wed
            	-
            	69
            	-
            	20.0
            	-
            	3.8
            	-
            	1.9
            	-
            	50
            	-
            	33
          

          
            	2022-10-07
            	Fri
            	-
            	57
            	-
            	19.7
            	-
            	4.2
            	-
            	1.8
            	-
            	316
            	-
            	30
          

          
            	2023-01-09
            	Mon
            	54
            	52
            	12.7
            	14.0
            	2.6
            	2.8
            	0.6
            	0.8
            	227
            	224
            	218
            	219
          

          
            	2023-01-10
            	Tue
            	47
            	56
            	11.3
            	10.1
            	2.1
            	2.9
            	1.0
            	0.7
            	62
            	77
            	48
            	58
          

          
            	2023-01-16
            	Mon
            	53
            	37
            	1.9
            	5.7
            	4.6
            	3.6
            	0.5
            	0.4
            	292
            	289
            	156
            	17
          

          
            	2023-01-17
            	Tue
            	29
            	26
            	2.8
            	5.5
            	3.0
            	3.6
            	0.5
            	0.5
            	299
            	284
            	295
            	41
          

          
            	2023-01-18
            	Wed
            	-
            	46
            	-
            	4.3
            	-
            	3.6
            	-
            	0.5
            	-
            	287
            	-
            	255
          

        

        
          
            aData from Nam-gu AWS (Automatic Weather Station)
          

          
            bData from Daeyeon AQMS (Air Quality Monitoring Station)
          

        

        

        대연 AQMS는 지상 인근에서의 기상을 나타내어 두 측정 경로의 모든 측정 기간에 대해 평균 풍속이 오전과 오후 모두 0.8~1.0 m·s-1로 일관적으로 낮았다 (최대 풍속 1.6 m·s-1). 측정 기간의 대부분 기간은 남서풍 계열의 바람이 우세하였고 SD 경로의 오후 측정에 대해서 일부 북동풍 계열의 바람이 나타났다 (그림 3a). 해발고도 124 m의 남구 AWS에서는 두 경로의 모든 측정 기간 동안 풍속이 1.8~5.8 m·s-1의 범위를 기록하였고 (표 2), 오후 측정 기간의 평균 풍속은 GM과 SD 측정 경로가 각각 3.5±1.4와 3.4±0.7 m·s-1로 동일하였으나 오전 측정 기간에는 SD 경로의 평균 풍속이 GM 경로에 비해 약 30% 낮았다 (경로 SD: 2.9~0.8와 경로 GM: 4.3±1.2 m·s-1). 남구 AWS에서의 풍향은 모든 경로에 대해 서풍 계열의 바람이 우세하였다 (그림 3b). 전반적인 측정 지역의 바람 특성을 살펴보기 위해 측정 계절을 고려하여 10~11월 (2020~2022년)과 1월 (2021~2023년)의 두 기간에 대한 바람장미를 남구 AWS 관측자료를 사용하여 그림 3c에 제시하였다. 전반적으로 측정 지역에는 10월과 11월에는 서풍, 북풍 및 동풍이 혼재하였고, 1월에는 서풍계열의 바람이 우세한 특성을 보였다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Wind roses during the measurement period with 10 min. avg. data ((a): Daeyeon AQMS and (b): Nam-gu AWS). (c) shows wind roses typically observed for the seasons of measurement in the measurement area (1-day avg. data from Nam-gu AWS; left plot is for Oct.~Nov. of 2020~2022 and right plot is for Jan. of 2021~2023). Upper panels of (a) and (b) represent winds for route GM and lower panels for route SD. Left panel shows winds for the morning period and the right for Afternoon measurements.
          
          

          

        

        경로 GM과 경로 SD의 시간별 총 교통량의 차이는 미미하였지만, Heavy-Duty Vehicle (HDV, 대형화물차 (8.5톤 초과)와 컨테이너 및 트레일러와 같은 대형특수차)의 교통량은 큰 차이를 나타내었다 (그림 4a). 2021년 오전과 오후 측정 기간에 대한 경로 GM의 HDV 시간당 교통량은 경로 SD에 비해 각각 25%와 23%에 불과하였고, 2022년에는 각각 28%와 27%에 불과하였다 (그림 4a). 또한 동일한 교통량에도 불구하고 경로 SD에서의 전체 차량에 대한 HDV 비율은 44%로 매우 높았지만, 경로 GM에서는 13%였다 (그림 4b). 그러나, 경로 GM에서의 HDV 비율 역시 일반적인 대도시에서의 비율에 비하면 상당히 높은 수준이다 (예를 들면, 서울 도심에서의 비율은 약 5~6% (Park et al., 2021); 경부고속도로에서의 비율은 주중 약 6% 이하 (Park et al., 2023); 미국 로스엔젤레스의 고속도로 4곳에서의 비율은 2~6% (Choi et al., 2012)).

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Diurnal variations of traffic flow rates and HDV fractions in routes GM and SD for 2021 and 2022 (BMC, 2021; BMC, 2022). The red shaded rectangles indicate the measurement periods ((a): Traffic volume rates and (b): Heavy Duty Vehicles (HDV) ratios).
          
          

          

        

      

      
        3. 2 국내외 선행 연구 결과와 부산항만 인근의 UFP 농도 수준 비교
        나노미세먼지 (UFP)는 배출 환경과 기상 조건에 강한 영향을 받고, 특히 도심지역에서는 교통 환경 (도로 밀집도, 교통량, 교통 조성 및 차량 관리와 배출 저감 정책 등)에 직접적인 영향을 받기 때문에 국가 및 지역에 따른 농도 수준의 차이뿐만 아니라 국지적으로도 농도 수준의 차이가 발생한다 (Choi and Kim, 2018). 따라서 본 측정을 통해 획득한 결과를 국내외 선행 연구 결과와 비교하여 부산항만 인근에서의 나노미세먼지 농도 수준을 평가하였다. 도심지역에서는 UFP가 입자 수 농도 (PNC; particle number concentration)의 대부분을 차지하기 때문에 도로변이나 도로를 통한 이동측정에서는 PNC를 UFP의 지시자로 활용하기도 한다 (예를 들면, Choi et al., 2014). 따라서, 본 연구에서도 PNC를 UFP의 대표적 척도로 사용하여 선행 연구와 비교하였다. 선행 연구 결과는 Kumar et al. (2014)에서 종합한 전 세계 42개국에서의 측정자료와 Choi and Kim (2018)에서 종합한 국내 측정자료 (도로변과 도심 배경)를 사용하였다 (그림 5). 입자 수 농도는 크기가 작을수록 커지는 특성이 있으며, 특히 연료 연소를 통해 배출되는 입자의 수 농도는 수십 나노미터 이하의 작은 크기에 집중되어 있는 특성이 있어 (Seinfeld and Pandis, 2016), 국내외 UFP 수 농도의 비교를 위해 최소 측정 크기를 표 3에 제시하였다. 모든 국가의 도심에서 측정한 입자 수 농도는 최소 평균 크기가 15 nm 이하로 동일한 환경이었다면, 더 높은 수 농도를 측정했을 가능성이 높다 (즉, 본 연구 결과의 과소평가 가능성). 국내에서 도심 배경 농도의 평균 최소 크기는 18 nm로 본 연구의 최소 크기와 유사하여 직접 비교가 가능하지만 도로변 측정 농도의 평균 최소 크기는 12 nm로, 역시 본 측정의 최소 크기보다 작아서 동일한 환경에서는 더 본 연구의 결과가 과소평가 되었을 가능성이 있음을 염두에 둘 필요가 있다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Mean particle number concentrations in cities worldwide, Korea, and near Busan Port. Data for other countries except Korea were taken from Kumar et al. (2014). Data for near-roadway and urban environments in Korea were taken from Choi and Kim (2018). Route GM and SD represent the routes for mobile measurements in this study.
          
          

          

        

        
          Table 3. 
				
          

          
            Summary of UFP size range for near-roadway and urban environments in Korea were taken from Choi and Kim (2018).
          
          

        

        
          
            
              	Country
              	Environment
              	Lower limit of size (nm)
              	Source
            

          
          
            	Korea
            	Urban
            	13~20 (mean 18)
            	Bae et al. (2003); Maskey et al. (2012); Park et al. (2008)
          

          
            	Roadside
            	5.6~20 (mean 12)
            	Bae et al. (2007); Kim et al. (2015); Song et al. (2012); Woo et al. (2008)
          

          
            	South America
            	Urban
            	10~25 (mean 13)
            	Kumar et al. (2014) Table S1.
          

          
            	UK
            	4~19.2 (mean 9)
          

          
            	Europe
            	3~25 (mean 9)
          

          
            	North America
            	3~20 (mean 12.nm)
          

          
            	China
            	6 ~10 (mean 8)
          

          
            	India
            	5~10 (mean 7.5)
          

          
            	Australia
            	15
          

        

        

        부산 감만항 인근에서 2021~2023년 기간 측정한 입자 수 농도는 두 경로가 인접하여 있음에도 불구 하고 (직선 이격거리 약 340 m; 그림 1) 경로에 따라 서 약 세 배 정도의 큰 차이를 나타내었다 (경로 SD: 9.7±4.4×104 particles·cm-3 vs. GM: 3.7±2.2×104 particles·cm-3). 경로 GM은 주변이 주거지역으로 구성되어 있으나, 평균 입자 수 농도가 Choi and Kim (2018)이 종합한 도로와 인접하지 않은 한국의 도심 배경 평균 농도인 0.9×104 particles·cm-3보다 약 4배 높은 농도를 나타내었고, 한국 도심의 주요 도로변에서의 평균 농도인 5.3×104 particles·cm-3보다는 조금 낮은 수준을 보였다. 그러나 한국 도심의 도로변 농도가 신촌, 청량리, 강남과 같이 교통량이 매우 많은 곳에서 측정한 값인 것과 입자 수 배출의 주요 오염원이었던 디젤 차량의 DPF 장착 의무화 전인 10년 전의 측정값임을 고려하면, 경로 GM에서의 농도도 상당히 높음을 나타내고 인근 항만 활동 (선박배출 포함)에 의한 배출이 주변 지역의 배경농도에 영향을 주었을 가능성을 무시할 수 없다. 특히, 경로 SD의 농도는 한국 도로변 농도에 비해서도 2배 정도 높고 Kumar et al. (2014)가 종합한 중국 대도시 (상하이, 베이징, 홍콩)에서의 측정 농도인 8.3×104 particles·cm-3보다 높았다는 것은 항구 인근의 물류 운송을 위한 대형 트럭의 교통량이 높은 도로변에서 입자 수 농도가 매우 높은 수준임을 제시한다. 이러한 높은 입자 수 농도는 이들이 대부분 100 nm 이하의 나노미세먼지로 구성되어 있고 차량 배출 나노미세먼지의 강한 독성을 고려하면 (Brugge et al., 2007; Sioutas et al., 2005), 대형 항만 인근의 운송 트럭 교통량이 많은 도로 인근에 위치한 주거지역에서의 공중 보건에 대한 잠재적인 위험 요소로 작용할 수 있음을 강하게 시사할 뿐만 아니라 이들에 대한 지속적인 모니터링이 필요함을 제시한다. 또한, 서로 인접한 두 경로 사이에서도 약 3배 정도의 농도 차이가 발생할 정도로 공간적 분포의 비균질성을 보여준 것은 나노미세먼지 hotspot에 대한 연구 필요성을 제기한다.

      

      
        3. 3 경로별 시공간적 농도 분포 특성
        
          3. 3. 1 기상 인자와 농도
          도심지역에서 UFP의 주요 배출원은 자동차 배출이며 (Morawska et al., 2008), 직접 배출 오염원은 기상요소에 영향을 받는다. 또한 대기 중에서의 이차생성이 주요 원인인 PM2.5 질량농도의 고농도는 전구기체의 축적으로 생성반응이 활발해지는 대기정체 기간에 발생하는 경향이 있다 (Han et al., 2023; Park et al., 2021). 따라서, 여기서는 측정 기간의 풍속이 UFP와 PM2.5의 농도 수준에 미치는 영향을 살펴보았다. 본 분석에서는 prevailing winds를 지시할 수 있는 남구 AWS와 지상의 바람을 나타내는 대연동 도시대기측정소의 관측값을 함께 살펴보았고, 이동플랫폼의 자가 배출의 영향을 배제하기 위해 정지하였던 기간의 자료는 제외하였다.

          종관 및 지역 기상 특성을 더 반영할 것으로 예상되는 남구 AWS 기준으로 UFP는 두 측정경로 모두에 대하여 풍속에 따라 감소하는 경향을 보였으나 PM2.5는 풍속이 강해질수록 오히려 농도가 증가하는 경향성을 나타내었다 (그림 6). 이러한 상반된 경향성은 두 입자상 오염물질 농도 기반의 차이에서 기인한 것으로 보인다. 자동차 직접 배출이 주요 배출원인 UFP는 풍속이 증가하면 배출 입자의 확산이 강화되어 수 농도가 감소하는 특징이 있다 (Weichenthal et al., 2008; Husein et al., 2006, 2005). 반면, PM2.5도 고농도 오염 이벤트는 대기정체에 기인하여 넓은 농도 범위에서는 풍속과 반비례 경향성을 나타내지만 (Park et al., 2021), 본 측정의 PM2.5 농도 범위는 경로 GM과 SD 측정 기간에 대해 각각 10 μg·m-3와 20 μg·m-3 이하의 저농도에 국한되었다. 이러한 환경에서는 바람에 의한 외부 오염원으로부터의 유입과 일부 재비산의 영향으로 풍속의 증가가 항상 PM2.5의 감소로 이어지지는 않는다 (Wang and Ogawa, 2015). 또한, 풍속이 증가하면서 선박에 의한 PM2.5 유입의 가능성도 배제할 수 없다. 그러나, 연료 연소에 의해 배출되는 입자는 UFP 크기에 집중되어 PM2.5 보다는 수 농도에 더 큰 영향을 미치는데 (Choi and Kim, 2018), PNC에서는 이러한 경향성이 나타나지 않았다. 경로 SD의 오후 측정 기간에는 풍속에 따른 농도의 변동성이 명확하지 않았다. 수 농도 경로 SD에는 HDV의 교통량이 많고, 인접한 위치에서 HDV의 배출에 직접적으로 영향을 받았기 때문에 기상 인자의 영향이 인접한 직접 배출 영향에 묻혔을 가능성이 있다.

          
            
            

            Fig. 6. 
				
            

            
              Box plots of pollutant concentrations as a function of winds speeds at Nam-gu AWS. (a) Route GM (a.m.), (b) Route GM (p.m.), (c) Route SD (a.m.), and (d) Route SD (p.m.). Blue boxes denote particle number concentrations (left y-axis) and Orange boxes represent PM2.5 (right y-axis).
            
            

            

          

          다양한 지형학적 특성과 지상 구조물의 영향에 의해 변형된 지상의 국지기상을 나타내는 대연 도시대기측정소 풍속을 기준으로는 오히려 PM2.5의 농도가 (절대 농도의 차이는 크지 않지만) 풍속에 따라 감소하는 특성을 나타내었고, 이는 앞의 종관기상의 결과와 달리 지면의 일차배출 특성이 반영되었기 때문인 것으로 보인다. UFP는 경로 GM의 오전 측정 기간 1.5~2 m·s-1 풍속 구간을 제외하면 (이 구간의 측정값은 2개 (N=2)에 불과; 그림 7a), 경향성은 약하지만 풍속이 강해질수록 농도가 낮아지는 경향을 보였다 (그림 7). 그러나 PM2.5보다 오히려 경향성은 뚜렷하지 않았는데 이는 PM2.5보다 도로의 직접 배출 강도가 더욱 강하고, 몇몇 고배출 차량의 영향을 받아 spike성 고농도의 영향이 강하게 작용하였기 때문인 것으로 판단된다. 또한 모든 측정 기간 풍속이 2 m·s-1 이하로 약했기 때문에 풍속의 영향이 직접 배출 강도에 비해 상대적으로 적게 반영되었을 가능성도 있다.

          
            
            

            Fig. 7. 
				
            

            
              Same as Fig. 6 except wind data taken from Daeyeon AQMS.
            
            

            

          

        

        
          3. 3. 2 교통환경이 농도에 미치는 영향
          도심의 UFP는 자동차와 같은 연료 연소에 의한 직접 배출이 약 60% 이상을 차지하며 (Kumar et al., 2014), 주행 중인 자동차의 엔진 토크가 높을수록 UFP 배출이 증가한다 (Rönkkö et al., 2006). 그리고 DPF 장착 의무화 전에는 일반적으로 경유 엔진이 휘발유 엔진보다 UFP 배출 계수가 약 10배 정도 높은 경향이 있었다 (Morawska et al., 2008). 대형 트럭 (HDV)은 대부분 경유를 사용하고 토크가 높은 엔진을 사용하기에 많은 양의 UFP를 배출한다 (Choi and Kim, 2018). 본 연구의 측정경로 SM과 GM은 총 교통량은 유사하였으나 (그림 4), HDV의 교통량은 경로 SD가 GM에 비해 약 3배 이상 많았고, 경로 SD의 입자 수 농도 역시 GM에 비해 약 2.5배 이상 높았다 (그림 8). PM2.5 농도 역시 경도 SD에서 높았으나 농도의 차이가 UFP에 비해 크지 않아 직접 배출의 영향이 입자 수 농도에 비해 적음을 보여주었다 (그림 8).

          
            
            

            Fig. 8. 
				
            

            
              Traffic volume of heavy-duty vehicles (blue squares) and pollutant concentrations for measurement periods at each route. A.M. and P.M. denote the morning and afternoon measurement periods, respectively.
            
            

            

          

        

        
          3. 3. 3 차량속도 변화에 따른 농도 분포
          도심 내 도로의 신호체계 특성상 이동측정 차량이 가속, 감속, 정지하는 구간은 다른 차량도 동일한 속도 변화 양상을 보인다. 따라서 교통신호등이 있는 교차로에서 이동측정 차량이 감속하여 정지하였다가 가속하는 구간을 가속, 감속, 정지의 운행 조건으로 구분하여 각 조건에 따른 농도 분포를 비교하였다. 운행 조건을 구분하기 위해 속도 자료 (1초 해상도)를 5개 간격의 이동평균을 통해 평탄화한 후에 n+1번째와 n번째의 속도 차가 -0.5 km·h-1·s-1 이하로 감속이 지속되는 구간을 감속 구간, 정지 시 GPS 오차에 의한 변동을 고려하여 속도가 3 km·h-1 이하가 유지되는 구간을 정지 구간, 그리고 정지 후, 속도의 차가 0.5 km·h-1·s-1 이상으로 가속이 지속되는 구간을 가속 구간으로 정의하였다. 전반적으로 엔진의 부하가 가장 높은 정지 후 가속 구간에서 가장 높은 입자의 수 농도가 나타났고, 그 다음 감속, 정지 순서로 수 농도가 감소하여 운행 조건이 입자 수 농도에 영향을 미치는 것으로 판단된다 (표 4). 감속 단계가 정지 조건보다 높은 입자의 수 농도를 나타낸 것은 브레이크 패드와 디스크 및 타이어와 지면의 마찰에 의한 발생이 영향을 미친 것으로 보인다 (Kwak et al., 2014). 반면 PM2.5는 조건에 따른 농도 변화가 전반적으로 미미하였다. PM2.5는 대기 중 이차생성이 주 발생원이며 이는 지역적 규모로 발생하기 때문에 도심 배경농도의 수준이 해당 도로에서의 운행 조건에 따른 직접 배출의 차이 규모에 비해 훨씬 크기 때문인 것으로 보인다.

          
            Table 4. 
				
            

            
              Mean concentrations (and standard deviations) of particle number concentrations (PNC) in the units of particles·cm-3 and PM2.5 (units: μg·cm-3) based on driving conditions (Accel.: acceleration and Decel.: deceleration).
            
            

          

          
            
              
                	
                	Route GM
                	Route SD
              

              
                	AM
                	PM
                	AM
                	PM
              

              
                	PNC (particles·cm-3)
                	PM2.5 (μg·cm-3)
                	PNC (particles·cm-3)
                	PM2.5 (μg·cm-3)
                	PNC (particles·cm-3)
                	PM2.5 (μg·cm-3)
                	PNC (particles·cm-3)
                	PM2.5 (μg·cm-3)
              

            
            
              	Accel.
              	35,500276,300
              	8.6±3.9
              	32,10090,100
              	5.9±6.5
              	131,000333,400
              	10.9±7.9
              	82,200158,300
              	14±8.4
            

            
              	Decel.
              	28,30062,700
              	8.3±3.2
              	34,00080,200
              	5.6±3.1
              	110,600241,900
              	10.4±5.4
              	75,000121,100
              	13.8±8.3
            

            
              	Stop
              	22,20060,700
              	9.4±3.6
              	25,10049,800
              	6.1±2.5
              	99,500259,000
              	10.8±22.2
              	69,000 159,100
              	14±10.5
            

          

          

        

        
          3. 3. 4 공간적 농도 분포 특성 (오염지도)
          2.3장에서 논의한 바와 같이 이동측정 기간 측정농도의 공간 분포 특성을 살펴보기 위해 자료 후처리를 통해 각 측정 경로를 약 30 m 간격으로 구획하여, 경로 GM은 125개의 격자, 경로 SD는 181개의 격자로 구분하였다. 본 분석에서는 모든 배출 특성을 고려하기 위해 정지 시의 자료까지 모두 포함하였다. 전체 측정 기간에 대한 각 측정 구역의 평균 입자 수 농도 분포는 경로 GM에서의 최대 농도가 최소 농도보다 약 11배가 높았고, 경로 SD에서는 최대 농도가 최소 농도의 약 7배로 공간적으로 매우 비균질한 분포를 나타내었다. 반면, PM2.5의 전체 측정 기간 평균 농도는 경로 GM에서는 5.5~8.5 μg·m-3의 범위로 분포하였고 경로 SD에서는 9.1~16.6 μg·m-3의 범위로 분포하여 공간적 농도 변동 폭이 크지 않았다 (그림 9c와 10c). 이 농도 변동 폭은 Park et al. (2021)이 서울 중심에서 일중 변동성 (diel variation)을 통해 제시한 출근 시간대 농도 증가량인 4~6 μg·m-3와 Choi et al. (2012)이 측정한 미국 로스엔젤레스 고속도로 배출에 의한 PM2.5 농도 증가량 약 4 μg·m-3와 (배경 농도 15 μg·m-3에 비해) 유사한 규모이다. UFP와 PM2.5 농도의 공간적 분포에 이러한 차이가 발생한 이유는 차량 배출이 UFP 크기 범위에 집중되어 있어 수 농도에는 직접적으로 영향을 미치지만 PM2.5는 직접 배출보다는 NOX, SOX, VOCS, NH3 등이 대기 중 화학반응을 거치면서 생성되는 이차생성이 주요 발생원이기 때문이다 (Choi and Kim, 2018).

          
            
            

            Fig. 9. 
				
            

            
              Pollution maps of route GM. Left panel is for PNC, middle panel for PM2.5, and right panel for the scatter plots of PNC/PNC vs. PM2.5/PM2.5 ratios. The size of the circle is the size of the UFP particle. The black-shaded part of the right panel is indicated by a black dotted line on the contamination map, and the blue shaded is indicated by a blue dotted line. (a) morning, (b) afternoon, (c) entire periods, and (d) Photos of surrounding environments around hotspots).
            
            

            

          

          
            
            

            Fig. 10. 
				
            

            
              Same as Fig. 9 except for the target route (Route SD).
            
            

            

          

          오전 시간대 경로 GM의 PM2.5 평균 농도는 6.9±0.4 μg·m-3로 경로 SD (10.3±1.9 μg·m-3)의 약 67% 수준이었으나, 경로 GM의 오전 UFP 평균 수 농도는 43,700±50,800 particles·m-3로 경로 SD (121,900±78,100 particles·m-3)의 36%에 불과하였다. 그러나 오후 시간대 경로 GM의 PM2.5 농도는 경로 SD의 47% 수준이었고, 입자 수 농도 역시 경로 GM의 농도가 SD의 41% 수준으로 유사하였다 (표 5). 보다 자세한 측정 시간대별 경로별 농도 분포 통계는 표 5에 요약하여 제시하였다.

          
            Table 5. 
				
            

            
              Summary of statistics of PNC and PM2.5 concentration distributions observed in each Route (1st QU.: 1st quartile; 3rd QU.: 3rd quartile).
            
            

          

          
            
              
                	
                	Route GM
                	Route SD
              

              
                	PNC (particles·cm-3)
                	PM2.5 (μg·-3)
                	PNC (particles·cm-3)
                	PM2.5 (μg·-3)
              

              
                	A.M.
                	P.M.
                	Total
                	A.M.
                	P.M.
                	Total
                	A.M.
                	P.M.
                	Total
                	A.M.
                	P.M.
                	Total
              

            
            
              	Min.
              	14,800
              	20,000
              	17,700
              	6.2
              	4.9
              	5.5
              	317,00
              	24,700
              	29,400
              	8.3
              	9.8
              	9.1
            

            
              	1st QU.
              	19,600
              	25,500
              	25,600
              	6.7
              	5.3
              	5.9
              	56,900
              	60,300
              	69,400
              	9
              	10.7
              	10.1
            

            
              	Median
              	26,100
              	29,700
              	29,400
              	6.8
              	5.4
              	6.1
              	100,600
              	84,300
              	97,800
              	9.9
              	11.3
              	10.7
            

            
              	3rd QU.
              	45,900
              	36,200
              	43,300
              	7.1
              	5.6
              	6.2
              	161,100
              	97,300
              	123,600
              	10.9
              	12.3
              	11.8
            

            
              	Max.
              	406,300
              	99,800
              	188,700
              	8.8
              	9.8
              	8.5
              	335,000
              	158,700
              	231,100
              	19.5
              	15.4
              	16.6
            

            
              	Mean
              	43,700
              	32,700
              	37,400
              	6.9
              	5.5
              	6.1
              	121,900
              	79,500
              	96,900
              	10.3
              	11.6
              	11
            

          

          

          그림 9과 10은 각각 경로 GM과 SD에서 UFP (왼쪽 패널)와 PM2.5 (중간 패널)의 농도 분포 지도를 보여준다. 앞에서 언급했듯이 전반적으로 두 경로에서 모두 UFP의 수 농도 변동성이 PM2.5에 비하여 확연히 크게 나타났다. 경로 GM에서의 또 다른 분포 특성은 수 농도의 분포 경향과 PM2.5의 분포 경향이 일치하지는 않았다는 것이다. 이는 대형 디젤 트럭의 통행량이 상대적으로 적은 경로 GM에서는 대기 중 입자상 물질의 두 농도 척도인 수 농도와 PM2.5 질량 농도 변동의 기여 인자가 다름을 의미한다. 이를 확인하기 위해 각 격자의 UFP 수 농도와 PM2.5 농도를 각각의 경로 평균 농도로 정규화한 상대 농도 (즉, PNC/PNC와 PM2.5/PM2.5를 비교하였다 (그림 9의 오른쪽 패널). 이 산포도를 통해 경로 GM에서는 입자 수 농도 (PNC)는 평균 대비 10배까지 증가하는 반면, PM2.5는 2배 이하로 변동성이 적은 것과 두 인자 사이에 상관성이 나타나지 않았음을 확인하였다. 또한 PNC/PNC이 PM2.5/PM2.5보다 월등히 큰 구역 (강한 수 농도 배출원이지만 PM2.5의 배출은 없는 구역 - 그림 9의 지도에서 검은색 파선 및 산포도에서 회색 음영)과 그 반대의 구역 (입자의 수는 적지만 큰 입자의 배출이 발생하여 질량농도의 증가가 발생한 구역 - 지도에서 청록색 파선 및 산포도에서 하늘색 음영)이 구분되었고, 전자 (UFP hotspot)는 오거리 교차로로 교통량이 밀집한 구역 (그림 9d의 A)과 경사도가 가파른 도로 (약 8.5°)로 차량의 엔진의 부하가 높아지며, 아파트 건설 공사로 인한 HDV 통행 및 비산먼지 발생 구역이었다 (그림 9d의 B). 후자는 컨테이너 적재 항만에 인접한 아파트 단지 옆의 대형 마트가 위치하고 있는 구역이었으나 상대적 고농도 PM2.5의 원인은 확인할 수 없었다 (농도 자체는 10 μg·m-3 이하).

          입자상 물질의 고배출 차량인 HDV 교통량이 매우 높은 경로 SD에서는 PNC와 PM2.5의 농도가 모두 경로 GM보다 높았고 PNC/PNC와 PM2.5/PM2.5가 양의 상관성을 보임으로써 (그림 10의 오른쪽 패널), HDV 교통량이 PNC뿐만 아니라 PM2.5의 농도에도 영향을 미칠 수 있음을 제시한다. 그러나 PM2.5/PM2.5가 2 이하로 크지 않고, PNC/PNC와 PM2.5/PM2.5 사이의 기울기가 2 정도로 크기 때문에 (그림 10c의 오른쪽 패널) HDV에 의한 입자상 물질의 배출이 PM2.5보다는 UFP의 PNC 농도에 더 큰 영향을 미침을 제시한다. 경로 SD에서도 상대적 PNC의 고농도 hotspot 지역을 그림 10에 검은색 파선 상자와 회색 음영으로 나타내었는데, 모두 상시 HDV의 교통량이 많은 구역이었다 (그림 10d의 C와 D). 반면, 전체 측정 기간 PNC의 농도가 지속적으로 낮았던 구역은 주거 구역으로 HDV의 통행이 매우 제한적인 구역이었다.

        

      

      
        3. 4 평균 입자 크기를 이용한 UFP 노출도 평가
        입자의 크기에 따라 인체에 침적되는 위치와 침적률의 차이가 나타나며, 일반적으로 인체 호흡기관 중 가장 깊숙한 폐포 (pulmonary alveoli)에 침적되면 더욱 건강에 악영향을 미치는 것으로 알려져 있다 (Oberdörster et al., 2005). 따라서 대기 중 입자상 물질의 노출도 평가를 위해서는 크기에 기반한 인체 침적률을 고려하는 것이 필요하다. 본 연구에서는 이를 위해 International Commission of Radiological Protection (ICRP) model (ICRP, 1994)을 사용하여 측정 경로에서 관측한 평균 입자 크기에 대해 인체 호흡기관으로의 침적률을 평가하였다. ICRP 모델은 흡입한 입자상 물질의 인체 호흡기관에서의 침적률을 단순히 입자 크기에 대한 함수로 계산하며 호흡기관은 상부호흡기관인 인두영역 (pharyngeal, PG), 중간호흡기관인 기관지기관 (tracheobronchial, TB), 심부호흡기관인 심폐 (pulmonary, P)로 구분한다 (Oberdörster et al., 2005).

        입자 수 농도와는 반대로 경로 GM의 UFP 평균 입자크기는 경로 SD보다 컸다. 해당 경로별 측정된 입자의 인체 호흡기관 내 평균 침적률은 해당 경로의 각 격자에서의 평균 입자 크기를 구한 후, 이 평균 크기를 이용하여 격자별 침적률을 계산한 뒤, 각 경로의 모든 격자에서의 침적률의 평균값으로 정의하였다. 경로 GM에서 측정한 평균 크기의 입자에 대한 호흡기관 총 침적률은 오전, 오후, 전체 측정 시간대에서 각각 0.501, 0.535, 0.522로 UFP가 호흡기로 들어왔을 때 약 50%의 입자가 호흡기관에 침적되며, 경로 SD에서는 각각 0.606, 0.581, 0.591로 약 60%의 침적률을 보였다 (표 6). 입자 수 농도가 경로 SD에서 경로 GM보다 평균 약 2.6배 높았음을 고려하면 인체의 침적효과는 더 커질 것으로 판단된다. 이 침적률은 Choi (2021)가 미국 로스엔젤레스의 고속도로 인근 주택가에서 같은 방법으로 계산한 침적률 0.504와 비교될 만하고, Kumar et al. (2014)이 역시 같은 방법으로 평가한 영국 캠브리지의 침적률 0.66과 인도 델리에서의 침적률 0.41 사이에 위치한다.

        
          Table 6. 
				
          

          
            Deposition fractions of inhaled particles in human respiratory tracts calculated with the ICRP model based on observed mean particle size (PG: pharyngeal, TB: tracheobronchial and P: pulmonary).
          
          

        

        
          
            
              	Route
              	A.M.
              	P.M.
              	Total
            

            
              	Total
              	PG
              	TB
              	P
              	Total
              	PG
              	TB
              	P
              	Total
              	PG
              	TB
              	P
            

          
          
            	GM
            	0.501
            	0.047
            	0.088
            	0.366
            	0.535
            	0.052
            	0.096
            	0.387
            	0.522
            	0.050
            	0.093
            	0.379
          

          
            	SD
            	0.606
            	0.064
            	0.116
            	0.426
            	0.581
            	0.059
            	0.109
            	0.413
            	0.591
            	0.061
            	0.112
            	0.418
          

        

        

        모든 경로에서 측정된 평균 크기의 UFP는 인체 호흡기관 중 가장 심부인 심폐에 가장 높은 비율로 침적되며 (경로 GM: 38%, 경로 SD: 42%), 중간 호흡기관인 기관지기관과 상부 호흡기관인 인두 영역 순으로 침적률이 작았다 (표 6). PM2.5에 가장 큰 영향을 주는 약 1 μm와 가장 크기가 큰 2.5 μm의 입자가 심폐 영역에 침적되는 비율이 각각 12.2%와 10.8%이고 (Choi, 2021), PM2.5와 PM10의 대부분이 상부 호흡기관에 침적된다는 선행 연구 결과를 고려하면 (Lv et al., 2021), 도로에서 자동차 연료연소에 의해 배출되는 나노미세먼지 (UFP)의 인체에 미치는 악영향이 더 클 수 있음을 제시한다 (Choi and Kim, 2018). 특히 HDV의 교통량이 많아 배출 입자의 수 농도가 훨씬 높은 경로 SD에서 심부 호흡기관에서의 침적률이 더 높은 경향을 보여준 본 연구 결과는 PM2.5뿐만 아니라 자동차 배출 나노입자에 대한 지속적인 모니터링과 저감정책이 필요함을 시사한다.

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구에서는 부산광역시에 위치한 부산항 인근의 교통 조성이 다른 두 도로에서 이동측정을 통해 PM2.5 질량 농도와 UFP를 대표하는 수 농도의 시공간적 분포 특성을 살펴보고자 하였다. 국내외 선행 연구와 본 연구의 UFP 농도 수준을 비교하였을 때, HDV 교통량이 매우 높은 경로 SD에서의 입자 수 농도는 9.7±4.4×104 particles·cm-3로 서울 도로변보다 1.8배, 중국의 1.2배의 높은 농도 수준을 보였다. 주변 환경이 주로 주거지역으로 구성되고 HDV 교통량이 상대적으로 적은 경로 GM에서는 3.7±2.2×104 particles·cm-3로 경로 SD의 34% 수준으로 낮은 농도를 보였다. 경로 SD와 가장 인접한 곳을 기준으로 직선거리가 약 340 m인 것을 고려하면, UFP의 수 농도는 자동차 배출 특성에 직접적으로 영향을 받아 공간적으로 매우 비균질한 특성을 보였다.

      이러한 공간적으로 비균질적인 농도 분포의 원인은 경로에 따른 차량조성의 차이인 것으로 판단된다. 경로 GM과 경로 SD의 총 교통량은 거의 유사하고 시간 변동성 역시 유사하지만, HDV의 교통량에는 큰 차이가 있었다. 경로 GM의 HDV 교통량은 오전과 오후 각각 경로 SD의 25%와 23%에 불과하였으며, 경로 SD에서의 HDV 조성은 총 교통량의 44%로 다른 도심에 비해 매우 높았다. 도심 내에서의 UFP 주요 배출원은 자동차 직접 배출로 알려져 있고, 경유 엔진을 사용하는 HDV의 UFP 배출계수가 DPF 장착 의무화 전에는 소형 휘발유 차량 (light-duty vehicles, LDV)에 비해 약 10~20배 이상 큰 배출계수를 가진 것으로 알려졌기 때문에 경로 SD의 높은 UFP 농도 수준은 높은 HDV 교통량에 기인한 것으로 보인다 (Choi and Kim, 2018).

      각 경로에 대해 입자 수 농도 (PNC)와 PM2.5의 상세규모 공간적 분포 특성을 조사하였다. 두 경로에서 공통적으로 PNC의 변동성은 매우 컸으나, PM2.5는 비교적 적은 변동성을 나타내었다. 특히 경로 SD에서 HDV의 교통량이 상시 많은 곳에서 고농도의 PNC가 나타났으며, HDV의 교통량이 거의 없는 주거지역은 낮은 농도가 유지되었다.

      높은 수준의 UFP 수 농도 분포를 보인 경로 SD의 평균 입자 크기는 31.7 nm로 경로 GM의 37.8 nm보다 작았다. ICRP model을 사용하여 입자 평균 크기에 따른 인체 호흡기 내 침적률을 계산한 결과, 경로 GM에서의 총 침적률은 52.2%, 경로 SD에서는 59.1%였다. 특히, 건강에 더 악영향을 미치는 것으로 알려진 심부 호흡기관인 심폐에서의 침적률은 높은 HDV 교통량에 의해 높은 PNC 농도를 보인 경로 SD에서 총 흡입한 입자의 42% 나타나 주거지역으로 둘러싸인 경로 GM (38%)에 비해 높았으며, 이 결과는 PM2.5뿐만 아니라 자동차 배출 나노입자에 대한 지속적인 모니터링과 저감 정책이 필요함을 제시한다.

      본 연구는 내연기관 차량을 간이 이동 플랫폼으로 사용하여 자가 오염의 영향을 완전히 배제할 수 없는 한계점이 있다. 그럼에도 불구하고 한국에서 다양한 (자동차 및 선박, 건설장비 등을 포함한) 이동오염원의 연료 연소를 통한 배출이 직접적으로 영향을 미치는 입자 수 농도 분포 특성에 대한 연구가 제한적으로 수행되어 왔고 (Choi and Kim, 2018), 특히 선박 배출 및 항만 활동 (대형 컨테이너트럭의 이동)으로 높은 수준의 입자상 오염물질 배출이 예상되는 대형 항만 인근에서의 모니터링 연구는 거의 이루어진 바 없다. 따라서 본 연구는 대형 항만 인근 도로 주변이 높은 수준의 PNC 농도가 발생하는 hotspot임을 제시하였고, 따라서 이에 대한 지속적인 모니터링과 저감 정책 수립 필요성을 제기한다는 점에서 의의를 가진다. 또한, 항만이 위치한 지형적 특성상, 해륙풍이 PNC와 PM2.5 농도 분포에 미치는 영향을 고려하기 위해 향후, 해풍과 육풍 시간대를 모두 포함한 연속적인 측정과 입자 크기분포 및 화학적 조성의 측정을 병행함으로써, 이들의 발생원에 대한 보다 정확한 기여도와 해륙풍이 입자 발생 기작에 미치는 영향 규명이 필요할 것으로 보인다.
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