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            초록
          
        

        
          The purpose of this study is to estimate the factors affecting high concentrations of PM2.5 in Jeollabuk-do using PM2.5 weight and composition data collected in Iksan from July 2021 to June 2022. The air masses to Jeollabuk-do were classified into 7 clusters using the HYSPLIT model, and the clusters affected by high concentrations were C1 (atmospheric stagnation), C4 (eastern China), and C7 (northeastern China). In C1, the starting point of the air current is near the Korean Peninsula, and high concentrations occur due to the accumulation of pollutants caused by slow wind speeds. C4 is an air current introduced from the Shandong Peninsula in China, and the high concentration effect persists except during the summer. C7 is an air current originating from the vicinity of Manchuria, and the high-concentration effect is concentrated in winter. Nitrate and ammonia, among the components constituting PM2.5, contribute significantly to high PM2.5 concentrations. By utilizing the EPA-PMF method to estimate pollution sources within high concentration clusters, the contribution of secondary sulfate, secondary nitrate, and mobile sources was found to be more than 70% in all clusters. These results suggest that management of primary gaseous pollutants, including ammonia, is important to control high concentrations of PM2.5 in Jeollabuk-do considering the regional characteristics.
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      1. 서 론
      미세먼지는 공기역학적 직경에 따라 크기가 10 μm 이하인 PM10과 2.5 μm 이하인 PM2.5로 구분할 수 있다. PM2.5는 PM10보다 크기가 더 작아 공기에 머무르는 시간이 보다 길어 인체노출 가능성이 한층 더 크다. 또한 세포 안으로 쉽게 들어갈 수 있어 호흡기, 심혈관 및 면역계 질환 등 여러 유해한 영향을 미칠 수 있어 대기 중 농도가 10 μg/m3 증가하면 사망 위험도가 1.4~2.7% 증가하는 것으로 알려져 있다 (Choi et al., 2020). 또한 대기오염은 2019년 전 세계 주요 사망 요인 중 4번째로 높은 위험인자이며, 대기오염에서 기인하는 비전염성 질환으로 인한 사망자 수가 약 700만 명에 이르는 것으로 추정하고 있다 (HEI, 2020).

      세계보건기구 (World Health Organization, WHO)는 인체에 영향을 미치는 미세먼지에 의한 피해를 최소화할 수 있는 가이드라인을 제시하고 있다. 2021년에 발표된 새로운 가이드라인에서 WHO는 대기 중 PM2.5 권장 농도를 연평균 10 μg/m3에서 5 μg/m3, 24시간 평균 25 μg/m3에서 15 μg/m3로 강화하였다 (WHO, 2021).

      환경부는 PM2.5가 국민건강에 미치는 위해를 예방하고 대기질을 적정하게 관리·보전하기 위해 PM2.5에 대한 일평균 환경기준을 35 μg/m3, 연평균 기준을 15 μg/m3로 강화 (2018년)하였으며, 미세먼지 저감 및 관리에 관한 특별법 (약칭 미세먼지법)을 제정·시행 (2019년)하는 등 대기질 개선을 위한 노력이 지속되고 있다. 그러나 CO 및 SO2의 농도에 비해 초미세먼지 농도의 저감 경향은 크지 않아 체감 오염도는 오히려 증가하고 있다 (Hwang et al., 2021).

      대기 중 오염물질 농도는 국내·외 여건, 지형 및 기상 조건 등이 복합 작용하여 나타나게 된다. PM2.5는 오염원에서 직접 생성되는 1차 입자와 대기 중에서 기체상으로 존재하는 전구물질들의 화학반응을 통해 생성되는 2차 입자가 있어 생성경로가 다양하여 발생 원인을 정확히 파악하기 어렵다. 국립환경과학원 대기질통합예보센터는 고농도 사례 분석을 통해 PM2.5 발생 패턴을 개념화하여 국외 유입, 대기 정체, 국지순환, 복합형으로 분류하였다. 이 중 “국외 유입”은 동북아시아 내륙에서 고농도가 유입되어 짧은 시간 동안 급격한 농도 상승이 발생하는 특징을 보이며, “대기 정체”는 고기압의 영향이 지속되는 정체 조건에서 지역 오염원의 영향이 크며, “복합형”은 국외 유입과 대기 정체가 중첩되어 나타나 높은 농도로 장시간 동안 넓은 범위에 영향을 미치게 된다 (NIER, 2019).

      2019년 국가 대기오염물질 배출량 (NAEIRC, 2022)에 따르면 전라북도 PM2.5 발생량은 3.6 kton으로 전국 발생량의 4.1%에 불과하나 같은 해 전북의 대기 중 PM2.5 농도는 26.0 μg/m3로 충북에 이어 경기, 충남과 함께 두 번째로 높은 농도를 보였다. Ryoo et al. (2019)의 연구에 따르면 배출량에 비해 전북의 PM2.5 농도가 높은 이유에 대해 전북의 대기 정체지역이 71.4%로 충북 (90.1%), 경기 (85.5%)에 이어 세 번째로 많아 국내 발생 또는 국외에서 유입된 미세먼지의 축적으로 고농도 발생 우려가 큰 것으로 나타났다.

      본 연구는 대기관리권역 중 중부권에 속한 익산시의 PM2.5 중량 및 성분 농도자료와 함께 역궤적 분석을 통해 고농도 발생 유입 기류를 분류하고, 주요 영향 오염원의 종류와 기여도 및 위치를 추정하고자 하였다. 이를 통해 전라북도 대기 중 PM2.5 고농도를 유발하는 복잡한 오염원 영향을 정량적으로 파악하여 초미세먼지로 인한 건강 위해성 평가 및 저감방안과 농업 활동이 활발한 지역 특성에 맞는 대기질 개선 대책 수립에 필요한 기초자료로 활용하고자 한다.

    

    

  
    
      2. 연구내용 및 방법
      
        2. 1 연구 대상
        전라북도의 PM2.5 특성을 알아보고자 2021년 7월에서 2022년 6월을 대상으로 팔봉동 등 익산시 7개 도시대기측정소의 PM2.5 농도를 이용하였다. 각 측정소의 매시간 농도자료를 평균하여 익산시의 시간 평균 농도로 활용하였다. 이와 함께 수용모델 입력자료로 사용하기 위한 PM2.5 중량 및 27개 성분 (SO42-, NO3-, Cl-, Na+, NH4+, K+, Mg2+, Ca2+, OC, EC, Si, S, K, Ca, Ti, V, Cr, Mn, Fe, Ni, Cu, Zn, As, Se, Br, Ba, Pb) 농도는 익산시 모현동에 위치한 국립환경과학원 전북권대기환경연구소의 측정자료를 이용하였다. 모든 측정값은 매 시간 간격으로 측정되며, 교정 등으로 인한 이상치를 제외한 확정자료를 이용하였다.

      

      
        2. 2 역궤적 분석
        전라북도로 유입되는 PM2.5 이동경로를 파악하기 위해 공기괴 역궤적분석 (Backward Trajectory Analysis)을 실시하였다. 이를 위해 미국해양대기청 (NOAA, National oceanic and atmospheric administration) 에서 개발된 HYSPLIT (Hybrid Single-Particle Lagrangian Intergrated Trajectory) 모델을 사용하였다. HYSPLIT은 대기의 이류와 확산을 계산하여 어떤 경로를 통해 공기괴가 이동했는지 추적하는 모델이다. HYSPLIT을 수행하기 위해서는 수평·수직 풍속 성분, 온도, 고도 등의 기상자료가 필요하며, 본 연구에서는 NCEP (National Centers for Environmental Prediction) GDAS (Global Data Assimilation System)에서 제공하는 1°×1°의 수평 해상도의 전 지구 기상자료인 GDAS1 (ftp://ftp.arl.noaa.gov/pub/archives/gdas1)을 이용하였다.

      

      
        2. 3 오염원 위치 추정
        수용지점에 영향을 미치는 오염원의 위치를 추정하기 위해 CWT (Concentration weighted trajectory)를 이용하였다. 오염원 위치 추정은 수용지점으로 유입되는 공기괴의 이동경로상에 오염원이 존재한다면 해당 오염원에서 배출되는 오염물질이 공기의 흐름에 따라 수용지점으로 유입되어 농도에 영향을 미칠 것이라는 점에서 착안 되었다. CWT는 수용지점에 대한 격자별 영향을 격자 체류시간에 따른 가중평균농도로 평가하는 방법이다. CWT는 수용점의 농도를 직접 이용하여 평가하기 때문에 보다 높은 농도를 갖는 역궤적에 대한 과소평가 가능성이 있는 PSCF (potential source contribution function)의 한계를 보완 (Do and Jung, 2015)하는 것으로 알려져 있으며 아래 식과 같이 정의된다.
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        여기서, i, j는 격자 인덱스, k는 궤적 인덱스, M은 총 궤적수, τijk는 k 궤적의 ij 격자 체류시간, Ck는 k 궤적의 수용지점 농도, Cij는 ij 격자의 가중평균농도이다.

      

      
        2. 4 대기수용모델
        PM2.5 농도에 영향을 주는 주요 오염원의 종류와 기여도를 파악하기 위해 수용모델을 이용하였다. 대기 중 PM2.5 농도를 결정하는 요인은 대기오염물질 배출량, 기상 여건 및 대기 중 물질 사이의 반응에 의한 2차 생성 등이 있다. 이 중 관리가 가능한 일차적 요인은 배출량을 제어하는 것이며, 이를 통해 대기 중 PM2.5 농도를 낮추는 오염원별 관리 정도와 저감 우선순위를 결정하기 위해서는 오염원별 기여도가 필요하다 (Hwang, 2022). 수용모델 (receptor model)은 수용지점의 PM2.5 성분을 측정하고 성분 간 관계를 분석하여 수용지점에 영향을 미치는 오염원을 추정하고 기여도를 분석하는 방법 (Hwang and Kim, 2013)이다. PMF는 가장 대표적인 수용모델로 오염원 분류표 (F 행렬)와 기여도 (G 행렬)의 값들이 음수를 가질 수 없도록 제한하고 오염원 분류표가 없더라도 사용할 수 있는 장점을 바탕으로 널리 쓰이고 있다. PMF는 질량 보존의 법칙 (mass conservation)과 질량수지 (mass balance)를 바탕으로 아래 관계식을 이용한다 (US EPA, 2014).
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        여기서 xij는 i번째 시료의 j번째 성분의 농도, gik는 i번째 시료에 대한 오염원 k에 대한 기여도, fkj는 오염원 k에서 배출되는 j 성분의 농도이고 eij는 각 시료 또는 성분의 잔차이다.

      

    

    

  
    
      3. 연구 결과 및 고찰
      
        3. 1 역궤적 분석 결과
        역궤적 분석의 수용지점은 익산시 모현동을 기준으로 하고 분석 기간은 2021년 7월에서 2022년 6월을 대상으로 하였다. 역궤적 추적 시간은 72시간으로 하였으며 1시간 간격으로 역궤적을 계산하여 총 8,555개의 역궤적 경로를 도출하였다. 그리고 역궤적들이 수용지점에 도달하는 패턴의 유사성을 근거로 군집분석을 수행하였다.

        역궤적 군집분석은 각 거리 (Angular distance)를 이용한 방법과 유클리드 거리 (Euclidean distance)를 이용한 방법으로 구분할 수 있다. 각 거리 방법은 궤적의 평균 각도를 근거로 궤적들의 차이를 계산하여 방향에 따라 분류한다. 반면 유클리드 거리 군집분석은 방향이 같아도 이동 속도 차이가 큰 경우 다른 궤적으로 분류한다 (Park et al., 2017). 대기 정체가 형성되면 대기 중 오염물질의 확산이 어려워지고 축적되어 대기 중 PM2.5 고농도 발생으로 이어진다. 본 연구에서는 이러한 대기 정체의 영향을 알아보고자 이동 속도에 의한 차이로 궤적을 구분하는 유클리드 거리를 이용하여 역궤적을 분류하였다. 이후 궤적 간의 유사성으로 분류된 군집분석자료와 익산시 도시대기측정소의 평균 PM2.5 농도를 결합하여 분석하였다. 각 군집의 발생 빈도와 평균 PM2.5 농도를 표 1에 나타냈으며, 도출된 역궤적 군집 분류 결과를 그림 1에 도시하였다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            Occurrences and average PM2.5 concentrations (μg/m3) by clusters.
          
          

        

        
          
            
              	Cluster
              	N
              	Ratio (N/Total)
              	PM2.5 (μg/m3)
            

          
          
            	C1
            	1,689
            	19.7%
            	25.5
          

          
            	C2
            	1,422
            	16.6%
            	10.5
          

          
            	C3
            	1,150
            	13.4%
            	13.1
          

          
            	C4
            	961
            	11.2%
            	28.6
          

          
            	C5
            	1,231
            	14.4%
            	15.1
          

          
            	C6
            	619
            	7.2%
            	11.8
          

          
            	C7
            	1,483
            	17.3%
            	27.8
          

          
            	Total
            	8,555
            	100.0%
            	19.6
          

        

        

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Cluster analysis results of backward trajectories in Jeollabuk-do.
          
          

          

        

        HYSPLIT으로 계산한 72시간 역궤적들의 군집을 분류한 결과 총 7개의 군집으로 구분되었고 대기 정체 (C1), 동해 유입 (C2), 남해 유입 (C3), 중국 동부 유입 (C4), 시베리아 유입 (C5, C6), 중국 북동부 유입 (C7)으로 나타났다. 이 중 PM2.5 고농도 영향 군집은 C1 (대기 정체), C4 (중국 동부 유입), C7 (중국 북동부 유입)이었다.

        C1 (대기 정체)은 기류의 시작점이 한반도 인근으로 이동 속도가 느린 군집으로 전체 군집 중 발생 빈도 (1,689회)가 가장 많았고 평균 PM2.5 농도는 25.5 μg/m3였다. 전라북도는 지형 여건으로 인해 대기 정체 가능성이 타도에 비해 크며 이로 인한 2차 PM2.5 생성 가능성이 높다 (Ryoo et al., 2019)는 연구 결과와 일치하였다.

        C4 (중국 동부)는 발생 빈도 (961회)는 상대적으로 적지만 중국 산둥반도 인근에서 편서풍에 의해 유입되는 대기오염물질 영향으로 PM2.5 평균 농도 28.6 μg/m3로 나타나 전체 군집 중 가장 높은 농도를 보였다.

        C7 (중국 북동부)은 북서풍에 의해 만주 지역에서 유입되는 기류로 C1 (대기 정체)에 이어 높은 빈도 (1,483회)로 관찰되었으며, 유사한 경로인 C5와 C6에 비해 이동속도가 느려 중국에서의 체류시간이 긴 영향으로 PM2.5 평균 농도는 27.8 μg/m3였다.

        동해와 남해로부터 각각 유입되는 C2와 C3는 특별한 오염원의 영향이 없고, 시베리아 부근에서 유입되는 C5와 C6는 빠른 이동 속도로 C7에 비해 대기오염물질의 유입량이 많지 않아 PM2.5 농도가 낮은 것으로 판단된다.

      

      
        3. 2 군집별 PM2.5 고농도 특성
        군집에 따른 PM2.5 고농도 발생 경향을 알아보고자 2021년 7월부터 2022년 6월까지 익산시 도시대기측정소의 PM2.5 시간평균 농도가 고농도 기준 (36 μg/m3) 이상 발생한 횟수를 군집별로 알아보았다.

        표 2를 보면 전체 고농도 발생은 1,205회였으며 C7 (중국 북동부 유입, 390회), C1 (대기 정체, 389회), C4 (중국 동부 유입, 303회)에서 대부분 발생하였다. 고농도 영향 군집인 C1, C4, C7의 고농도 발생 횟수는 1,082회로 저농도 군집 (123회)에 비해 약 10배 정도 높은 빈도를 보여 이 군집들이 전라북도 PM2.5 고농도에 큰 영향을 미치고 있음을 알 수 있다. 유입 빈도를 고려한 고농도 발생 비율은 C4 (31.5%)가 가장 높았으며 C7 (26.3%), C1 (23.0%) 순으로 나타났다.

        
          Table 2. 
				
          

          
            Total and high-concentration (36 μg/m3) trajectory counts, and high-concentration occurrence ratios by clusters.
          
          

        

        
          
            
              	Cluster
              	Number of trajectories
              	Number of trajectories with high PM2.5 concentrations
              	High concentration ratio
            

          
          
            	C1
            	1,689
            	389
            	23.0%
          

          
            	C2
            	1,422
            	16
            	1.1%
          

          
            	C3
            	1,150
            	35
            	3.0%
          

          
            	C4
            	961
            	303
            	31.5%
          

          
            	C5
            	1,231
            	60
            	4.9%
          

          
            	C6
            	619
            	12
            	1.9%
          

          
            	C7
            	1,483
            	390
            	26.3%
          

          
            	Total
            	8,555
            	1,205
            	14.1%
          

        

        

        그림 2에 나타낸 월별 고농도 발생 횟수를 보면 고농도가 집중적으로 관측된 시기는 2021년 11월~2022년 4월 기간이었으며 대부분 C1 (대기 정체), C4 (중국 동부), C7 (중국 북동부) 군집에서 관측되었다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            High-concentration (36 μg/m3) trajectory counts by clusters and month.
          
          

          

        

        C7 (중국 북동부)는 2022년 1월 (112회)과 2월 (95회)에 고농도 빈도가 집중되었다. 해당 시기에 북서계절풍의 영향이 크고 C7 기류가 통과하는 지역에서 난방을 위한 연료 연소로 인한 영향이 큰 것으로 보인다. 반면 C4 (중국 동부 유입)의 유입 빈도는 961회로 상대적으로 적지만 고농도 발생 비율이 31.5%로 높아 편서풍이 약해지는 여름철을 제외한 대부분의 시기에 고농도 영향을 미칠 가능성이 높은 것으로 판단된다.

        국내 미세먼지 고농도 관측 시기는 대부분 겨울철 (12~2월)을 중심으로 분포 (Jee et al., 2022)되어 있다. 이 시기는 겨울철 대륙성 고기압에 의한 북서풍과 봄철 편서풍 계열이 주풍향으로 국외 기여율이 높은 계절이다. 그러나 C1 (대기 정체)의 경우 겨울철 고농도 시기가 아닌 ’21년 7월 (16회)과 ’22년 6월 (18회)에도 고농도 기준을 초과한 경우 또한 관측되었다. 이는 장거리 이동에 의한 대기오염물질의 국외 유입이 없더라도 대기오염물질의 확산이 어려운 대기 정체가 발생하면 대기 중 PM2.5의 농도 상승으로 이어질 수 있어 대기 정체로 인한 고농도가 언제든 발생할 가능성을 보여주고 있다.

        대기 정체와 장거리 이동에 의한 국외 유입과의 관계를 알아보고자 군집별 일평균 농도 분포를 그림 3에 나타냈다. C1 (대기 정체)에서 PM2.5 주의보 발생기준인 75 μg/m3 이상 수준의 고농도는 ’21년 11월 20일과 ’22년 2월 10일에 발생하였다. C1에서 주의보 수준의 고농도가 발생하기 직전 시점을 보면 ’21년 11월에는 C4 (중국 동부)에서, ’22년 2월에는 C4와 C7 (중국 북동부 유입)에서 고농도 유입이 선행되었다. 대기 정체는 바람의 세기가 약하여 대기 중 오염물질의 확산이 어려운 조건이 형성되므로, 고농도 PM2.5 유입과 대기 정체가 연이어 발생하면 지역에서 발생한 오염물질이 함께 축적되어 보다 큰 강도의 고농도가 장기간 지속되는 것을 알 수 있다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Relationship between atmospheric stagnation and high concentrations (75 μg/m3) of particulate matter from longdistance sources. The blue-bordered rectangles indicate periods of high-concentration occurrences when foreign inflow and atmospheric stagnation were sequentially linked. Following the high-concentration trajectory inflow from the C4 or C7 clusters, prolonged high concentrations were observed in the C1 cluster.
          
          

          

        

      

      
        3. 3 PM2.5 오염원 위치 추정 결과
        CWT (Concentration Weighted Trajectory) 모델을 이용하여 전라북도의 PM2.5 고농도 발생에 영향을 미치는 오염원 위치를 추정하였다. CWT 분석 시 임의의 격자를 지나는 궤적수가 적은 경우 오염원 추정에 오류를 일으킬 가능성이 커 총 궤적수가 100회 미만인 격자는 분석에서 제외하였다. 또한 수용지점으로 유입되는 고농도 PM2.5 궤적을 보다 명확히 보기 위해 전체 궤적 (n=8,555) 중 고농도 기준 (36 μg/m3)과 유사한 농도인 85백분위수 (34.2 μg/m3)를 초과하는 궤적 (n=1,277)만을 이용하였다.

        그림 4의 계절별 오염원 위치 추정 결과를 살펴보면 여름철을 제외한 대부분 시기에 C4 (중국 동부)에서 고농도 영향이 지속되며, 겨울철에는 C1 (대기 정체), C4 (중국 동부), C7 (중국 북동부)의 영향이 혼재하고 있다. 반면 저농도 시기인 여름철에는 국외 고농도 유입은 나타나지 않고 C1 (대기 정체)로 인한 영향만을 확인할 수 있다.

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Seasonal estimation of source locations for all clusters.
          
          

          

        

        군집별 특성을 보다 자세히 살펴보기 위해 표 3에 각 군집의 월평균 농도를 나타냈으며 그림 5~7에 주요 영향 군집의 계절에 따른 오염원 위치와 강도 변화를 확인하고자 CWT 결과를 도시하였다.

        
          Table 3. 
				
          

          
            Monthly average PM2.5 concentrations (μg/m3) by clusters.
          
          

        

        
          
            	Cluster
            	Jul 2021
            	Aug 2021
            	Sep 2021
            	Oct 2021
            	Nov 2021
            	Dec 2021
          

          
            	C1
            	15.1
            	14.8
            	13.5
            	21.4
            	37.6
            	39.5
          

          
            	C2
            	10.5
            	8.8
            	7.0
            	15.0
            	16.7
            	29.2
          

          
            	C3
            	6.7
            	8.2
            	5.6
            	16.4
            	3.6
            	-
          

          
            	C4
            	7.8
            	14.1
            	10.4
            	23.4
            	34.2
            	39.0
          

          
            	C5
            	5.6
            	-
            	-
            	10.9
            	10.7
            	11.0
          

          
            	C6
            	3.8
            	22.8
            	-
            	9.0
            	5.2
            	12.5
          

          
            	C7
            	-*
            	25.0
            	9.4
            	19.7
            	28.2
            	37.1
          

          
            	Cluster
            	Jan 2022
            	Feb 2022
            	Mar 2022
            	Apr 2022
            	May 2022
            	Jun 2022
          

          
            	C1
            	42.3
            	64.9
            	37.4
            	25.1
            	19.8
            	22.2
          

          
            	C2
            	17.1
            	-
            	9.9
            	14.3
            	10.6
            	11.2
          

          
            	C3
            	-
            	-
            	14.6
            	20.8
            	23.0
            	8.1
          

          
            	C4
            	53.5
            	50.2
            	44.8
            	36.0
            	17.3
            	23.1
          

          
            	C5
            	20.5
            	12.5
            	19.1
            	19.1
            	17.4
            	15.1
          

          
            	C6
            	15.7
            	14.7
            	12.2
            	15.4
            	14.6
            	-
          

          
            	C7
            	41.9
            	35.7
            	27.3
            	22.2
            	17.9
            	11.1
          

        

        
          
            *unobserved
          

        

        

        표 3에서 PM2.5 월평균 농도가 고농도 (36 μg/m3) 이상인 기간을 살펴보면 C1 (대기 정체)은 2021년 11월부터 2022년 3월까지 37.4~64.9 μg/m3 범위였다. C1은 ’22년 2월에 전 기간의 각 군집 월평균 농도 중 가장 높은 농도를 보였으며, ’21년 7월과 ’22년 6월에 각각 15.1 μg/m3와 22.2 μg/m3로 같은 시기의 타 군집에 비해 높은 농도를 나타냈다. 그림 5를 보면 C1은 72시간 역궤적의 길이가 짧아 공기괴의 이동 속도가 느린 것을 알 수 있다. 앞 절에서 서술한 바와 같이 C1은 겨울철에는 편서풍 및 북서 계절풍 영향으로 장거리 이동에 의한 고농도 대기오염물질 유입 후 정체로 이어져 높은 강도의 고농도가 장기간 이어진 영향으로 겨울철 농도가 높은 것으로 해석된다. 또한 국외 유입이 적은 여름철이더라도 정체 조건이 형성되면 지역발생 오염물질 축적되어 C1의 농도가 높아짐을 알 수 있다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Seasonal estimation of source location for C1 (atmospheric stagnation).
          
          

          

        

        C4 (중국 동부)의 고농도 기간은 2021년 12월~2022년 4월로 농도 범위는 36.0~53.5 μg/m3였다. 중국 동부는 다른 지역에 비해 도시화 및 산업화가 크게 진행된 상해, 북경 등이 위치한 곳으로 대기오염물질 배출량이 많아 고농도 영향을 미치는 것으로 나타났다. 그림 6에 나타낸 C4의 계절별 CWT 결과를 살펴보면 봄과 가을에도 고농도 영향이 크지만, 겨울철에 더욱 높은 강도의 PM2.5가 유입되며, 오염원 추정 지역도 중국 동부 해안에서 내륙 방향으로 확장되는 것을 알 수 있다.

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Seasonal estimation of source location for C4 (eastern China).
          
          

          

        

        C7 (중국 북동부)의 고농도는 2021년 12월~2022년 2월 기간에 35.73~41.9 μg/m3로 고농도 기간이 겨울철에 집중되었다. 이러한 계절적 특성은 그림 7에서도 확인할 수 있다. C7 (중국 북동부)은 여름철에 고농도 유입 궤적이 존재하지 않았고 겨울철 시기에 고농도 영향이 컸는데, 이는 C7 궤적이 지나는 지역이 길림성, 요녕성, 하북성 등이 위치한 곳으로 북서계절풍과 함께 해당 지역의 겨울철 난방에서 기인하는 대기오염물질 발생량 증가 영향이 원인으로 보인다.

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Seasonal estimation of source location for C7 (northeastern China).
          
          

          

        

      

      
        3. 4 PM2.5 성분 분석결과
        PM2.5는 오염원에서 입자 형태로 직접 배출되는 1차 초미세먼지와 오염원에서 가스 상태로 배출된 후 이 물질들이 대기에서 화학반응을 통해 생성되는 2차 초미세먼지로 나눌 수 있다. 오염원에 따라 배출되는 오염물질의 종류와 농도가 다르며 2차 생성의 비중이 전체 PM2.5 발생량의 상당 부분을 차지할 만큼 높기 때문에 PM2.5 성분 농도는 다양한 오염원의 영향을 파악할 수 있는 중요한 자료 (Ryoo et al., 2019; Sung et al., 2015)이다. 예를 들어 유기탄소 (OC, organic carbon)는 연소에 의해 직접 배출되는 1차 오염물질인 동시에 화학반응에 의해 생성되는 2차 오염물질이기도 하다. 반면 원소 탄소 (EC, elemental carbon)는 연소에 의해 직접 배출되는 1차 오염물질로 탄소 성분의 기원을 해석하는 중요한 인자이다 (Kim et al., 2014).

        본 연구에 사용된 PM2.5 성분 농도는 2021년 7월부터 2022년 6월까지 국립환경과학원 전북권대기환경연구소에서 측정한 자료를 이용하였다. 분석에 활용한 PM2.5 성분은 총 27종으로 이온 8종 (Cl-, NO3-, SO42-, Na+, NH4+, K+, Ca2+, Mg2+), 탄소 2종 (OC, EC), 무기원소 17종 (Si, S, K, Ca, Ti, V, Cr, Mn, Fe, Ni, Cu, Zn, As, Se, Br, Ba, Pb)이다. 이들 PM2.5 성분 농도를 역궤적 분류 결과와 결합하여 군집에 따른 특성을 알아보고자 하였다.

        각 성분들의 군집별 평균농도를 표 4에 나타냈다. 이온 성분 중 농도가 낮은 5개 화학종 (Cl-, Na+, K+, Ca2+, Mg2+)은 농도를 합하여 기타 이온으로 표시하였다. 유기탄소 (OC, organic carbon)는 분석 과정에서 탄소와 결합되어 있던 산소, 수소 등을 제외한 탄소만을 측정하므로 PM2.5를 구성하는 유기물의 농도로 전환하기 위해 환산계수 1.7을 곱하여 유기물질 (OM, organic matter) 농도로 전환하였다 (SIHE, 2020). 중량 농도에서 PM2.5 성분 농도의 총합 (reconstructed PM2.5 mass)을 제외한 양을 미지 성분 (unknown)으로 할 때, 중량 농도에 대한 미지 성분의 비율은 유기탄소 (OC) 농도를 그대로 사용한 경우 (C1 18.5%, C4 16.7%, C7 21.8%)보다 유기물질 (OM) 농도로 전환 (C1 7.88%, C4 8.98%, C7 11.2%)하였을 때 감소하였다.

        
          Table 4. 
				
          

          
            Average concentration (μg/m3) of chemical species in PM2.5 by cluster.
          
          

        

        
          
            
              	Cluster
              	NO3-
              	SO42-
              	NH4+
              	Ion etc*
              	OM**
              	EC
              	Metals
            

          
          
            	C1
            	9.8
            	4.0
            	4.9
            	1.4
            	9.0
            	1.0
            	2.0
          

          
            	C2
            	2.1
            	1.8
            	1.4
            	0.6
            	4.7
            	0.5
            	0.9
          

          
            	C3
            	3.7
            	3.7
            	2.6
            	0.9
            	2.6
            	0.3
            	1.5
          

          
            	C4
            	12.5
            	4.6
            	5.6
            	1.3
            	7.1
            	0.9
            	2.3
          

          
            	C5
            	4.5
            	2.4
            	2.6
            	1.4
            	5.6
            	0.7
            	1.3
          

          
            	C6
            	3.1
            	2.1
            	1.9
            	1.3
            	4.3
            	0.5
            	1.2
          

          
            	C7
            	8.9
            	3.7
            	4.4
            	1.6
            	8.8
            	1.1
            	2.0
          

        

        
          
            *Ion etc=Cl-+Na++K++Ca2++Mg2+, **OM=OC×1.7
          

        

        

        전반적으로 농도가 높은 화학종은 NO3-, OM, NH4+, SO42-이었으며 대부분의 화학종에서 PM2.5 중량 농도가 높은 C1, C4, C7 군집의 평균농도가 높았다.

        질산염 (NO3-) 농도는 C4 (중국 동부)가 12.5 μg/m3으로 가장 높았고 C1 (정체) 9.8 μg/m3, C7 (중국 북동부) 8.9 μg/m3 순이었다. 황산염 (SO42-)은 C4 (4.6 μg/m3), C1 (4.0 μg/m3), C7과 C3 (3.7 μg/m3), 암모늄 (NH4+)은 C4 (5.6 μg/m3), C1 (4.9 μg/m3), C7 (4.4 μg/m3), 유기물질 (OM)은 C1 (9.0 μg/m3), C7 (8.8 μg/m3), C4 (7.1 μg/m3) 순으로 농도가 높았다.

        PM2.5 중량 농도 수준에 따라 PM2.5를 구성하는 화학종들의 비율 변화를 살펴보았다. 이론적으로 PM2.5를 구성하는 화학종 농도의 총합은 PM2.5 중량 농도와 동일해야 하지만 모든 화학종의 농도를 측정하는 것은 불가능하다. 그러므로 PM2.5 성분 농도의 총합 (reconstructed PM2.5 mass)은 중량 농도보다 작으며 중량 농도와 성분 농도의 총합과의 차이는 미지 성분 (unknown)으로 두었다 (Yang et al., 2020).

        중량 농도 수준은 3단계로 나누었으며 각각 좋음 (15 μg/m3 이하), 보통 (16~35 μg/m3), 나쁨 (35 μg/m3 초과)으로 구분하여 고농도 군집들의 성분 비율을 그림 8에 나타내었다.

        
          
          

          Fig. 8. 
				
          

          
            Contributions of chemical species by PM2.5 weight concentration levels.
          
          

          

        

        PM2.5 중량 농도 수준에 관계 없이 가장 높은 비율을 차지하는 성분은 이온이었다. 이온의 구성비는 “좋음” 수준에서는 42.0~51.4%, “보통”에서는 52.0~57.7%, “나쁨”에서는 56.5~66.3%를 보여 PM2.5 농도가 상승할수록 이온의 비중이 높았다. 이는 PM2.5 고농도 발생 시 가스상으로 존재하던 전구물질들이 복잡한 화학반응에 의해 입자상으로 변환하여 생성된 2차 초미세먼지의 비중이 커지는 것이 원인으로 보인다.

        PM2.5 성분 중 가장 많은 구성비를 차지하는 이온 성분들의 PM2.5 중량 농도에 따른 비율 변화를 그림 9에 나타냈다. 농도가 낮은 PM2.5 “좋음” 수준에서는 황산염 (Sulfate, SO42-)이 질산염 (Nitrate, NO3-)과 비교하여 비슷하거나 (C1, C7) 더 높은 (C4) 비율을 보였다. 그러나 중량 농도가 높아질수록 질산염의 비율이 증가하여 “나쁨” 구간에서는 50.0~55.8%를 차지하였고 황산염은 15.9~17.8%로 감소하였다.

        
          
          

          Fig. 9. 
				
          

          
            Contributions of ionic species by PM2.5 weight concentration levels.
          
          

          

        

        황산염과 질산염은 계절에 따라 농도가 달라진다. 황산염은 광화학반응과 습도에 의한 영향으로 여름철에 농도가 높고 겨울철 농도는 낮다. 반면 질산염은 황산염과의 용해도 차이로 암모니아와의 반응이 활발하여 겨울철 농도가 높다 (Han et al., 2021; SIHE, 2020). 국내 PM2.5 농도는 계절풍의 영향과 중국에서의 오염물질 유입으로 겨울에 가장 높은 농도를 보이고 여름철에 낮은 경향을 보인다. 이러한 계절적 요인에 따른 PM2.5 중량 농도와 황산염 및 질산염의 농도변화가 중량 농도 수준에 따른 황산염과 질산염의 성분 비율에 반영된 것으로 판단된다.

        한편 암모늄 (Ammonium, NH4+)은 23.0~25.3%로 중량 농도와 관계 없이 일정한 수준으로 나타났다. 2019년 국가 대기오염물질 배출량 (NAEIRC, 2022)에 따르면 암모니아 (NH3)의 79.8%가 비료 사용, 가축분뇨 등의 농업 활동에서 발생하며, 대기 중에서 황산 (H2SO4) 등과 반응하여 암모늄이 생성된다. Park et al. (2020)는 전주지역의 암모니아 농도는 농축산업이 활발한 익산, 김제, 정읍 등에 의한 영향이 크고, 장거리 이동보다 대기 정체에 의한 영향을 받는 것으로 추정하였다. 암모늄은 질산염, 황산염 등의 음이온과 결합하여 PM2.5 2차 생성에 관여하는 성분이므로 PM2.5 농도 저감을 위해서는 지역 내에서 발생하는 암모니아 발생량을 줄이는 노력 또한 동반되어야 할 것으로 판단된다.

      

      
        3. 5 수용모델 분석 결과
        수용모델 (receptor model)은 수용지점의 PM2.5 성분을 측정하여 대기질에 영향을 미치는 오염원을 확인하고 각 오염원의 기여도를 추정하는 방법 (Hwang and Kim, 2013)으로, 본 연구에서는 대표적인 수용모델인 EPA-PMF를 이용하여 전라북도 PM2.5 농도에 영향을 미치는 오염원을 추정하였다.

        모델에 사용한 입력자료는 성분 분석에 사용한 전북권대기환경연구소의 측정자료 (n=8,760개)를 국립환경과학원의 수용모델 표준화에 관한 보고서 (NIER, 2021)를 참고하여 자료 선택, 불확도 및 Extra uncertainty 등의 전처리 및 모델 설정 과정을 거쳤다.

        먼저 PM2.5 중량 농도가 결측치이거나 0 값인 시료와 각각 탄소 성분 2항목, 이온 성분 7항목, 무기원소 성분 9항목 미만으로 측정값이 있는 시료를 제외하였다. 그리고 이온평형 (Ion balance)이 1±0.5를 초과하는 시료와 PM2.5 중량 농도와 각 성분 농도의 총합인 reconstructed PM2.5 mass와의 차이가 ±50%를 넘는 시료를 제외하였다 (n=4606). 또한 이온 성분과 무기원소 성분 중 중복되는 항목은 측정기기와 항목의 특성을 고려하여 S, Ca2+, K는 제외하고 SO42-, Ca, K+를 선택하였다.

        오차 추정을 위한 불확도는 PM2.5 중량 농도의 경우 중량 농도의 4배, 각 성분의 결측치는 성분 중앙값의 4배, 성분 농도가 0이거나 MDL 미만인 경우 MDL의 5/6으로 계산하였으며, 농도가 MDL 이상이면 다음 식을 적용하여 계산하였다.
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        또한 S/N 비의 값이 0.2 이하인 항목은 분석에서 제외하였으며 0.2~2 미만인 항목과 PM2.5 중량 농도는 weak로 분류하여 불확도를 높였고 Extra uncertainty는 20%로 설정하였다.

        전처리한 자료를 이용하여 고농도 영향 군집인 C1 (대기 정체), C4 (중국 동부), C7 (중국 북동부)에 대하여 각각 수용모델링을 수행하였다. 합리적인 모델링 결과를 도출하기 위하여 오염원 수를 변경하면서 진행하였고 EPA-PMF 5.0에서 제공하는 오류 추정 (error esttimate) 방법인 Bootstrap과 Displacement를 통해 회전 모호성 (rotational ambiguity)과 랜덤 오차 (random error)를 검토하였다. 또한 회전도구로 Fpeak를 이용 (Kim et al., 2018)하였으며 Fpeak를 -1에서 1까지 변화시켜 반복하여 검토하였고 최적의 Fpeak 값은 -0.1일 때로 하였다.

        이렇게 분류된 각 군집의 오염원 분류 결과를 추적자 물질 (Marker species)와 함께 표 5에 정리하였으며 군집별 오염원 분류표 (source profile)를 그림 10~12에 나타냈고 각 오염원에 대한 평균 기여도는 그림 13에 도시하였다.

        
          Table 5. 
				
          

          
            Source classification results and marker species.
          
          

        

        
          
            
              	Source
              	Marker species
              	C1 (atmospheric stagnation)
              	C4 (eastern China)
              	C7 (northeastern China)
            

          
          
            	Secondary sulfate
            	SO42-, NH4+
            	◎
(with Oil comb.)*
            	◎
(with Oil comb.)
            	◎
          

          
            	Secondary nitrate
            	NO3-, NH4+
            	◎
(with Cl-rich)
            	◎
            	◎
(with Oil comb.)
          

          
            	Mobile
            	OC, EC, Cu
            	◎
            	◎
            	◎
          

          
            	Industry
            	Cr, Mn, Fe,
            	◎
            	◎
            	◎
          

          
            	Aged sea salt
            	Na+
            	◎
            	◎
            	◎
          

          
            	Soil
            	Si, Ca, Ti
            	◎
            	◎
            	◎
          

          
            	Cl-rich
            	Cl-
            	×
            	◎
            	◎
          

          
            	Coal combustion
            	As, Pb
            	◎
            	×
            	◎
          

        

        
          
            ◎: classified, ×: unclassified, *Marker species of Oil Combustion: V, Ni
          

        

        

        
          
          

          Fig. 10. 
				
          

          
            Source profile using C1 (atmospheric stagnation) data.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 11. 
				
          

          
            Source profile using C4 (eastern China) data.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 12. 
				
          

          
            Source profile using C7 (northeastern China) data.
          
          

          

        

        수용모델링을 통해 전라북도에 영향을 미치는 오염원은 2차 황산염 (Secondary Sulfate), 2차 질산염 (Secondary Nitrate), 이동오염원 (Mobile), 산업관련 (Industry), 노화 해염입자 (Aged sea salt), 토양 (Soil), Cl-rich, 석탄 연소 (Coal Combustion), 기름 연소 (Oil Combustion) 등의 9개이다. 이 중 기름 연소 (Oil Combustion)는 독립된 오염원으로 나누어지지 않고 2차 황산염 또는 2차 질산염과 함께 분류되었으며, 석탄 연소와 중량 및 27개 성분rich는 각각 C1 (대기 정체), C4 (중국 동부)에서는 분류되지 않았다.

        전라북도에 영향을 미치는 첫 번째 오염원인 2차 황산염 (Secondary Sulfate)은 SO42-와 NH4+가 주로 기여하는 오염원으로, 대기중 SO2가 산화한 후 NH3와 결합하여 (NH4)2SO4, (NH4)3H(SO4)2와 같은 2차 생성 미세먼지가 형성되며, 대체로 기온이 높은 여름철에 대기 중 SO2의 광화학반응을 통해 형성 (Hwang, 2022)되는 것으로 알려져 있다. 군집별 기여율은 C7 (31.4%)과 C1 (30.6%)이 비슷하였지만 C4 (15.3%)는 두 군집에 비해 낮은 기여율로 나타났다.

        두 번째 오염원인 2차 질산염 (Secondary Nitrate)은 NO3-, NH4+ 등이 주로 기여하는 것으로 대기 중 NOx가 산화하여 NH3와 결합한 NH4NO3 형태로 존재 (Hwang, 2022)하게 된다. 질산염은 황산염과 함께 2차 생성 미세먼지에 영향을 주는 오염원으로 낮은 온도에서 잘 형성되어 겨울철에 높고 국내 및 국외 질소산화물이 산화하여 형성된다 (Park et al., 2022). 질산염의 기여율은 C4 (36.9%), C1 (25.8%), C7 (17.2%)로 C4 (중국 동부)에서 가장 높게 나타나 2차 황산염과는 다른 양상을 보였다.

        세 번째 영향 오염원은 이동오염원 (Mobile)으로 OC, EC와 Cu가 높은 비율로 구성되어 있다. PM2.5 성분을 측정한 전북권대기환경연구소 주변에는 직선거리로 400 m 정도 떨어진 왕복 4차선의 23번 국도가 있으며, 익산 산단과 인근 대학 및 대학병원으로 통행하는 차량에 의한 배출가스 영향으로 보인다. 또한 모든 군집에서 EC의 비율이 OC보다 높게 나타나 디젤 자동차의 영향 (Heo et al., 2018)이 보다 큰 것으로 판단된다. 이동오염원의 평균 기여율은 C7 (23.2%), C1 (20.7%), C4 (17.8%)로 세 군집에서 비슷한 수준으로 나타났다.

        네 번째는 산업관련 (Industry) 오염원으로 미량오염물질인 Cr, Mn, Fe 등이 높은 비율 (NIER, 2021)을 보였다. 세 군집의 기여율은 C4 (7.4%), C1 (6.4%), C7 (3.8%)로 기계, 철강 업종 등이 있는 군산 산단을 거쳐 유입된 C4에서 가장 높은 기여를 보였다.

        다섯 번째 오염원은 노화 해염입자 (Aged sea salt)로 해염입자 (NaCl)가 육지로 이동하면서 Cl-가 H+와 결합하여 HCl로 산화되며 소모되어 Na+만이 높은 기여 (Song et al., 2001)를 보이는 오염원으로 각 군집에서의 기여율은 C1 (6.2%), C7 (5.9%), C4 (3.7%)로 나타났다.

        여섯 번째 오염원은 토양에서 유래하는 성분인 Si, Ca, Ti의 비율이 높은 (Han et al., 2021; NIER, 2021) 토양 (Soil) 오염원으로 황사 발생, 공사현장 및 도로에서의 재비산과 관련이 있으며 C7 (5.9%), C1 (5.7%), C4 (3.7%)의 기여율을 보였다.

        일곱 번째 오염원은 Cl-rich로 명명하였다. Cl-과 관련이 높은 오염원은 해염입자 (Sea salt), 생물성 연소 (Biomass Burning) 및 소각 (incineration) 등이 있으나 각각 Na+, K+, OC, SO42- 등 관련 성분들의 기여율이 높지 않아 특정 오염원으로 지정할 수 없어 Cl-rich로 명명하였으며 정확한 분류를 위해 추후 연구가 필요하다. Cl-rich의 기여율은 C4 (15.7%), C7 (10.4%)였으며, C1에서는 2차 황산염과 함께 분류되었다.

        여덟 번째 오염원은 석탄화력발전소에서 기원하는 것으로 알려진 As와 Pb의 비율이 높아 (NIER, 2021) 석탄 연소 (Coal Combustion) 오염원으로 분류하였다. 석탄 연소의 기여율은 C1과 C7에서 각각 4.6%와 3.6%로 나타났으며 C4에서는 분류되지 않았다.

        마지막으로 독립된 오염원으로 분류되지 않았으나 B-C유 등의 연소 과정에서 배출되는 것으로 알려진 V과 Ni의 비율이 높은 특징 (Hwang, 2022)을 보여 기름 연소 (Oil combustion)로 명명하였다. 추후 전체 자료를 이용하여 수용모델링을 할 경우 명확한 독립오염원으로 분류될 것으로 생각된다.

        그림 13에 나타낸 고농도 영향 군집들의 각 오염원에 대한 평균 기여도를 보면, 군집별 2차 황산염, 2차 질산염과 이동오염원의 기여율 합계는 C1 (대기 정체) 77.1%, C7 (중국 북동부) 71.8%, C4 (중국 동부) 70.0%로 대기 중 가스상 물질이 입자상으로 전환되어 생성된 2차 생성 미세먼지와 이동오염원의 비중이 높은 것을 알 수 있다. 특히 대기 정체로 분류된 C1에서 차지하는 비율이 가장 높아 확산이 어려운 정체 조건에서 2차 생성이 활발하게 일어난 결과인 것으로 보인다.

        
          
          

          Fig. 13. 
				
          

          
            Average source contributions by C1 (atmospheric stagnation), C4 (eastern China) and C7 (northeastern China).
          
          

          

        

        군집별로 가장 큰 기여도를 나타내는 오염원은 C1 (대기 정체)과 C7 (중국 북동부)은 2차 황산염이었으나 C4 (중국 동부)는 2차 질산염으로 나타났다. 중국의 대기오염물질 배출량은 2011년 에너지 구조조정을 추진하여 총 에너지 소비량은 증가하나 석탄 비중은 감소하고 천연가스 및 친환경 에너지 사용은 증가하고 있다 (NIER, 2022). 특히 황 함유량이 적은 연료로의 전환 및 탈황시설 등으로 허베이, 장쑤 등이 위치한 동부지역의 SO2 배출량이 큰 폭으로 감소하였다. 반면 상대적으로 연료 종류에 의한 영향이 덜한 NOx는 SO2에 비해 배출량 감소 폭이 적어 (Woo et al., 2018) C4 (중국 동부) 군집에서 2차 질산염의 기여도가 높은 것으로 판단된다.

        석탄연소 (Coal Combustion)는 분석 대상 군집에서 높은 기여율을 보이지는 않았지만 C1 (4.6%)와 C7 (3.6%)에서 영향 오염원으로 분류되었으나 C4 (중국 동부)에서는 오염원으로 나타나지 않았다. 이는 전라북도의 북쪽에 위치한 충남 당진의 석탄 유래 PM2.5 배출량이 9,513.5 kton/year로 전라북도 서해안에 위치한 군산 (47.1 kton/year)보다 20배 정도 높으며 (NAEIRC, 2022), 중국 북방 농촌지역의 경우 중국 정부의 보조금 정책에도 불구하고 청정석탄 가격이 높아 전통 난방방식 병행 (KIEP CSF, 2020)에 의한 영향이 함께 반영된 것으로 보인다. 그림 14의 오염원별 CWT 결과 또한 2차 질산염은 중국 동부에서, 2차 황산염은 중국 북동부에서 주로 기원하고 있음을 보여주고 있다.

        
          
          

          Fig. 14. 
				
          

          
            CWT plot for secondary nitrate and secondary sulfate sources.
          
          

          

        

        각 오염원에 대한 시계열 기여도를 그림 15에 나타냈다. 2차 황산염은 기온이 높은 여름철에, 2차 질산염은 겨울철에 기여율이 높은 것이 일반적이다. 그러나 본 연구에서는 하절기에 빈도가 많은 C2 (동해) 및 C3 (남해)이 농도가 낮은 군집으로 분류되어 분석 대상에서 제외되었다. 반면 동절기에 주요 영향을 미치는 C4 (중국 동부)와 C7 (중국 북동부)은 수용모델 분석에 포함되어 2차 황산염 기여도가 겨울철에 높게 나타나 일반적인 2차 황산염의 기여율 경향과 다르게 나타났다. 반면 2차 질산염은 ’22년 1월~’22년 4월에 높은 기여도를 나타내고 있어 일반적인 특징을 보이고 있다.

        
          
          

          Fig. 15. 
				
          

          
            Temporal variation of source contributions by C1 (atmospheric stagnation), C4 (eastern China) and C7 (northeastern China).
          
          

          

        

      

    

    

  
    
       4. 결 론
      본 연구는 2021년 7월에서 2022년 6월까지의 기간 동안 익산시를 중심으로 전라북도의 PM2.5 고농도 발생 특성과 오염원 종류 및 위치를 규명하고자 하였다. 전라북도로 유입되는 PM2.5의 이동경로 파악을 위해 HYSPLIT 모델을 이용하여 72시간 역궤적 분석 후 궤적 간의 유사성으로 군집을 분류하였다. 이후 익산시 도시대기측정소의 PM2.5 중량 농도를 결합하여 군집별 PM2.5 농도 특성을 살펴보았고, CWT 분석 방법으로 고농도 영향을 미치는 오염원의 위치를 살펴보았다. 또한 PM2.5 구성 성분들의 농도와 중량 농도에 따른 비율 변화를 살펴봤으며 수용모델을 통해 오염원의 종류와 기여도를 분석하였다.

      1. 군집분석 결과 전라북도로 유입되는 기류는 총 7개로 분류되었다. 이 중 고농도 영향을 미치는 군집은 C1 (대기 정체), C4 (중국 동부), C7 (중국 북동부)으로 나타났다. 그 외 C2 (동해), C3 (남해), C5와 C6 (시베리아) 등은 특별한 오염원이 없거나 이동속도가 빨라 PM2.5 농도는 낮았다.

      2. 고농도 영향 군집인 C1 (대기 정체)은 이동 속도가 느린 군집으로 가장 잦은 빈도 (19.7%)로 발생하였으며 PM2.5 평균 농도는 25.5 μg/m3였다. C1은 장거리 이동에 의한 유입이 없는 하절기에도 고농도 기준 (36 μg/m3)을 초과하는 사례가 있었다. 또한 국외에서 고농도 유입 이후 정체 조건이 형성되면 높은 강도로 장기간 고농도가 유지되는 특성을 보였다. C4 (중국 동부)는 중국 산둥반도 인근에서 편서풍에 의해 유입되는 기류로 유입 횟수는 상대적으로 적었으나 PM2.5 평균 농도는 28.6 μg/m3로 가장 높은 농도로 나타났다. C7 (중국 북동부)는 만주 부근을 통과하여 유입되는 기류로 겨울철에 농도가 높은 특징이 있으며 PM2.5 평균 농도는 27.8 μg/m3였다.

      3. PM2.5 고농도에 영향을 미치는 오염원 위치를 추정한 결과 C1 (대기 정체)은 72시간 역궤적의 시작점이 한반도 인근으로 유속이 느려 외부 유입과 지역발생 오염물질의 축적으로 상시 고농도가 발생할 수 있음을 알 수 있었다. C4 (중국 동부)는 편서풍이 약해지는 하절기를 제외한 모든 시기에 고농도 영향이 지속되며 특히 겨울철에는 영향력이 확대되어 오염원 추정 지역이 중국 동부 해안에서 내륙으로 확장되었다. C7 (중국 북동부)은 군집 특성상 하절기 영향은 관찰되지 않았으나 이동경로상에 위치한 지역의 난방과 계절풍의 영향이 함께 작용하여 겨울철에 고농도 유입이 집중되었다.

      4. PM2.5를 구성하는 성분들의 농도는 NO3- (8.9~12.5 μg/m3), OM (7.1~9.0 μg/m3), NH4+ (4.4~5.6 μg/m3), SO42- (3.7~4.6 μg/m3)의 순으로 높아 주로 2차 생성에 관여하는 화학종의 성분 농도가 높았다. 특히 PM2.5 중량 농도가 높아질수록 NO3-의 기여율이 50% 이상으로 상승하여 PM2.5 2차 생성을 주도하는 물질임을 알 수 있었다. 또한 NH4+의 비율은 중량 농도에 무관하게 일정하게 나타나 NH4+로 전환되는 암모니아 저감에도 관심을 기울여야 할 것으로 판단된다.

      5. EPA-PMF를 이용한 오염원의 종류와 기여도를 추정한 결과 분류된 오염원은 2차 황산염 (Secondary Sulfate), 2차 질산염 (Secondary Nitrate), 이동오염원 (Mobile), 산업관련 (Industry), 노화 해염입자 (Aged sea salt), 토양 (Soil), Cl-rich, 석탄 연소 (Coal Combustion)였으며 기름 연소 (Oil Combustion)도 다른 오염원과 함께 나타났다. 분석 대상 군집에서 모두 2차 황산염, 2차 질산염과 이동오염원의 기여율이 70.0~77.1%로 나타나 2차 생성 미세먼지와 이동오염원의 영향이 컸다.

      6. C1 (대기 정체)과 C7 (중국 북동부)은 2차 황산염이 각각 31.4%와 30.6%로 가장 높은 기여율을 보였으며, 중국 북동부에서 북한, 충남을 거쳐 유입되어 영향을 미치는 것으로 추정되는 석탄 연소 오염원이 함께 나타나 두 군집의 특성이 유사하였다. 반면 C4 (중국 동부)는 2차 질산염의 기여율이 36.9%로 가장 높아 중국 동부에서 NOx의 배출량이 SO2보다 많은 것이 영향을 미치는 것으로 추정된다.

      본 연구를 통해 전라북도는 지역 여건상 대기 정체가 형성될 가능성이 크며 이로 인한 PM2.5 2차 생성으로 인해 고농도 발생 가능성이 큰 것을 확인하였다. 특히 장거리 이동에 의한 고농도 유입 후 정체가 형성되면 오염물질의 축적으로 장기간 고농도가 유지되므로 국외 유입 대기오염물질을 줄이기 위한 국가 간 협력과 함께 지역에서 발생하는 대기오염물질의 저감 노력도 동반되어야 할 것이다.

      현재 전라북도 지역에서 실시간으로 미세먼지 성분을 측정할 수 있는 곳은 익산시에 위치한 국립환경과학원 전북권대기환경연구소가 유일하다. 측정지점에 따라 PM2.5에 농도에 영향을 미치는 오염원의 종류와 기여도 등이 달라질 수 있는 점을 고려할 때 향후 실시간 성분 측정이 가능한 지점이 신설 운영된다면 보다 심도 있는 연구가 가능할 것으로 판단된다.

      대기질에 영향을 미치는 각 지자체의 여건이 서로 달라 국가 단위의 정책과 더불어 지역 특성과 상황을 반영한 개선방안 수립이 요구된다. 전라북도는 타 지자체에 비해 농업 활동의 비중이 커 이와 관련된 1차 오염물질 발생량 관리를 통한 2차 생성 저감 대책이 필요하며, 대기오염에 의해 크게 영향을 받는 노령인구 비율이 증가하고 있어 인체 위해성 파악을 위한 심도 있는 과학적 규명이 필요하다. 본 연구에서 수행한 PM2.5 농도와 관계된 기상 여건, 성분 분석 및 오염원 추정 결과 등은 초미세먼지로 인한 피해를 줄이고 전라북도 지역의 대기질 개선방안 및 관리체계 수립에 대한 기초자료로 활용할 수 있을 것으로 사료된다.
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