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            Abstract
          
        

        
          Particulate air quality in the Chungcheong Area, mainly covering Chungcheongnam-do, Chuncheongbuk-do, Daejeon, and Sejong, is intricately influenced by regional transport from the Seoul Metropolitan Area and long-range transport from China of particulate matter (PM) and precursors, as well as local emissions originating from coal-fired power plants, petrochemical and industrial complexes, steelworks, and livestock farms along its western coasts. Consequently, concerns arise regarding the impact of these local emissions on PM air quality in inland cities within the Chungcheong Area. However, the relationships within the area concerning the variability of PM between the western source area and the inland cities have not been revealed. This study investigates spatial ranges sharing local variability in PM2.5 at the five coastal near-source sites, including the Pyeongtaek-hang site adjacent to Dangjin, and the five inland cities in the Chungcheong Area for the years 2021~2022. To isolate local variability from regional fluctuations related to long-range transport, secondary production, accumulation, and ventilation driven by synoptic meteorology, spatial deviation from the spatial mean PM2.5 concentration was utilized. The results indicate that the local variability of PM2.5 in the northwestern coastal sites (Dangjin, Pyeongtaek, Seosan) does not show a significant correlation (p<0.01) with that of the inland cities. On the other hand, the western coastal sites (Taean, Boryeong) exhibit some degree of correlation (R>0.4) with the southeastern inland cities. Inorganic and carbonaceous PM2.5 species at Seosan show little correlation with other sites in the Chungcheong Area, except for sulfate and nitrate at Dangjin. This study underscores the necessity to treat the western coastal area and inland area of the Chungcheong Area as distinct entities in future PM air quality management efforts.
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      1. 서 론
      대기 중에 부유하는 입자상 물질 (particulate matter; PM) 중 공기역학적 직경이 2.5 μm 이하인 초미세먼지 (PM2.5)는 흡입 시 폐포를 통해 심혈관계로 직접 유입되어 체내에서 활성산소 생성, 산화스트레스 유발 및 염증반응 증가로 인한 각종 호흡기 및 심혈관 질환을 야기하는 대표적인 대기오염물질이다 (Gangwar et al., 2020; Pope and Dockery, 2006).

      우리나라에서는 최근 PM2.5에 대한 국민적 우려가 증대되어 왔으며, 이에 정부에서는 미세먼지관리 종합대책을 수립하여 추진해왔다 (Yeo and Kim, 2019). 이에 따라 2019년 3월부터 시행된 “미세먼지 저감 및 관리에 관한 특별법”을 통해 PM2.5의 전구물질인 질소산화물 (nitrogen oxides, NOx), 황산화물 (sulfur oxides, SOx), 암모니아 (NH3), 휘발성유기화합물 (volatile organic compounds; VOCs) 등의 배출을 저감하는 한편, 2020년 4월부터 시행된 “대기관리권역의 대기환경개선에 관한 특별법”을 통해서 기존에 수도권에 대해서만 적용했던 배출허용기준 강화, 대기오염물질 배출허용총량제 적용 및 5등급차량 운행제한 등을 신설된 중부권, 동남권, 남부권 대기관리권역으로 확대하였다.

      이 중 중부권 대기관리권역은 대전, 세종, 충남 (금산 제외), 충북 (괴산, 보은, 옥천, 영동 제외)과 전북 일부지역 (전주, 익산, 군산)을 포함하고 있으며, 전북 일부 도시지역을 제외하면 대체로 충청권 (대전, 세종, 충남, 충북)과 영역이 중첩되어 있다. 충청권은 지리적으로는 한반도의 서쪽에 위치하여 중국과 몽골 등지로부터 유입되는 미세먼지 및 전구물질의 장거리수송 영향을 받는 한편, 북쪽으로 수도권 대기관리권역과 인접하여 경기 남부의 안산, 평택, 화성 등의 산업 및 에너지 시설, 항만 등으로부터 배출된 오염물질의 권역간 이동 영향이 상존하는 지역이다 (Kim et al., 2021; Oh, 2007).

      그러나 충청권에서 대기질 악화의 주요 요인으로 주목받는 것은 충남 서해안을 따라 위치한 다수의 석탄화력발전소, 석유화학단지 및 제철소 등 대규모 점 오염원 (Kim et al., 2021; Kim et al., 2020; Son et al., 2020)에서 배출되는 PM2.5 및 SOx, NOx, VOCs와 같은 전구물질들과 홍성, 예산, 공주, 천안 등 충남 내륙의 축사 밀집 지역 (Choi et al., 2018)에서 배출되는 NH3이다. 2020년 기준으로 산정된 대기정책지원시스템 (clean air policy support system, CAPSS)에 따르면 충청권 (대전, 세종, 충남, 충북)에서 배출되는 SOx, NOx, VOCs, NH3는 전국 배출량 대비 각각 23.6%, 14.9%, 13.1%, 22.9%를 차지하고 있으며, 이는 수도권 (서울, 인천, 경기)의 SOx, NOx, VOCs, NH3 배출량이 전국 배출량 대비 각각 7.9%, 28.2%, 29.9%, 17.8%임을 감안하였을 때 상당히 높은 비율이라 할 수 있다 (NAIR, 2023).

      서풍 계열의 바람이 지배적인 한반도의 기상 조건을 감안할 때 주로 풍상측인 서해안 지역에 위치한 대규모 점오염원들은 충청권 내륙의 주요 인구 및 행정의 중심지인 대전, 세종, 천안, 아산, 청주 등의 미세먼지 오염에 상당부분 영향을 미치는 것으로 여겨지고 있다 (Nam et al., 2018). 충남 서해안의 화력발전시설에서 배출된 미세먼지 및 전구물질들이 풍향에 따라서는 수도권의 지표면 미세먼지 및 전구물질 농도 변화에도 영향을 미치고 있음에 비추어 봤을 때 (Ju and Youn, 2019), 서해안의 주요 오염물질 배출시설들에 의한 충청권 내륙 도시의 대기질 악화에 대한 우려는 타당하다고 할 수 있다.

      이러한 우려에도 불구하고, 충청권의 주요 미세먼지 및 전구물질 배출원과 내륙 도시의 미세먼지 대기질 사이의 인과관계에 대한 구체적인 근거는 연구가 부족한 실정이다. 그러나 최근 도시대기측정망 (air quality monitoring station; AQMS)의 확대에 따라 각 시·군별 주요 환경기준물질 (SO2, NO2, CO, O3, PM10, PM2.5) 자료가 생산되고 있어 이들 오염물질의 시공간분포 분석이 가능하게 되었다. 특히, 이러한 측정자료의 공간적 상관분석 및 군집분석을 통해 미세먼지 오염의 특징을 공유하는 권역을 분류하는 연구 역시 수행되고 있다. 그 예로, PM2.5 농도의 측정소 간 상관분석 및 다차원척도법을 사용하여 경기도의 측정망을 4개의 권역으로 분류하거나 (Lee et al., 2021), 수도권과 충남, 세종, 대전 지역의 PM10 농도의 K-means 군집분석을 통해 이 지역을 각기 충남 서부, 아산만 일대 및 충남 내륙, 수도권 서부와 수도권 동부의 4개 권역으로 분류하는 등의 연구가 수행되었다 (Choi et al., 2023).

      최근 충남지역을 대상으로 실시된 PM10 및 PM2.5의 공간상관분석 연구에서는 충남 지자체간 대기오염물질의 공간상관성이 매우 높은 것으로 조사되었으며 (R=0.68~0.98), 특히 충남 북부 (당진, 아산, 천안)와 서부 (예산, 홍성, 보령) 및 남부 (공주, 논산) 사이, 그리고 충남 서부 (예산, 홍성, 보령, 서천)와 남부 (공주, 논산) 사이에서 높은 상관성을 보였다 (Kim et al., 2020). 그러나 이 연구에서 도출한 지자체 간 미세먼지 농도의 높은 공간상관성은 한반도의 넓은 영역에 걸친 미세먼지 농도 변동성의 원인이 될 수 있는 중국으로부터의 장거리수송의 영향, 종관기상장의 변화에 따른 대기의 정체 및 확산, 이에 따른 고농도 미세먼지의 발생 또는 해소에 기인했을 가능성이 높다 (Seo et al., 2018, 2017). 따라서 각 지자체 간 미세먼지 농도의 공간상관분석에 있어, 대기오염물질과 미세먼지의 농도 변동에 대한 지역배출원 또는 다른 국지적 영향을 살펴보기 위해서는 장거리수송 또는 종관기상장의 변화에 기인하는 광역변동성을 먼저 배제할 필요가 있다. 관측자료로부터 국지적 변동성을 분리해내는 가장 간단한 방법은 배경농도를 정의하여 관측자료와의 차이를 구하는 것이며, 배경농도는 연구 목적에 따라 다양하게 정의된다 (Hilker et al., 2021; Wang et al., 2020).

      이 연구에서는 충청권의 PM2.5 특성을 보다 잘 이해하기 위해 주요 배출원 및 도시지역을 중심으로 PM2.5 농도의 국지적 변동에 있어 높은 상관성을 보이는 영역을 분석하였다. 이때 PM2.5 농도의 공간평균 시계열을 통해 종관기상장의 변화 또는 장거리수송의 영향에 따른 PM2.5 농도의 광역변동 성분을 정의하고, 각 지점별 PM2.5의 공간평균에 대한 편차를 통해 해당 지점의 PM2.5 농도의 국지적 변동성분을 정의하였다. 이렇게 구한 PM2.5 국지적 변동성 간의 공간상관성 분석을 통해, 배출원 인근 또는 주요 도시지역의 국지적 PM2.5 농도 변화와 서로 영향을 주고받는 실질적인 공간적 범위를 제시하고자 하였다.

    

    

  
    
      2. 자료 및 방법
      
        2. 1 자료
        
          2. 1. 1 도시대기 측정소 자료
          이 연구에서는 충청권 내의 PM2.5 농도의 공간상관분석을 수행하기 위해 한국환경공단의 에어코리아 (www.airkorea.or.kr)에서 제공하는 2021년 1월 1일부터 2022년 12월 31일까지의 수도권 (서울, 인천, 경기) 및 충청권 (대전, 세종, 충북, 충남) 소재 총 235개 도시대기 측정소 (AQMS)의 PM2.5, NO2, SO2의 1시간 농도 자료를 주로 사용하였다 (그림 1). 선행연구에서 우리나라 고농도 PM2.5 현상은 남한 전역에 걸쳐 24시간 미만의 시간 차를 두고 발생하였음을 보인 바 있다 (Han et al., 2023). 이 연구는 이보다 작은 범위인 반경 약 100 km 내외의 충청권 내에서의 PM2.5 공간상관성에 초점을 맞추고 있으므로, 일 단위 시간해상도에서 동시적 상관분석만을 수행하였으며, 이를 위해 PM2.5, NO2, SO2의 일평균 농도를 구하여 사용하였다. 일평균 농도는 환경부 대기오염측정망 설치·운영지침 (MOE and NIER, 2022)에 따라 하루 75% (18시간) 이상의 유효 자료가 존재하는 경우에 한해 계산하였다. 측정소별 일평균 농도는 다시 수도권 및 충청권의 113개 시·군·구별로 평균하여 각 지자체별 일평균 농도 시계열로 변환하였다. 전체 분석기간 (2021~2022년)의 총 730일 중 수도권 및 충청권의 전체 시·군·구에서 결측일이 서로 겹치지 않는 유효측정일은 총 522일로, 공간상관분석은 해당 유효측정일에 한해 수행하였다. 각 계절별 공간상관분석에 사용된 유효측정일 수는 겨울 (12~2월) 168일, 봄 (3~5월) 117일, 여름 (6~8월) 99일, 가을 (9~11월) 138일이었다.

          
            
            

            Fig. 1. 
				
            

            
              Geographical locations of the air quality monitoring stations (AQMS), PM2.5 chemical composition measurement sites, Chungcheong Atmospheric Environment Research Center (AERC), and the five near-source sites selected in this study. The five major inland cities in the Chungcheong area analyzed in this study are shaded in light red (satellite images courtesy of Google Earth Pro).
            
            

            

          

        

        
          2. 1. 2 PM2.5 성분 자료
          PM2.5의 개별 무기이온 (NO3-, SO42-, NH4+ 등) 및 탄소성분 (Organic carbon; OC, Elemental carbon; EC)에 대한 공간상관성 분석은 2021년 충남 서산시 소재 충청권 대기환경연구소에서 측정한 시간 자료와 PM2.5 성분측정망 중 서울, 경기, 충남 소재 11개소에서 측정한 6일 간격의 일별 자료를 함께 활용하였다 (그림 1). 상관성 분석을 위해 충청권 대기환경연구소의 시간 자료는 PM2.5 성분측정망의 측정일과 동일한 날짜에 대한 일평균을 구하여 사용하였으며, 총 12개소의 측정소별로 41~65개의 자료가 활용되었다 (표 1).

          
            Table 1. 
				
            

            
              Annual average concentrations of daily PM2.5 and its chemical components at PM2.5 chemical composition measurement sites in the Seoul Metropolitan Area (Seoul and Gyeonggi-do) and the Chungcheong Area (Chungcheongnam-do) in 2021.
            
            

          

          
            
              
                	Province
                	City/County
                	Site
                	N
                	PM2.5 (μg m-3)
                	SO42- (μg m-3)
                	NO3- (μg m-3)
                	NH4+ (μg m-3)
                	OC (μg m-3)
                	EC (μg m-3)
              

            
            
              	Seoul
              	Seoul
              	Gwangjin-gu
              	65
              	23.8
              	3.2
              	6.7
              	3.5
              	4.3
              	0.7
            

            
              	Enpyeong-gu
              	60
              	23.7
              	3.4
              	7.0
              	3.5
              	4.9
              	0.7
            

            
              	Banghwa-dong
              	57
              	22.2
              	3.2
              	5.2
              	2.8
              	4.3
              	0.8
            

            
              	Gyeonggi-do
              	Suwon
              	Sinpung-dong
              	50
              	25.8
              	3.3
              	7.5
              	3.7
              	5.1
              	0.8
            

            
              	Ansan
              	Gojan-dong
              	62
              	22.9
              	3.4
              	6.2
              	3.3
              	5.1
              	0.9
            

            
              	Icheon
              	Seolseong-myeon
              	61
              	23.7
              	3.2
              	6.8
              	3.6
              	4.7
              	0.7
            

            
              	Pocheon
              	Gwanin-myeon
              	41
              	17.4
              	2.8
              	3.3
              	2.1
              	3.4
              	0.6
            

            
              	Chungcheongnam-do
              	Cheonan
              	Seonghwang-dong
              	42
              	17.8
              	2.4
              	2.6
              	1.6
              	4.6
              	0.5
            

            
              	Gongju
              	Sagok-myeon
              	55
              	17.4
              	2.5
              	3.2
              	1.7
              	3.9
              	0.4
            

            
              	Dangjin
              	Songsan-myeon
              	60
              	25.6
              	3.5
              	4.4
              	2.5
              	5.0
              	0.6
            

            
              	Taean
              	Pado-ri
              	59
              	16.7
              	2.1
              	2.0
              	1.3
              	3.2
              	0.4
            

            
              	Seosan†
              	AERC
              	65‡
              	26.9
              	3.0
              	5.3
              	3.2
              	4.3
              	0.9
            

          

          
            
              †Chungcheong Atmospheric Environment Research Center at Seosan
            

            
              ‡Daily averaged data, of which date were chosen as same as the Gwangjin-gu PM2.5 site
            

          

          

        

        
          2. 1. 3 공간상관분석을 위한 측정소 및 지자체 선정
          충청권 내에서 대기오염물질의 변동성이 배출원과 높은 상관성을 가지는 공간적 범위를 살펴보기 위해 충남 서해안에 위치한 주요 배출원과 인접한 AQMS 측정소 다섯 곳을 선정하였다 (표 2). 충남 시·군별 대기오염물질의 배출량은 대체로 당진, 서산, 보령, 천안, 태안, 아산 등에서 높다 (Kim et al., 2020). 이들 지역 중 인구밀집지역에 해당하는 천안과 아산을 제외한 당진, 서산, 보령, 태안에는 충청권의 주요 산업시설 및 에너지시설들이 위치해 있으므로 이들 배출원의 인근, 또는 배출원이 포함된 지자체 내에서 결측이 적은 측정소 네 곳을 선정하였다. 먼저 제철소가 위치한 당진에서는 송산면 측정소를, 국내 3대 석유화학단지의 한곳인 대산석유화학단지가 위치한 서산에서는 대산리 측정소를, 태안화력발전소 (설비용량 6,451 MW)가 위치한 태안에서는 태안읍 측정소를, 보령화력발전소 (설비용량 5,360 MW)가 위치한 보령에서는 발전소 인근의 주교면 측정소를 각각 선정하였다. 한편, 수도권 대기관리권역에 속하지만 아산만을 사이에 두고 당진과 아산을 마주한 평택 소재 포승산업단지 및 항만의 영향을 고려하여 평택항 측정소를 추가 선정하였다.

          
            Table 2. 
				
            

            
              List of five near-source sites and their average concentrations of PM2.5, NO2, and SO2 for 2021~2022.
            
            

          

          
            
              
                	City/County
                	Site
                	Related emission source
                	PM2.5 (μg m-3)
                	NO2 (ppb)
                	SO2 (ppb)
              

            
            
              	Dangjin
              	Songsan-myeon
              	Steel industrial complex
              	24.2
              	14.3
              	5.6
            

            
              	Seosan
              	Daesan-ri
              	Daesan petrochemical complex
              	17.4
              	14.1
              	3.5
            

            
              	Taean
              	Taean-eup
              	Coal-fired power station
              	17.5
              	12.4
              	3.1
            

            
              	Boryeong
              	Jugyo-myeon
              	Coal-fired power station
              	19.6
              	11.8
              	3.4
            

            
              	Pyeongtaek
              	Pyeongtaek-hang
              	Poseung industrial complex
              	23.6
              	18.4
              	3.0
            

          

          

          또한 충청권 소재 주요 인구밀집지역의 대기오염물질 변동성이 높은 상관성을 가지는 공간적 범위를 살펴보기 위해 각 도시들의 인구를 고려하여 대전, 청주, 천안, 세종, 아산을 선정하였다 (표 3). 이때, 측정소별 일평균 PM2.5 농도를 먼저 구한 뒤, 이를 다시 도시별로 평균해 해당 도시의 PM2.5 시계열로 사용하였다.

          
            Table 3. 
				
            

            
              List of five major cities in the Chungcheong Area and their average concentrations of PM2.5, NO2, and SO2 for 2021~2022.
            
            

          

          
            
              
                	City
                	Population (thousands, in 2022)
                	Number of sites
                	PM2.5 (μg m-3)
                	NO2 (ppb)
                	SO2 (ppb)
              

            
            
              	Daejeon
              	1,441
              	11
              	16.7
              	17.4
              	3.2
            

            
              	Cheongju
              	847
              	7
              	20.7
              	16.2
              	2.2
            

            
              	Cheonan
              	655
              	4
              	22.8
              	17.4
              	3.3
            

            
              	Sejong
              	383
              	4
              	17.9
              	16.0
              	3.1
            

            
              	Asan
              	333
              	5
              	24.0
              	14.8
              	3.7
            

          

          

          이 연구에서 선정한 각 배출원 관련 AQMS 측정소와 주요 도시의 2021년~2022년 평균 PM2.5 농도는 모두 대기환경 연평균 기준치인 15 μg m-3을 초과하고 있다 (표 2, 3). 평균 PM2.5 농도는 도시들 중에서는 천안과 아산에서 상대적으로 높았으며 (23~24 μg m-3), 배출원 관련 측정소들 중에서는 천안과 아산에 각각 서쪽과 북쪽으로 인접한 당진 송산면과 평택항에서 높았다 (24 μg m-3). 시·군별 배출량 기준으로 천안과 아산은 비산먼지 및 연소에 의해 직접 배출되는 PM2.5 배출량이 타 인구밀집지역에 비해 높지 않아 (표 4), 이 지역의 상대적으로 높은 PM2.5 농도는 인접 배출원에서의 수송 및 2차생성이 원인일 것으로 보인다. 당진 송산면 측정소는 PM2.5와 함께 SO2 농도도 높은 것이 특징인데, 이는 단일사업장으로는 충남 내 PM2.5 및 SOx의 배출 기여가 가장 큰 당진제철소와 관련이 있으며 (Kim et al., 2020; Lee and Park, 2019), 이에 따라 서산의 SOx 배출량은 타 지역에 비해 월등히 높다 (표 4). 평택항 측정소는 NO2의 평균 농도가 다른 배출원 관련 측정소들 중 가장 높았으며 당진 송산면과 서산 대산리 측정소의 NO2 농도 역시 자동차에 의한 NOx 배출이 많은 도심이 아님에도 상대적으로 높은 편으로, 이는 평택, 당진 및 서산에서 산업활동 (생산공정, 에너지산업, 제조업)에 의한 NOx의 배출량이 주로 이동오염원 및 비산업연소에 의해 배출되는 대전과 같은 인구밀집지역의 NOx 배출량에 못지않게 많기 때문이다 (표 4).

          
            Table 4. 
				
            

            
              Air pollutant emissions at each city/county, listed in Tables 2 and 3, in 2021 (NAIR, 2023).
            
            

          

          
            
              
                	City/County
                	PM2.5 (ton yr-1)
                	PM10 (ton yr-1)
                	TSP (ton yr-1)
                	NOx (ton yr-1)
                	SOx (ton yr-1)
                	NH3 (ton yr-1)
                	VOC (ton yr-1)
              

            
            
              	Cities/counties that include the five near-source sites, listed in Table 2
            

            
              	Dangjin
              	1,686
              	2,614
              	5,542
              	16,725
              	10,210
              	5,903
              	9,294
            

            
              	Seosan
              	458
              	938
              	2,606
              	16,453
              	15,909
              	5,542
              	28,129
            

            
              	Taean
              	374
              	612
              	1,240
              	5,393
              	3,545
              	2,339
              	1,537
            

            
              	Boryeong
              	427
              	756
              	1,796
              	4,306
              	3,303
              	3,484
              	2,896
            

            
              	Pyeongtaek
              	634
              	1,882
              	4,998
              	11,608
              	182
              	3,186
              	11,012
            

            
              	Major inland cities listed in Table 3
            

            
              	Daejeon
              	513
              	1,589
              	4,925
              	11,923
              	166
              	1,422
              	15,452
            

            
              	Cheongju
              	636
              	1,934
              	5,863
              	10,104
              	296
              	2,893
              	17,011
            

            
              	Cheonan
              	531
              	1,718
              	5,186
              	8,245
              	190
              	5,167
              	12,935
            

            
              	Sejong
              	288
              	825
              	2,450
              	3,956
              	65
              	2,493
              	5,569
            

            
              	Asan
              	380
              	1,250
              	3,515
              	5,789
              	322
              	2,159
              	10,875
            

          

          

        

      

      
        2. 2 방법
        국내 미세먼지 농도의 단기변동성은 지역오염원에서 배출되거나 2차생성된 미세먼지의 축적이 일어나기 쉬운 대기정체조건이나 국외로부터 미세먼지의 장거리수송을 유발할 수 있는, 이동성 고기압 또는 저기압의 이동과 관련된 종관기상장의 변화에 주로 기인한다 (Seo et al., 2018, 2017). 종관규모 기상장의 변화 (수평규모 약 1,000 km, 시간규모 1일~수일)에 따른 미세먼지 농도의 증감은 공간적 규모가 상대적으로 작은 대기관리권역 및 인접지역의 미세먼지 농도변화를 동일한 방향으로 이끌어 결과적으로 각 지점 간 미세먼지 농도의 공간상관성을 높이게 된다. 따라서 특정 지점의 미세먼지 농도 변동과 높은 상관성을 보이는 공간 범위를 각 지점별 특성 관점에서 살펴보기 위해서는, 각 지점별 미세먼지 농도의 시계열에서 해당 지점을 포함하는 넓은 영역에 걸쳐 함께 증감하는 광역변동성을 찾아 제거한 뒤, 잔여성분의 시계열을 구하여 이들의 지점 간 상관성을 분석할 필요가 있다.

        각 지점별 미세먼지 농도의 시계열 χ (t, s)는 식 (1)과 같이 나타낼 수 있다.
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        χ(t)는 전체 지점의 미세먼지 시계열들을 평균한 미세먼지의 공간평균 시계열을, ε(t, s)는 각 지점별 특성을 지닌 공간편차의 시계열을 나타낸다.

        이 연구의 분석대상지역인 충청권은 북쪽에 인접한 수도권의 다양한 오염물질 배출원들로부터의 권역간 수송의 영향을 받을 가능성이 많은 지역이므로, 충청권 (대전, 세종, 충남, 충북)과 수도권 (서울, 인천, 경기)에 위치한 총 235개 측정소의 PM2.5 농도 시계열의 공간평균을 통해 충청권 및 수도권을 포괄하는 PM2.5 농도의 일평균 시계열 (χ)을 정의하고 (그림 2), 이로부터 지점별 농도 편차의 시계열 (ε)을 구하여 기준 지점과 나머지 지점 간의 공간상관성 분석에 활용하였다. 충청권과 수도권의 235개 측정소를 사용한 PM2.5 농도의 공간평균 시계열은 충청권의 80개 측정소만을 사용한 PM2.5 농도의 공간평균 시계열과 높은 상관계수를 가지며 (R=0.97), 두 시계열의 분석기간 평균과 표준편차 역시 유사하여 (충청권+수도권 평균: 19.4±12.7 μg m-3, 충청권 평균: 20.1±12.3 μg m-3), 수도권에 밀집된 측정소에 의한 공간평균 농도의 편향성은 이 연구에서 고려하지 않았다. 한편 PM2.5 개별성분 농도의 공간평균은 서울, 경기, 충남의 12개 측정소 (표 1)의 일 농도 시계열을 평균하여 구하였으며, 이에 대한 공간편차를 활용해 충청권 대기환경연구소와 나머지 지점들 간의 상관분석을 수행하였다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Daily PM2.5 concentration averaged for 235 air quality monitoring stations (AQMS) in the Seoul Metropolitan Area and the Chungcheong Area. Yellow bars indicate the Asian dust events. Red horizontal line is the average PM2.5 concentration of the time series (19.4 μg m-3).
          
          

          

        

        그림 2에 나타낸 충청권 및 수도권 평균 PM2.5 농도의 2021년~2022년 평균은 19.4 μg m-3으로 연평균 PM2.5 농도에 대한 국내 대기환경기준인 15 μg m-3를 초과한다. 해당 기간은 2021년 총 14일, 2022년 총 5일의 황사관측일을 포함하고 있다. 충청권 및 수도권 평균 PM2.5 농도 시계열에서 보이는 PM2.5 고농도 발생일 중 몇몇 사례는 황사의 영향임을 알 수 있으며, 이는 황사가 장거리수송의 영향으로 한반도의 넓은 영역에 걸쳐 영향을 미치기 때문이다 (Choi et al., 2021). 충청권과 수도권을 포괄하는 전국 규모의 황사에 의한 PM2.5 농도의 변동성은 그림 2에서 보이듯 주로 공간평균 농도의 시계열에 반영되므로, 이 연구에서 수행한 지점별 공간편차들 사이의 상관성에는 큰 영향을 미치지 않는다.

        대기오염물질 농도의 공간평균에 대한 기준 지점에서의 편차와 나머지 지점들에서의 편차 간 차이는 지점 간 거리가 멀어질수록 커지며, 기준 지점과 반대 부호의 편차를 가지는 지점이 해당 공간 내에서 기준 지점과 먼 곳에 반드시 존재한다. 따라서 이러한 공간편차들 사이의 상관관계는 대체로 기준 지점에서 가까운 지역에서는 양의 상관성을, 먼 지역에서는 음의 상관성을 가지는데, 양의 상관성이 나타나는 지역은 기준 지점과 배출원-수용지 관계이거나 상호간 유사한 환경 및 배출특성으로 인해 대기오염물질의 국지적 변동성을 공유하는 지역을, 음의 상관성이 나타나는 지역은 기준 지점과 대기오염물질의 국지적 변동성을 전혀 공유하지 않는 지점을 나타낸다. 따라서 상관계수가 양이면서도 일정 기준의 통계적 유의성 (e.g., p<0.01)을 가질 경우, 두 지점의 PM2.5 농도 공간편차 간에 의미있는 상관성이 존재한다고 할 수 있다. 그러나 2년간의 일평균 자료를 사용한 이 연구에서 각 지점별 시계열에는 500개 이상의 자료가 사용되어, 두 지점의 PM2.5 농도 변동성 간 설명력이 매우 작은 R=0.2 정도의 상관계수라도 p<0.001 이하의 통계적 유의성을 갖는다. 따라서 여기에서는 두 지점 간 상관계수의 유의성과 설명력을 모두 고려하여 R>0.4인 경우 어느 정도 의미 있는 상관성을 보인다고 간주하고, R>0.6인 경우에는 높은 상관성을 보이는 것으로 해석하였다.

      

    

    

  
    
      3. 결과 및 고찰
      
        3. 1 서해안 주요 배출원 기준 PM2.5의 공간상관성 분석
        그림 3은 이 연구에서 선정한 다섯 곳의 주요 대기오염물질 배출원 관련 측정소들을 기준으로 전체 분석기간 및 각 계절별 기간 (겨울 12~2월; 봄 3~5월; 여름 6~8월; 가을 9~11월)에 대한 해당 측정소의 PM2.5 농도의 공간편차와 수도권 및 충청권의 각 지자체 평균 PM2.5 농도의 공간편차 간 상관계수를 지도상에 시각화한 것이다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Correlation coefficient map of the spatial PM2.5 deviation for five near-source sites of (a) Songsan-myeon site in Dangjin, (b) Daesan-ri site in Seosan, (c) Taean-eup site in Taean, (d) Jugyo-myeon site in Boryeong, and (e) Pyeongtaek-hang site in Pyeongtaek. Area of city/county, of which positive correlation is statistically significant at the 99% confidence level, are unhatched in the map. Areas of the city/county with a negative correlation are not shaded, and data are unavailable in the gray-colored city/county.
          
          

          

        

        제철소 인근에 위치한 당진 송산면 측정소의 PM2.5 농도 공간편차는 당진, 아산과 높은 상관성을 보였으며 (R>0.6), 충남 서부의 서산, 홍성, 예산, 수도권 서남부의 평택, 화성, 안산, 시흥과도 상관성을 보였다 (R>0.4) (그림 3a). 계절별로는 겨울 및 봄에는 전체기간에 대한 분석결과와 유사한 공간상관분포를 보였으며, 여름에는 공간상관성이 높은 영역이 충남 동남부까지 확장되는 반면 가을에는 타지역과의 공간상관성이 대체로 낮았다. 송산면 측정소와 공간상관성이 높은 지자체들은 반경 약 50 km 범위 내에서 차령산맥 산지 북서쪽에 위치하고 있으며, 차령산맥 산지의 남쪽 및 동쪽인 공주, 세종, 청주, 진천 등과는 상관성을 보이지 않았다. 이는 충청권 PM2.5 농도의 국지적 변동성에 있어 충남 서북부와 동남부가 차령산맥 산지를 기준으로 분리되어 있음을 보여준다.

        석유화학단지 인근에 위치한 서산 대산리 측정소의 PM2.5 농도 공간편차는 서산, 태안과 높은 상관성을 보였으며 (R>0.6), 충남 서해안의 당진, 예산, 홍성, 보령, 서천과도 상관성을 보였다 (R>0.4) (그림 3b). 서쪽에 위치한 당진 송산면 측정소와 비교했을 때 공간상관성이 높은 영역이 전체적으로 남서쪽으로 이동하였으나, 서해안의 보령, 서천을 제외하면 차령산맥 산지를 기준으로 남쪽 및 동쪽의 충청권 내륙지역에서 상관성을 보이지 않는 특징은 송산면 측정소와 동일했다. 계절별 공간상관분포 역시 송산면 측정소와 대체로 유사한 특징을 보이는데, 겨울 및 봄에는 전체기간에 대한 분석결과와 유사했으며, 여름에는 상관성이 높은 영역이 충남 동남부까지 확장된 반면 가을에는 그 영역이 다소 축소되었다.

        태안읍 측정소 기준 PM2.5 농도 공간편차는 서해안 지자체들인 태안, 서산, 홍성, 보령, 서천과 높은 상관성을 보였으며 (R>0.6), 인접한 내륙의 예산, 청양과도 상관성을 보였다 (R>0.4) (그림 3c). 북동쪽에 위치한 송산면, 대산리 측정소에 비해 태안읍 측정소의 경우 상관성을 가지는 영역이 대전, 세종과 충남 동남 내륙지역까지 확장된 반면, 수도권 남부와의 공간상관성은 다소 떨어졌다. 계절별로는 겨울 및 봄의 경우 전체기간에 대한 분석결과와 유사하나 겨울에는 수도권 남서부와, 봄에는 남쪽의 서해안에 접한 지자체들과 상관계수가 높았다. 여름에는 서산, 보령과 매우 높은 상관성 (R>0.8)이 나타나는 한편 가을에는 앞서 보인 송산면, 대산리 측정소의 경우와 달리 상관성을 보이는 영역이 충청권 내륙까지 확장되었다.

        석탄화력발전소와 인접한 보령 주교면 측정소를 기준으로 한 PM2.5 농도 공간편차는 보령, 태안, 홍성, 청양, 서천과 높은 상관성을 보였으며 (R>0.6), 충남 서부의 서산, 예산뿐 아니라 논산, 세종과 같은 충청권 내륙과도 상관성을 보였다 (R>0.4) (그림 3d). 그러나 수도권 남부와의 뚜렷한 공간상관성은 거의 나타나지 않았다. 계절별로는 태안읍 측정소와 유사하게 겨울에 예산, 아산, 천안 방면으로 높은 상관성을 보이는 반면, 봄에는 주로 서천, 논산 등 남쪽의 상대적으로 좁은 영역에서 상관성을 보였다. 여름에는 태안, 서천에서 매우 높은 공간상관성을 보였으며 (R>0.8), 가을에는 높은 공간상관성을 보이는 영역이 대전, 세종, 논산을 넘어 옥천, 영동 등 충북 내륙지역까지 넓게 확장되어 충청권 전체에 걸쳐 높은 공간상관성을 보였다.

        수도권 남서부에 위치해 아산만을 사이에 두고 당진과 마주보고 있는 평택항 측정소를 기준으로 한 PM2.5 농도 공간편차는 평택, 화성, 시흥, 아산과 높은 상관성을 보였으며 (R>0.6), 당진, 예산과도 상관성을 보여 (R>0.4), 전체적으로 송산면 측정소와 유사한 공간상관분포를 보였다 (그림 3e). 계절별 공간상관분포 역시 수도권 남부인 화성, 충청권 북부의 천안, 아산에서 더 높은 상관성을 갖는다는 점을 제외하면 송산면 측정소와 유사한 분포를 보였으나, 봄보다는 겨울에 충남 서부 및 북부 지자체들의 더 넓은 영역에서 상관성을 보였다.

        종합하면, 당진, 서산, 평택 등 충남 북부 및 수도권 남부를 기준으로 한 PM2.5 농도 공간편차의 공간상관성은 대체로 차령산맥 산지의 북서쪽, 기준 지점을 중심으로 반경 약 50 km 내외의 영역에 대해 높았으며, 계절별로는 이러한 공간상관성이 높은 영역이 여름에 넓고 가을에 좁았으나, 미세먼지 계절관리제 측면에서 중요한 겨울 및 봄에는 전체기간에 대한 공간상관분포와 유사하였다. 그러나 태안, 보령 등 서해안을 따라 남쪽으로 기준 지점이 내려갈수록 공간상관성이 높은 영역이 서해안 및 충청권 내륙으로 확장되었으며, 이러한 높은 공간상관성을 보이는 영역은 겨울에는 전체기간에 대한 공간상관분포와 유사하였으나, 봄에는 다소 축소되고, 가을에는 넓게 확장되었다. 서해안의 주요 대기오염물질 배출 지역인 서산, 당진, 평택 등 차령산맥 산지의 북서쪽 지역과 대전, 세종, 청주 등 충청권 내륙의 주요 도시들은 PM2.5 농도의 국지적 변동성 관점에서 서로 뚜렷한 상관성을 보이지 않았으나, 보령은 대전, 세종 등 충청권 내륙 일부와 PM2.5 농도의 국지적 변동성을 공유하는 것으로 나타났다.

      

      
        3. 2 충청권 주요 도시 기준 PM2.5의 공간상관성 분석
        그림 4에 이 연구에서 선정한 다섯 곳의 충청권 주요 도시들을 기준으로 전체 분석기간 및 각 계절별 기간에 대한 해당 도시의 PM2.5 농도의 공간편차와 수도권 및 충청권의 각 지자체 평균 PM2.5 농도의 공간편차 간 상관계수를 지도상에 시각화하였다.

        대전의 PM2.5 농도 공간편차는 논산, 옥천, 영동, 청주, 괴산, 충주, 단양 등 인접 지자체 및 충북 내륙지역과 높은 상관성 (R>0.6)을 보였으며, 서쪽의 세종, 공주, 청양, 부여와도 상관성 (R>0.4)을 나타냈다 (그림 4a). 그러나 차령산맥 산지의 북서쪽에 위치한 천안, 아산, 당진, 예산, 서산과는 의미있는 상관성을 보이지 않았다. 대전을 기준으로 높은 상관성을 보인 지자체들은 주로 충북의 소백산맥 산지의 분지에 위치해 있는데, 이는 마찬가지로 분지에 위치한 대전의 지형 특성을 고려했을 때 이들 지역의 국지적 기상조건이 PM2.5 농도의 국지적 변동에 유사한 영향을 주었기 때문으로 생각된다. 계절별로 겨울과 봄의 공간상관분포는 전체기간의 분석 결과와 유사하나, 봄에 더 높은 상관계수를 나타냈으며, 가을에는 상관성이 높은 영역이 충남 서해안에 인접한 홍성, 보령, 서천, 청양, 부여까지 확장되었다. 이는 앞서 보령의 주교면 측정소를 기준으로 한 PM2.5 농도 공간편차의 상관성이 높은 영역이 가을에 대전을 포함한 충청권 내륙지역까지 확장되었던 점과 일치한다 (그림 3d).

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Correlation coefficient map of the spatial PM2.5 deviation for five major cities in the Chungcheong Area of (a) Daejeon, (b) Cheongju, (c) Cheonan, (d) Sejong, and (e) Asan. Area of city/county, of which positive correlation is statistically significant at the 99% confidence level, are unhatched in the map. Areas of the city/county with a negative correlation are not shaded, and data are unavailable in the gray-colored city/county.
          
          

          

        

        대전과 북쪽으로 인접한 청주의 PM2.5 농도 공간편차는 바로 인접한 세종, 천안, 진천과 높은 상관성 (R>0.6)을 보였으며, 청주를 둘러싸고 반경 약 50 km 내외의 영역에 해당하는 아산, 청양, 공주, 대전, 옥천, 영동, 괴산, 음성과도 상관성 (R>0.4)을 보였다 (그림 4b). 대전과 마찬가지로 청주의 PM2.5 농도의 국지적 변동 역시 충남 서해안의 주요 배출원 소재 지자체들과 의미있는 공간상관성을 보이지 않았으나, 충북 내륙지역과의 상관성은 대전에 비해 다소 떨어졌다. 계절별로는 겨울 및 봄에 대체로 높은 공간상관성을 보였다.

        천안의 PM2.5 농도 공간편차는 서쪽의 아산, 북쪽의 안성과 높은 상관성 (R>0.6)을 보였으며, 그 외에 예산, 용인, 세종, 청주와 상관성 (R>0.4)을 보였다 (그림 4c). 천안은 대전이나 청주에 비해 높은 상관성을 가지는 영역이 비교적 좁았으며, 차령산맥 산지의 남동쪽 너머에 위치한 대전, 청주와 달리 충북 내륙지역과의 공간상관성은 나타나지 않아, 이들 두 도시와 PM2.5 농도의 국지적 변동성을 공유하는 영역의 차이를 뚜렷하게 보여주었다. 계절별로는 겨울에는 충남 서부 및 수도권 남부와, 여름에는 충남 전역에 걸쳐 상관성을 보여주고 있으나, 가을에는 충청권보다는 주로 수도권 남부인 화성, 평택, 안성, 용인, 이천, 여주 등과 높은 상관성을 가졌다.

        세종을 기준으로 한 PM2.5 농도 공간편차의 공간상관분포 패턴은 청주를 기준으로 한 공간상관분포 패턴 (그림 4b)과 유사하며, 세종을 중심으로 반경 약 70 km 영역 내에 해당하는 대전, 청주, 청양과 높은 상관성 (R>0.6)을, 천안, 진천, 음성, 괴산, 옥천, 영동, 보령, 서천, 논산, 공주와 상관성 (R>0.4)을 보였다 (R>0.4) (그림 4c). 그러나 세종시와 충남 북부 서해안의 주요 배출원 소재지역인 서산, 당진 사이에는 PM2.5 농도의 국지적 변동성 간 의미있는 상관성이 나타나지 않았으며, 이는 계절별 공간상관분포에서도 동일하여, 세종과 이들 지역 간 PM2.5 변동 간 상호 관련성이 적음을 알 수 있다.

        아산의 PM2.5 농도 공간편차의 공간상관분포 패턴은 천안을 기준으로 한 공간상관분포 패턴 (그림 4c)과 유사하나, 충남 서부 및 북부의 주요 배출원 지역에 대해 더 높은 공간상관성을 보였다. 아산을 둘러싼 당진, 예산, 천안, 평택과 높은 상관성 (R>0.6)을, 이들 지역보다 약간 떨어진 홍성, 화성, 안성과도 상관성 (R>0.4)을 보였다 (그림 4e). 계절별로도 천안과 유사하게 겨울에는 충남 서부 및 수도권 남부, 여름에는 충남 전역에 걸쳐 상관성을 보였지만, 충남 서부 및 북부의 주요 배출원 지역에 대해 천안을 기준으로 할 때보다 더 높은 공간상관성을 가지는 것이 특징이다.

      

      
        3. 3 전구물질과 주요 도시지역 PM2.5 간의 공간상관성 분석
        앞서 보인 PM2.5 농도의 공간편차 간 상관성은 PM2.5의 국지적 변동성을 공유하는 공간적 영역과 설명력을 보여주는 것으로, 기준 지점과 나머지 지점 간 PM2.5 농도 변동의 인과관계를 보여주지 않는다. 여기에서는 충청권의 주요 화력발전소, 산업 및 에너지 시설에서 배출되어 대기중 2차생성 과정을 통해 PM2.5의 농도를 증가시킬 수 있는 주요 전구물질인 NO2와 SO2의 국지적 변동성과 충청권 주요 지자체의 PM2.5의 국지적 변동성 간 상관관계를 통해 이러한 인과관계를 일부 추정해보고자 하였다. 표 5에 다섯 곳의 주요 대기오염물질 배출원 관련 측정소들 (송산면, 대산리, 태안읍, 주교면, 평택항)을 기준으로 한 NO2와 SO2의 공간편차와 충청권에서 인구가 10만명 이상인 주요 지자체들의 PM2.5 공간편차 간 상관계수를 정리했다.

        
          Table 5. 
				
          

          
            Correlation coefficients of spatial deviations of NO2 and SO2 of the fourteen cities/counties for the spatial PM2.5 deviation at five near-source sites in the Chungcheong Area. Negative correlation coefficients are not shown in the table.
          
          

        

        
          
            
              	
              	West (Chungcheongnam-do)
              	North (Chungcheongnam-do)
              	Southeast (Chungcheongnam-do)
              	Inland (Chungcheongbuk-do)
            

            
              	Boryeong
              	Hongseong
              	Seosan
              	Dangjin
              	Asan
              	Cheonan
              	Nonsan
              	Sejong
              	Gongju
              	Daejeon
              	Cheongju
              	Eumseong
              	Chungju
              	Jecheon
            

          
          
            	NO2
          

          
            	Pyeongtaek-hang
            	0.169*
            	0.159*
            	0.088
            	0.156*
            	0.172*
            	
            	
            	
            	
            	
            	
            	
            	
            	
            	
          

          
            	Songsan-myeon (Dangjin)
            	0.154*
            	
            	0.170*
            	
            	
            	
            	0.150*
            	
            	
            	0.352*
            	
            	
            	0.152*
            	0.128*
          

          
            	Daesan-ri (Seosan)
            	0.255*
            	0.090
            	0.355*
            	0.054
            	
            	
            	0.010
            	
            	
            	0.150*
            	
            	
            	
            	
          

          
            	Taean-eup (Taean)
            	0.268*
            	0.007
            	0.203*
            	
            	
            	
            	0.206*
            	
            	
            	0.330*
            	
            	
            	0.139*
            	0.116*
          

          
            	Jugyo-myeon (Boryeong)
            	0.272*
            	
            	0.233*
            	
            	
            	
            	0.227*
            	
            	
            	0.327*
            	
            	
            	0.118*
            	0.117*
          

          
            	SO2
          

          
            	Pyeongtaek-hang
            	0.017
            	
            	0.074
            	0.028
            	0.117
            	
            	0.013
            	
            	0.004
            	0.035
            	0.055
            	
            	
            	
          

          
            	Songsan-myeon (Dangjin)
            	0.037
            	
            	
            	
            	
            	
            	0.117
            	0.030
            	0.051
            	0.137*
            	0.020
            	0.177*
            	0.162*
            	0.097
          

          
            	Daesan-ri (Seosan)
            	0.100
            	0.126*
            	0.148*
            	0.176*
            	0.220*
            	0.132*
            	
            	
            	
            	
            	
            	
            	
            	
          

          
            	Taean-eup (Taean)
            	0.098
            	0.105
            	0.102
            	0.107
            	0.073
            	
            	
            	
            	
            	
            	
            	
            	
            	
          

          
            	Jugyo-myeon (Boryeong)
            	0.148*
            	0.029
            	0.166*
            	0.122*
            	0.062
            	
            	
            	
            	
            	0.071
            	
            	
            	
            	
          

        

        
          
            *The correlation coefficient is statistically significant at the 99% level or higher (p<0.01).
          

        

        

        다섯 곳의 배출원 관련 측정소들의 NO2 공간편차는 충남 서부의 보령과 서산의 PM2.5 공간편차와 상관성을 보였으며, 특히 다섯 곳의 측정소 중 평균 NO2 농도가 18.4 ppb로 가장 높은 평택항 측정소의 경우 (표 2), 보령, 홍성, 당진, 아산 등 충남 서부와 함께 북부에서도 PM2.5 공간편차와 상관성을 보였다. 한편, 당진 송산면, 태안 태안읍, 보령 주교면 측정소의 NO2 공간편차가 충남 북부의 PM2.5 공간편차와는 상관성을 보이지 않는 반면, 충남 동남부의 논산, 충북 내륙인 충주, 제천의 PM2.5 공간편차와 상관성을 보였으며, 특히 대전과의 상관성은 충남 서부보다도 더 높았다. 배출원 관련 측정소의 NO2 공간편차와 이들 측정소에 인접한 충남 서부 및 북부 지자체의 PM2.5 공간편차 간 상관성이 높은 것은 국지적 기상조건의 공유에 따른 대기오염물질의 축적 또는 확산이 지역에서 생성, 배출된 NO2와 PM2.5의 농도 변동에 동시에 영향을 미쳤거나, 지역에서 배출된 NOx의 산화 및 가스-입자 분배에 따른 질산염 에어로졸의 2차생성이 PM2.5의 농도 증가에 영향을 주었을 수 있다. 그러나 대전, 충주와 같은 멀리 떨어진 내륙 분지 도시의 PM2.5 농도 변동에 있어서, 서해안의 배출원 지역의 NO2 농도 변동의 역할을 추정하기는 쉽지 않으며, 앞으로 추가적인 연구가 필요하다.

        SO2 공간편차의 경우 다섯 곳의 배출원 관련 측정소들 중 충남 서부 및 북부 지자체들의 PM2.5 공간편차와 의미있는 상관성을 보이는 곳은 홍성, 서산, 당진, 아산, 천안과 상관성을 보인 서산 대산리 측정소와 보령, 서산, 당진과 상관성을 보인 보령 주교면 측정소의 두 지점이었다. 이 두 지점은 평균 SO2 농도가 다른 지점들인 태안읍 측정소, 평택항 측정소에 비해 다소 높은 곳이며 (표 2), NO2의 경우와 마찬가지로 국지적 기상조건 공유와 함께 이 지역에서 배출된 SO2의 산화에 따른 황산염 에어로졸의 2차생성이 함께 영향을 미쳤을 것으로 생각된다. 다만 다섯 곳의 측정소 중 평균 SO2 농도가 5.6 ppb로 가장 높았던 당진 송산면 측정소의 경우 (표 2), 인접 지역의 PM2.5 공간편차와는 상관성을 보이지 않았으나, 대전, 음성, 충주와 같은 내륙 도시들의 PM2.5 공간편차와는 상관성을 보였다. 이러한 내륙 도시의 PM2.5 변동성에 대한 당진의 SO2 농도 변동의 역할에 대해서는 추가적인 연구가 필요하다.

      

      
        3. 4 충청권 대기환경연구소 PM2.5 개별 성분의 공간상관성
        충청권의 주요 배출원이 밀집된 충남 서북부에 위치한 서산 소재 충청권 대기환경연구소의 PM2.5 개별 무기이온 및 탄소성분과 서울, 경기 및 충남 소재 PM2.5 성분측정망에서 측정된 PM2.5 개별성분 사이의 공간상관성을 분석하였다. 그림 5와 그림 6에 각각 충청권 대기환경연구소를 기준으로 하여 계산한 PM2.5 개별성분 농도의 상관계수와, 각 성분별로 공간평균을 제거한 PM2.5 개별성분 농도 공간편차의 상관계수를 나타내었다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Correlation coefficients of (a) PM2.5 mass concentration, (b) sulfate (SO42-), (c) nitrate (NO3-), (d) ammonium (NH4+), and (e) organic carbon (OC) between Chungcheong Atmospheric Environment Research Center (AERC) at Seosan (denoted by X) and eleven PM2.5 measurement sites.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Correlation coefficients of spatial deviations of (a) PM2.5 mass concentration, (b) sulfate (SO42-), (c) nitrate (NO3-), (d) ammonium (NH4+), and (e) organic carbon (OC) between Chungcheong Atmospheric Environment Research Center (AERC) at Seosan (denoted by X) and eleven PM2.5 measurement sites. Large circles represent the sites, of which positive correlation is statistically significant at the 95% confidence level. Sites with negative correlation are shaded in gray.
          
          

          

        

        충청권에 해당하는 측정지점들 중 충청권 대기환경연구소와 당진 송산면 측정소는 PM2.5 질량농도와 개별성분의 농도 모두 천안 성황동, 공주 사곡면, 태안 파도리 측정소에 비해 현저히 높았으며, 이 두 지점은 NOx 배출량이 큰 수도권에 비해서 상대적으로 농도가 낮은 질산염 (NO3-)과 암모늄 (NH4+)을 제외하면 개별성분들의 농도가 수도권 측정소들과 유사한 수준을 보였다 (표 1).

        PM2.5 질량농도는 충청권 대기환경연구소와 가까운 당진 송산면 측정소에서 가장 큰 상관계수를 보였으나, 무기이온 성분을 살펴보면 기준 지점 인근인 충남보다는 서울 인근에서 오히려 상관계수가 크다 (그림 5). 이는 중국으로부터 황산염 (SO42-)이 풍부한 흡습성 입자의 장거리수송을 유발하거나 전구물질들이 축적될 수 있는 대기정체조건을 만들 수 있는 종관기상패턴에 의한 NO3-와 NH4+의 증가 (Seo et al., 2020)가 이들 성분의 전구물질인 NOx와 NH3가 풍부한 수도권 환경에서 더욱 선명하게 드러난 결과로 보인다.

        이러한 PM2.5 개별성분의 광역변동성을 배제하기 위해 각 성분의 서울, 경기, 충남지역 측정소 평균농도를 구하고, 이로부터 성분별 농도의 공간편차를 구하여 계산한 상관계수의 분포를 살펴보면, PM2.5 질량농도의 경우 서산과 인접한 당진 송산면, 천안 성황동, 안산 고잔동과 같이 그림 5에 비해 좁은 풍하측 (서쪽) 영역에서만 상관성을 보이고 있음을 알 수 있다 (그림 6a). 개별성분 중 SO42-은 당진제철소 인근의 송산면 측정소만 상관성을 보여, 충청권 대기환경연구소에서 측정한 SO42-의 국지적 변동성에 제철소에서 다량 배출되는 SOx의 영향이 있을 것으로 생각된다 (그림 6b). NO3-의 경우 태안 파도리, 당진 송산면과 같은 인접 지역 외에도 경기 남부 내륙인 이천 설성면에서도 상관성을 보였는데, 이는 앞에서 전구물질, 특히 NO2의 공간편차가 충청권 내륙의 PM2.5의 공간편차와 상관성을 가지는 것과 유사하게 국지적 기상조건의 공유와 이에 따른 NO3-의 2차생성이 영향을 주었을 가능성이 있으나, 이와 관련해서는 추가적인 조사가 필요하다 (그림 6c). NH4+의 경우 당진 송산면과 함께 공주 사곡면에서도 상관성을 보였는데, 서산과 공주 사이에 위치한 홍성, 예산 등은 충남에서도 축사가 밀집된 지역으로 NH3의 배출량이 많으며, 이것이 서산과 공주가 NH4+ 농도의 국지적 변동성을 공유하는 요인이 되었을 가능성이 있다 (그림 6d). 탄소성분의 경우 OC, EC 모두 서산과 인근 지역의 국지적 변동성 간 상관관계가 전혀 나타나지 않았다 (그림 6e).

        종합하면, 서산의 충청권 대기환경연구소에서 측정된 PM2.5의 개별 무기이온 성분은 주로 당진 송산면 측정소의 무기이온 성분과 국지적 변동성을 공유하고 있었으며, 이는 이곳에 위치한 제철소의 배출 영향과 관련이 있는 것으로 보인다. 그러나 송산면을 제외한 다른 측정 지점에서는 NO3-와 NH4+에 대해 서로 다른 지점에서 상관성을 보였을 뿐으로, 이는 충청권 대기환경연구소에서 측정한 PM2.5의 개별성분 특성이 당진 송산면 인근을 제외한 충청권 내에서 제한적인 대표성을 가지고 있음을 보여준다.

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      이 연구에서는 충청권에서 주요 대기오염물질 배출원이 위치하고 있는 충남 서해안 지역과 주요 인구밀집지역인 내륙 도시들을 중심으로, 중국으로부터의 오염물질의 장거리수송이나 종관기상장의 변화에 따른 대기정체, 2차생성 등에 의한 광역변동성을 배제한 PM2.5 농도의 국지적 변동성을 공유하는 공간적 범위를 분석하기 위해 공간상관분석을 수행하였으며, 이를 통해 충청권의 미세먼지 대기질에 대한 이해를 높이고자 하였다. 또한 충남 서북부의 주요 배출원 지역에 위치한 서산 소재 충청권 대기환경관측소에서 측정한 PM2.5의 개별성분들이 국지적 변동성 측면에서 영향을 주고받는 지점들을 PM2.5 성분측정망의 PM2.5 개별성분들과의 상관성 분석을 통해 살펴보았다.

      당진, 서산, 평택 등의 서해안의 주요 배출원 인근의 PM2.5 농도는 차령산맥 산지를 기준으로 너머에 위치한 대전, 세종, 청주 등 내륙 도시들의 PM2.5 농도와 국지적 변동성을 공유하지 않았다 (그림 7). 따라서 서해안 지역의 배출원 지역과 충청권 내륙의 인구밀집지역은 PM2.5의 국지적 변동성 측면에서 서로간에 의미있는 공간상관성을 가지지 않는 별개의 권역으로 파악된다. 다만 충남 서해안에서도 비교적 남쪽에 위치한 보령은 대전, 세종 및 충남 내륙지역과 PM2.5의 국지적 변동성에 있어 상대적으로 높은 상관성을 보였다. 또한 평택항과 충남 북부 도시들 간 PM2.5의 국지적 변동성이 갖는 높은 상관성은 중부권 대기관리권역의 일부 지역에 대한 수도권 대기관리권역의 권역간 영향력을 보여준다. 이러한 PM2.5 농도의 국지적 변동성이 갖는 지역간 공간상관분포는 계절별로도 다소간의 차이를 보였다. 미세먼지 계절관리제 시행기간 (12~3월)인 겨울과 봄을 중심으로 살펴보았을 때, 서해안 주요 배출원 인근의 PM2.5 농도의 국지적 변동과의 공간상관성 분포는 전체기간에 대한 분석결과와 크게 다르지 않았으나 전체적으로 봄보다는 겨울에 더 넓은 영역에 대해 더 높은 상관성을 보였다.

      
        
        

        Fig. 7. 
				
        

        
          Schematic map of the two individual regions in the Chungcheong Area: the emission-related area northwest of the Charyeong Mountains (orange-color shaded area) and the inland cities southeast of the Charyeong Mountains (blue-color shaded area) (satellite images courtesy of Google Earth Pro). PM2.5 concentrations in each region are highly correlated within the region but not very correlated with the other region.
        
        

        

      

      충청권 대기환경연구소는 태안, 서산, 당진의 해안지역에 위치한 발전소 및 산업시설들에서 멀지 않은 곳에 위치하여 있으나, PM2.5의 개별성분들의 국지적 변동성이 영향을 미치는 범위는 인근의 당진, 공주, 태안 정도로 한정되었으며, 탄소성분을 제외한 무기이온성분에 대해서만 상관성을 보였다. 특히 당진의 경우 PM2.5의 질량농도 및 무기이온성분이 모두 상관성을 보여 서산과의 밀접한 관련성을 잘 보여주었다. 그러나 PM2.5 개별성분의 국지적 변동성 측면에서, 충청권 대기환경연구소는 충청권에서도 서산 인근 지역에 대한 제한적인 대표성을 가진다.

      이 연구에서는 공간상관분석을 통해 지역적 특성이 반영된 PM2.5 농도의 국지적 변동성이 상관성을 가지는 공간적 범위를 충청권의 주요 배출원과 인구밀집지역에 대해 분석하였다. 그 결과 충청권 내에서도 각 지점의 지리적 특성과 계절에 따라 PM2.5 농도의 변동성이 서로 다르게 나타나고 있음을 보였다. 특히 차령산맥 산지를 기준으로 북서쪽의 배출원 지역과 남동쪽의 내륙 도시지역은 PM2.5 농도의 국지적 변동성 측면에서 서로 영향을 미치지 않는 다른 권역으로 보이는데, 이는 수도권과 충남지역을 대상으로 PM10 농도의 변동성을 이용한 군집분석을 수행한 선행연구 (Choi et al., 2023)에서 충남 서부와 동부를 서로 다른 권역으로 분류한 것과 일부 유사한 것이다.

      이 연구는 현재 설정된 대기관리권역 내에서도 지리적, 계절적 특성을 고려해 지자체별로 세분화한 미세먼지 저감대책이 필요함을 보여준다. 그러나, 상관분석의 특성상, 높은 상관성을 가지는 지역간의 배출과 PM2.5 농도 사이의 인과관계를 정확히 파악할 수 없다는 점은 이 연구의 한계점이다. 특히, 권역 내 오염원으로부터 직접 배출, 수송된 미세먼지뿐만 아니라, 전구물질의 배출, 수송 및 2차생성에 의한 풍하측의 국지적 PM2.5 변동성과의 공간상관분석을 위해서는 풍향, 풍속과 시간지연 (time-lag)이 함께 고려되어야 한다. 그러나 이 연구에서 수행한 일 평균 자료를 활용한 시간지연 상관분석에서는 분석대상지역의 상대적으로 작은 시공간 규모로 인해 시간지연에 따른 상관성이 드러나지 않아 배출원-수용지 관계를 구별하기 어려웠다. 이러한 한계를 극복하기 위해 향후에는 시간별 농도자료와 풍향, 풍속 등의 기상자료를 함께 활용한 시간지연 상관분석을 수행할 필요가 있다. 이에 더하여 지역별 배출량 및 대기질 모형을 종합적으로 활용한 후속연구를 통해 주요 인구밀집지역의 미세먼지 농도의 변동성에 영향을 미치는 요인과 공간적 범위에 대한 이해를 넓히고, 지역별로 세분화된 대기정책을 수립하는 데에 기여할 수 있을 것으로 보인다.
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