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            초록
          
        

        
          In this study, we analyzed changes in criteria air pollutant concentrations across provinces using data from the urban air quality monitoring network spanning 2016 to 2022. We also examined shifts in the Air Quality Index (AQI) from a health impact perspective. Over the seven-year period, national average concentrations of SO2, NO2, CO, PM2.5, and PM10 decreased by 41.1% (1.9 ppb), 27.4% (6.2 ppb), 19.4% (96.6 ppb), 32.9% (8.6 µg/m3), and 32.8% (15.4 µg/m³), respectively. However, O3 concentration increased by 6.4% (3.1 ppb). After excluding the impacts of foreign emissions, the impacts of domestic emissions resulted in concentration decreases of 24.8% for SO2 and increases of 5.1% for CO. O3 concentrations rose in most provinces, particularly in cities with high NOx emissions, suggesting reduced NO titration due to lowered NOx emissions. From the AQI perspective, the most significant air quality improvement during the study was for PM2.5, followed by PM10 and NO2. In general, PM2.5 showed the highest daily AQI in winter and O3 in summer during 2016~2018. However, with worsening O3 in 2020~2022, O3 determined the highest AQI on more days. Notably, O3 increase was pronounced in densely populated areas like the Seoul Metropolitan Area, warranting further research on health impact changes, including the population-weighted concentrations. Based on AQI assessments, PM2.5 and O3 require urgent reduction efforts. Considering the nature of secondary air pollutants, future air quality management in South Korea should prioritize gaining scientific understanding of their source-receptor relationship to develop cost effective control strategies, alongside precursor emission controls.
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      1. 서 론
      우리나라를 포함한 동북아 지역은 지난 20여 년간 산업화와 도시화, 화석 연료의 소비 증가로 인해 대기오염 문제가 가중되었으나 (Li et al., 2023; Choi et al., 2020; Zheng et al., 2018), 최근 들어 이를 해결하기 위한 배출 관리가 시행되면서 대기질이 점차 개선되고 있다 (Kang et al., 2021). 중국의 경우 2013년 이후 대기오염방지 행동계획 (SCPRC, 2013), 13차 5개년 계획 (SCPRC, 2016), 람천보위전 3년 행동계획 (SCPRC, 2018) 등이 시행되었다. 국내에서도 이와 유사하게 미세먼지 종합대책 (KLRI, 2015), 수도권 대기환경관리 기본계획 (KMOE, 2013) 등이 시행되었다. 이에 따라 수도권을 비롯한 많은 지역에서 대기오염물질의 농도가 감소하였으나, 지속적인 대기오염물질 농도 관리가 필요한 상황이다 (Kim et al., 2024; Bae et al., 2023a; Bae and Kim, 2022). 이를 위해서는 최근 기간에 대해 국내 지역별, 대기오염물질별 농도 변화에 대한 종합적인 평가가 우선되어야 하나, 이와 관련된 연구는 많지 않다.

      Kim and Lee (2018)에 따르면 서울에서 1차 대기오염물질인 CO와 SO2의 농도는 지난 40년간 배출량 저감으로 효과적으로 감소하였다. 수원시의 경우 1991년에서 2012년까지 O3 농도는 지속적으로 증가하였고, NO2 농도는 2000년 이후 일정한 수준으로 유지되었다 (An et al., 2015). Kim et al. (2018)에 따르면, 국내 대부분 지역에서 PM10 농도는 감소 추세이나, 포천, 평택, 당진, 서산 등 일부 지역에서는 2000년 이후 증가를 보였다. 이와 같이 선행 연구에서 국내 기준성 대기오염물질별 농도 변화 추세는 시도별로 상이하게 나타났다. 이러한 점에서 대기오염물질의 변화 추세 분석은 국내 전 지역에 대해 개별적으로 이뤄져야 할 것으로 보이나, 이러한 연구는 드물다. 최근 건강 위해성 측면에서 많은 관심이 모아지고 있는 초미세먼지 (PM2.5) 역시 서울 등 일부 지역만을 대상으로 많은 연구가 이루어졌다 (Byun and Kim, 2020; Kim and Son, 2020; Yeo et al., 2019; Kim, 2006). 

      한 지역에 대해서도 대기오염물질별 장기 농도 변화는 다르게 나타날 수 있다. 환경부 자료에 따르면 국내에서 SO2, NO2 등 1차 대기오염물질의 농도는 전반적으로 감소 추세이며, 대기환경기준 달성률 또한 높다 (NIER, 2023). 반면, PM2.5 농도는 연평균 대기환경기준을 대부분 지역에서 만족하지 못하며, O3 농도의 경우 많은 지역에서 증가 추세를 보인다 (NIER, 2023). 특히, 이러한 기준성 대기오염물질의 대기환경기준 부합 여부 평가를 위해서는 지시자 (예: PM2.5), 평균시간 (예: 24시간), 수준 또는 농도 (예: 15 µg/m3), 형태 (예: 99백분위수의 값) 등 네 가지 요소에 대한 검토가 필요하나 (Kim et al., 2019), 대상 물질마다 이들에 대한 기준이 다르기 때문에 종합적인 평가는 쉽지 않다.

      대기오염물질이 인체 건강에 미치는 영향을 나타내기 위하여 대기환경지수 (Air Quality Index; AQI)가 대기질 현황 파악이나 예보에 활용되고 있다 (Lee et al., 2023; Yan et al., 2021; Kang et al., 2010). 미 환경청의 경우 AQI를 이용하여 대상 지역에서 대기 오염 에 의한 건강 영향을 최소화하기 위해 취해야 할 행동 등을 안내하고 있다 (https://www.airnow.gov/aqi/aqi-basics/using-air-quality-index/). 또한, O3나 PM2.5 등에 대해 개별적으로 산정된 AQI를 통해 장기간 추세나 초과일수 분석 등에 활용하고 있다. 이외에도 미국의 주요 도시들에 대해 O3와 PM2.5가 개별적으로 또는 복합적으로 대기환경기준을 초과하는 일수에 대해 분석하는 등 환경 민감군에 대한 건강 보호를 위해 다양한 정보를 제공하고 있다 (https://www.epa.gov/air-trends). 국내에서도 AQI 와 유사하게 통합환경대기지수 (Comprehensive Air-quality Index; CAI)를 기반으로 대기질 정보를 제공하고 있다 (https://www.airkorea.or.kr/). 국내에서도 O3나 PM2.5 등 복수의 대기오염물질이 한 지역에서 동시에 개선 또는 악화되거나, 서로 다른 방향으로 농도 변화를 보이는 경우가 많으므로, 한 지역의 대기질 변화를 건강 측면에서 종합적으로 평가해볼 필요가 있다. 더욱이, 2015년 이후 장기간에 걸친 PM2.5 관측 자료의 축적이 이뤄진 시점에서 국내 지자체별 기준성 대기오염물질 농도의 변화 분석은 향후 대기질 관리 측면에서 중요할 수 있다.

      본 연구는 2016~2022년의 국내 기준성 대기오염물질 농도의 장기 변화를 시도별로 분석하였다. 이를 위해 국내 도시대기측정망을 시도별로 우선 정리하고 연도별, 계절별 변화를 살펴보았으며, 각 시도별로 장기 농도 변화를 비교하였다. 또한, 물질별 대기환경지수를 계산하고 시도별로 통합대기환경지수를 결정하는 대기오염물질의 변화와 대기질 개선이 시급한 대기오염물질을 분석하였다. 이러한 분석은 각 지자체별로 배출량 관리 등 대기질 개선을 위해 필요한 향후 대책 마련 시 참고자료로 이용될 수 있을 것으로 기대된다.

    

    

  
    
      2. 연구 방법
      
        2. 1 대상기간 및 활용 자료
        본 연구에서는 시도별 대기오염물질의 농도 변화를 대상기간에 대해 분석하기 위해 환경부에서 제공하는 전국 17개 시도의 도시대기측정망 확정 자료를 이용하였다. 기준성 대기오염물질인 SO2, CO, NO2, O3, PM10, PM2.5를 대상으로 하였으며, PM2.5는 2015년부터 관측되었으나, 2015년의 경우 분석에 필요한 자료가 충분하지 않은 것으로 판단하여 2016년부터 2022년까지 7년을 분석 기간으로 선정하였다. 농도 분석 시에는 1시간 평균 농도를 기준으로 관측값이 75% 이상 존재하는 날에 대하여 일평균 농도를 계산한 다음 월평균 농도를 산정하였다. O3의 경우에는 일 최고 농도를 계산하고, 이에 대한 월평균 농도를 산정하였다. 해마다 측정소 수가 변하는 점을 고려하여 본 연구에서 이용한 측정소는 2016년을 기준으로 264개소로 고정하였다. 각 지자체의 대푯값은 지자체 내에 위치하는 측정소를 평균하여 이용하였다.

        대상기간 중 2020년 이후 3년 동안은 COVID-19와 계절관리제 등에 의해 이전 기간과는 구별되는 배출량 변화가 예상되었다. 예를 들어, 국내를 비롯한 동북아 지역에서는 2020년 초부터 COVID-19의 영향으로 인한 사회적 거리두기, 경제 여건 변화 등으로 인해 인위적 배출량이 변화한 것으로 보고되고 있다 (Kim et al., 2024; Kim et al., 2021c; Zhang et al., 2020). 또한, 국내에서는 고농도 PM2.5 관리를 위해 2019년 12월부터 매해 봄 및 겨울철을 대상으로 미세먼지 계절관리제가 운영되었다 (Bae et al., 2022; KMOE, 2022, 2021, 2020; Son et al., 2020). Kang et al. (2020)에 따르면, 인위적 배출량 감소, 기상 조건 변화와 배출 정책에 의하여 2020년 2월에서 3월의 PM2.5 농도는 이전 3년 평균 대비 중국에서 16.8 µg/m3, 한국에서 9.9 µg/m3가 감소하였다. 따라서 2019년을 기점으로 장기 분석의 대상기간을 2016년부터 2018년 (전반기 3년)과 2020년부터 2022년 (후반기 3년)으로 나누어 지역별 대기오염물질의 농도에 대한 장기적인 변화를 자세히 살펴보았다.

      

      
        2. 2 대기환경지수 산출
        대기오염물질의 농도 변화를 인체 영향 측면에서 평가해 보기 위한 방안으로, 본 연구에서는 대기오염물질별 농도를 대기환경지수로 환산하였다. 이를 위해 환경부에서 제공하는 동일한 방법을 식 (S1)과 같이 이용하였다 (KMOE, 2006; US EPA, 2006). 식 (S1)에 필요한 변수 역시 환경부에서 제공하는 값을 이용하였으며, 자세한 수치는 표 S1을 참고할 수 있다.

        환경부에서는 6개 대기오염물질별 AQI를 계산하고 최종적으로 통합대기환경지수를 산정하여 국민들에게 대기오염도에 따른 행동 요령을 설명한다. 이때, ‘나쁨’ 이상 등급을 나타내는 대기오염물질이 2개 이상일 경우 가중치를 부여한다. 본 연구에서는 환경부와 달리 CAI를 산정하지 않고, CAI 산정 시 이용되는 대기오염물질별 AQI를 직접적으로 이용하였다. 이를 통해 인체에 영향을 미치는 대기오염물질의 연간 변동성 및 대상기간의 전반기 대비 후반기 변화를 비교하였다. 이를 위해 모든 날짜에 대해 대기오염물질별 AQI를 계산하고, 이를 전반기와 후반기에 대해 평균하여 이용하였다.

        아울러, 기준성 대기오염물질의 농도는 계절 변동성을 보이며, AQI 역시 계절에 따른 차이를 보일 수 있다. 이러한 점을 고려하여, 본 연구에서는 날짜별로 계산된 AQI를 여름철 (6~8월)과 겨울철 (12~2월) 동안 평균하여 전반기 대비 후반기 변화를 살펴보았다. 이러한 분석을 통해 향후 국내에서 어떠한 대기오염물질의 관리가 연중 그리고 계절별로 강화되어야 할 지를 논의하였다.

      

    

    

  
    
      3. 결 과
      
        3. 1 대기오염물질의 장기 농도 변화 추세
        대상기간인 2016~2022년 사이 국내 평균 농도 변화는 대기오염물질별로 상이하게 나타났다 (그림 1). 2016년 대비 2022년 O3는 6.4% (3.1 ppb) 증가한 반면, 가스상 물질인 SO2, NO2, CO는 각각 41.1% (1.9 ppb), 27.4% (6.2 ppb), 19.4% (96.6 ppb) 감소하였으며, 입자상 물질인 PM10과 PM2.5는 각각 32.8% (15.4 µg/m3), 32.9% (8.6 µg/m3) 감소하였다. 대기오염물질의 연평균 농도 변화를 선형 회귀하여 연간 농도 변화율을 계산하면, O3는 0.4 ppb/yr의 증가율로 악화되었으며, 다른 대기오염물질들은 감소율을 보였다 (SO2, -0.3 ppb/yr; NO2, -1.1 ppb/yr; CO, -15 ppb/yr; PM10, -2.5 µg/m3/yr; PM2.5, -1.6 µg/m3/yr). 제시된 결과는 2016년 측정소를 기준으로 분석되었으며, 해마다 신규 또는 변경된 측정소를 기준으로 분석되는 환경부의 대기연보 자료와는 물질별로 최대 7.9% 이내의 차이를 보인다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Annual trends of (a) SO2, (b) CO, (c) NO2, (d) O3, (e) PM10, and (f ) PM2.5 in South Korea from 2016 to 2022. Daily maximum value was used for O3 while daily mean values were used for other air pollutants. Areal plots depict deviations of provincial mean concentrations. Data from urban air quality monitoring stations are utilized to calculate the annual average.
          
          

          

        

        Kim et al. (2024)은 2016~2021년 사이 국내에서 관측된 NO2 농도의 감소율 (23%) 가운데 국외 배출영향에 의한 감소를 2% 이내로 추정하였다. 따라서, 대상기간 동안 NO2 농도 감소는 국내 배출영향 (=국내배출 변화+기상 조건 변화) 감소에 의한 것으로 볼 수 있다. 한편, 국내에서 SO2와 CO 농도 감소는 국내 자체 배출영향뿐 아니라, 국외 유입 감소에 의한 것으로 예측된다. Kim et al. (2024)은 2016년에서 2021년 사이 국내 SO2와 CO 농도는 중국의 배출량 변화에 의해 14%와 21% 감소한 것으로 보고하였다. 본 연구에서는 관측된 국내 농도 변화에서 중국 배출 변화 영향을 제외하기 위해 다음 식을 이용하였다.
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        식 (1)은 Kim et al. (2024)이 제시한 2016~2021년 사이 6년간 중국 배출 변화에 의한 국내 SO2와 CO 농도 변화를 본 연구 결과에 반영하기 위한 것이다. 위 식에서 rOBS w/o China 2016-2022는 중국 배출량 감소 영향을 제외 한 관측 농도 변화율, rOBS 2016-2022은 2016~2022년 사이 관측 농도의 변화율, rChina 2016-2021는 Kim et al. (2024)이 제시한 2016~2021년 사이 중국 배출 변화에 의한 국내 농도 변화율이다. 오른쪽 마지막 항에 곱해지는 값은 6년간의 변화를 7년간의 변화로 보간하기 위한 계수이다. 그 결과, 2016~2022년 사이 국내 배출영향 감소에 의한 SO2 관측 농도 감소율은 24.8%로 중국 배출영향 감소에 의한 16.3% 대비 1.5배 높았다. 같은 기간 CO 관측 농도는 중국 배출영향에 의해 24.5% 감소한 반면, 국내 배출영향 변화에 의해 5.1% 증가하였다. 이는 대상기간 동안 CO 배출 저감을 위해 특별한 관리 대책이 강구되지 않은 점과 누락 배출량 증가 등이 원인이 될 수 있다.

        한편, 대상기간 동안 NO2와 SO2 농도 감소는 전구물질 배출량의 감소에 따른 2차 PM2.5 농도 감소로 이어질 수 있다. 이러한 영향을 간접적으로 평가하기 위하여 본 연구에서는 NO2와 SO2 농도 감소로 인한 질산염과 황산염의 생성 감소를 기존 연구에서의 산화율을 통해 검토하였다. Kang and Kim (2022a) 연구에서 국내에 대해 추정한 Nitrogen Oxidation Ratio (NOR)과 Sulfur Oxidation Ratio (SOR)는 각각 0.102, 0.030이었으며, 이를 적용하여 대상 7년 동안 PM2.5 농도 감소를 계산하면 1.6 µg/m3에 해당한다 (질산암모늄 1.4 µg/m3, 황산암모늄 0.2 µg/m3). 계산에 이용한 NOR과 SOR의 불확도를 감안하여 관측에 기반한 타 연구 (Kim et al., 2022a; Kim et al., 2022b)를 참고하여 NOR과 SOR을 각각 0.2, 0.2로 조정하여 다시 추정하여도 PM2.5 농도 감소는 3.6 µg/m3로 대상기간 동안 관측된 PM2.5 농도 감소 (8.6 µg/m3)의 절반보다 작다. 관측에 기반한 NOR과 SOR의 경우 국외 배출에 의한 영향을 구분하기 어려운 점을 감안하면, 국내 NOx와 SOx 배출 감소에 의한 PM2.5 농도 감소는 이보다 작을 것으로 예상된다. 따라서, 다른 전구물질 배출량 감소를 감안하더라도 2016~2022년 사이 국내 PM2.5 농도 감소에는 국외 배출량 감소에 의한 영향이 절반 정도를 차지할 것으로 예측되며, 보다 정확한 분석은 PM2.5 구성성분 농도와 배출량 변화 등에 대한 종합적 검토가 요구된다.

        O3는 다른 대기오염물질과 다르게 국내에서 지속적으로 농도가 상승하였으며, 2016년부터 2022년까지 7년 사이 국내 연평균 O3 농도는 3.1 ppb 높아졌다. 주목할 점으로 연평균 O3 농도는 농도가 낮은 시도뿐 아니라 높은 시도에서도 함께 상승하였다. 이는 NOx 배출이 많은 대도시에서 NO 적정 감소에 의한 효과와 국외 영향 증가 등에 의한 것으로 이해된다 (Colombi et al., 2023; Bae et al., 2020a). 그림 1에서 SO2와 NO2 등 1차 대기오염물질의 경우 지자체 간 농도 차이도 감소하였다. 예를 들어, 시도별 SO2 농도 차이는 2016년에 3.7 ppb였으나, 2022년에는 2.1 ppb로 감소하였다. 시도별 NO2 농도 차이 역시 2016년 19.0 ppb에서 2022년에는 12.0 ppb로 감소하였다. 이러한 지역별 대기오염물질 농도 차이의 감소는 그동안 배출이 많았던 시도에 대기질 관리가 집중되면서 배출량이 급격히 감소하고, 이로 인해 다른 시도에 비해 대기오염물질의 농도가 상대적으로 더 많이 감소한 것으로 이해된다.

      

      
        3. 2 시도별 대기오염물질의 농도의 장기 변화
        대상기간을 2016~2018년 (전반기 3년)과 2020~2022년 (후반기 3년)으로 구분하여 시도별 농도 변화를 제시하였다 (그림 2). 그림 1과 같이 시도별 연평균 농도 변화의 경우 해마다 변동성이 클 것으로 판단되어, 우선 전후반기 평균적인 농도 변화를 살펴보았 다. 국내 전 지역 평균 농도 변화에서 전반기 대비 후반기 O3는 3.0% (1.5 ppb) 악화되었으나, 다른 대기오염물질들은 개선되었다 (SO2, -32.1%, -1.4 ppb; CO, -11.9%, -58 ppb; NO2, -20.5%, -4.5 ppb; PM10, -23.3%, -10.4 µg/m3; PM2.5, -26.5%, -6.6 µg/m3). 국내 SO2 농도는 주로 전반기에 농도가 높았던 지자체를 중심으로 감소하였다 (그림 2(a)). 예를 들어 전반기 동안 연평균 SO2 농도가 5 ppb 이상이었던 울산 (UL), 인천 (IN), 전남 (JN), 부산 (BU) 등에서 농도 감소 폭이 다른 시도에 비해 크다. 다만, 이들 시도에서 배출 관리가 이뤄진 것은 고무적이나, 아직 이들 시도의 농도가 타 시도에 비해 높아 지속적인 배출 관리가 필요해 보인다. 해당 시도에서는 SOx 배출과 관련된 산업 및 비도로 이동 오염원이 집중되어 있다 (Choi et al., 2021).

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Scatter plots between observed provincial concentrations of (a) SO2, (b) CO, (c) NO2, (d) O3, (e) PM10, and (f ) PM2.5 averaged for 2016~2018 and 2020~2022. Acronyms for the provinces are as follows; KR: South Korea, SO: Seoul, GG: Gyeonggi-do, IN: Incheon, GW: Gangwon-do, DJ: Daejeon, SJ: Sejong, CB: Chungcheongbuk-do, CN: Chungcheongnam-do, BU: Busan, DG: Daegu, UL: Ulsan, GB: Gyeongsangbuk-do, GN: Gyeongsangnam-do, GJ: Gwangju, JB: Jeollabuk-do, JN: Jeollanam-do, JJ: Jeju.
          
          

          

        

        전후반기 CO 농도는 경북 (GB), 전북 (JB), 세종 (SJ), 울산 (UL) 등에서 크게 감소하였으며, 국내 (KR) 평균 58 ppb 감소하였다 (그림 2(b)). 앞서 언급한 바와 같이 기존 연구에서 국내 CO 농도 변화에 대한 중국 배출 변화는 국내 평균적으로는 높은 영향을 미쳤다. 그러나 시도별 CO 농도 변화에는 지자체별 배출 변화에 따른 영향이 국지적으로 높게 나타날 수 있다.

        O3의 경우 국내 평균 변화와 마찬가지로 대전 (DJ), 경북 (GB), 경남 (GN), 강원 (GW)을 제외하면 모든 시도에서 후반기 동안 농도가 증가하였다. 특히, 연평균 O3 농도가 낮았던 시도에서 O3 농도의 증가가 두드러진다 (그림 2(d)). NO2 농도 변화의 경우 추세선의 기울기가 1에 가까우며, 이는 국내 모든 지자체에서 대상기간 동안 NO2 농도가 비슷한 정도로 변화했음을 유추할 수 있다 (그림 2(c)). 서울 (SO)의 경우도 NO2 농도 변화 정도는 다른 시도와 비슷한 데 비해, O3 농도는 대상기간 동안 다른 지자체에 비해 작다. 이 는 서울이 아직 NOx 배출량이 높은 심한 NOx-rich 조건이기 때문으로 이해된다. O3 농도가 전반기에 51.5 ppb, 후반기에 48.9 ppb인 대전의 경우 NO2 농도의 변화는 1.6 ppb인 점을 감안하면, O3 농도의 감소는 NOx 배출량 감소보다는 다른 이유에 의한 것으로 추측할 수 있다.

        PM10은 국내 모든 시도에서 대상기간 동안 농도 감소가 있었던 점은 비슷하나, 국내 (KR) 평균에 비해 더 많은 농도 감소를 보인 강원 (GW), 부산 (BU), 경남 (GN), 울산 (UL) 등이 눈에 띈다 (그림 2(e)). 이와는 반대로 수도권과 충청권의 지자체들은 다른 지자체들에 비해 PM10 농도 감소 폭이 작다. PM10은 황사를 포함하여 장거리 이동영향이 높고 (Kim et al., 2017a, 2017b), 특히, 수도권의 경우 편서풍 영향 하에서 풍상 지역에 위치한 중국의 PM10 농도 변화에 더 민감하게 반응할 것으로 예상된다. 따라서, 부산·울산·경남 지역에서 상대적으로 큰 PM10 농도 변화는 해당 지자체의 배출 관리에 의한 것으로 판단된다.

        대상기간 동안 PM2.5의 농도 변화는 다른 대기오염물질과는 달리 시도별 변화 정도가 큰 차이를 보인다 (그림 2(f)). 예를 들어 전반기 대비 후반기에 PM2.5 농도는 강원에서 36.5% (9.2 µg/m3) 감소하였으나, 충남 (CN)에서는 10.8% (2.5 µg/m3) 감소하였다. PM10과 PM2.5 농도 변화 간의 상관계수는 0.73이며, 국내 평균 PM2.5/PM10 농도 감소 비율은 0.56이었다.

        전체적으로 볼 때, 농도가 증가한 O3의 경우 서울과 강원에서 대상기간 동안 농도가 가장 낮았으며, PM10, PM2.5는 전남, SO2, CO, 그리고 NO2는 제주에서 가장 낮은 농도를 보였다. NOx와 SO2 배출량은 미세먼지 계절관리제를 비롯한 국내 대기관리 대책에서 PM2.5 농도 관리를 위한 집중적인 삭감 대상 물질이다. 그러나, 대상기간 동안 충북과 같이 PM2.5 농도가 높은 시도에서 NO2, SO2 등 PM2.5 전구물질의 배출량은 타 시도와 비교하여 높지 않았으며 (Choi et al., 2021), 따라서 이들 전구물질의 배출영향 또한 반드시 높지 않을 수 있다 (Kim et al., 2021b; Son et al., 2021). 이러한 점은 국내 PM2.5 농도 관리의 어려운 점을 설명하며, 보다 효과적인 PM2.5 농도 개선을 위해서는 배출량은 물론 관측과 기여도 분석 등을 통한 ‘원인’ 파악이 우선되어야 함을 의미한다.

        이처럼 각 지자체마다 대기오염물질별 농도 수준과 변화 추세가 다르기 때문에 대기질 관리에 대한 종합적인 평가는 쉽지 않다. 따라서 본 연구에서는 대기오염물질의 농도를 대기환경지수로 환산하고, 변화 추세, 초과일수 분석 등을 다음 절에서 분석하였다.

      

      
        3. 3 대기환경지수의 장기 변화
        그림 3은 2.2절에서 설명한 방법론에 의하여 대기오염물질별로 산정된 AQI를 전후반기에 대해 평균한 값과 그 변화를 보인 것이다. 국내 전체적으로 전반기와 후반기 동안 대기오염물질의 AQI는 SO2, CO와 NO2는 ‘좋음’ 등급을, O3, PM10과 PM2.5는 ‘보통’ 등급을 보였다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            The spatial distributions of AQIs for (a) SO2, (b) CO, (c) NO2, (d) O3, (e) PM10, (f ) PM2.5, and (g) the total averaged for 2016~2018 (left), 2020~2022 (middle), and the difference (right). The value at the left bottom corner represents the average AQI in South Korea.
          
          

          

        

        SO2의 전반기 및 후반기 AQI는 각 11.0, 7.4로 대상 물질 중 가장 낮았다 (그림 3(a)). 다만, 대상기간 국내 평균 SO2의 AQI 감소 폭은 4.8로 해당 CO의 감소 폭 2.4에 비해 컸다. CO의 전반기 및 후반기 AQI는 12.2, 10.8로 계산되었다 (그림 3(b)). NO2의 전, 후반기 AQI는 36.5, 29.0으로 ‘좋음’ 등급이었으나 1차 대기오염물질 중에서 가장 높았으며, 시도 간 차이도 SO2, CO에 비해 두드러졌다 (그림 3(c)). 이는 NOx의 이동 오염원 등 주요 배출원이 대도시 등에 밀집해 있기 때문으로, 수도권에서는 전반기 44.9, 후반기 35.8의 AQI를, 제주에서는 전반기 19.3, 후반기 16.0의 AQI를 보였다. 이러한 수치는 건강 관리 측면에서 지역별로 어떤 대기오염물질의 관리가 중요한지를 설명한다.

        국내 평균 O3의 AQI는 전반기 66.3, 후반기 67.5로 1.2가량 변화되었으나, 통계적으로 유의미하지 않았다 (T-검정에서 유의수준이 0.05). 다만, 대전을 제외한 수도권 등 인구 밀집 지역의 경우 AQI가 악화되는 것으로 분석되었다 (그림 3(d)). 국내 평균 PM10의 AQI는 전반기 대비 후반기에 10.4 (16.1%) 감소하였다 (그림 3(e)). PM2.5 AQI의 지역별 차이는 대상 물질 가운데 가장 높았으며, 전후반기 평균 18.6이었다. PM2.5 AQI 개선 정도는 강원에서 23.3으로 가장 크 게 개선되었으며, 이는 전체 대상 물질과 지자체 중 에서 가장 높은 개선 수치이다. 강원도의 PM2.5 AQI 개선은 주로 원주에서 가장 컸으며, 이는 자체적인 배출 관리 또는 풍상 지역인 수도권에서의 이동 영향 감소 등에 의한 것으로 보인다 (Kim et al., 2023; GIHE, 2019).

        국내 평균 PM2.5 AQI는 전반기 74.1로 가장 높았으나, 후반기에는 57.0으로 17.1 정도 개선되었다 (그림 3(f)). PM10과 비교 시 농도 면에서는 낮으나, AQI로 환산하면 국내 대부분의 시도에서 PM2.5가 PM10보다 높은 수치를 보인다. 또한, 전반기에는 국내 평균적으로 PM2.5가 O3보다 높은 AQI를 보였으나, 후반기 동안에는 O3가 가장 높은 AQI를 보였다. 이러한 결과에서 국민 건강 보호를 위해서는 주요 대기오염물질의 농도 변화 추이 분석은 물론, 농도 변화를 유발하는 원인 분석과 함께, 건강에 미치는 영향 등이 보다 면밀히 선행적으로 분석되어야 한다.

        대기오염물질별 인체 위해도와 관련하여 PM2.5 또는 O3와 같은 단일 물질은 물론 두 종류 이상의 물질에 대한 복합 영향에는 아직 많은 연구가 필요하다 (Egerstrom et al., 2023; Stingone et al., 2017). 본 연구에서는 기준성 대기오염물질의 국내 시도별 농도 변화를 위해도 관점에서 살펴보기 위하여 국내 평균 AQI의 총합을 이용하였다. AQI의 총합은 대상기간 동안 38.8 감소하였다 (그림 S1). 이 감소치는 전반기 동안 NO2 농도에 의해 가중되었던 건강 악영향에 해당한다. 시도별로 보면, 부산에서 48.8의 AQI가 감소하여 17개 시도 중 가장 큰 감소치를 보였는데, 이는 부산에서 PM2.5, PM10, NO2 등의 농도 개선 폭이 컸기 때문이다. 서해안과 접한 시도보다는 동해안과 접한 시도에서 농도 개선 폭이 전반적으로 높았다.

        그림 S2는 전후반기 대기오염물질별 AQI를 17개 시도에 대해 비교한 것이다. 전반기에는 대전, 세종, 전남, 경남, 제주를 제외한 모든 시도에서 PM2.5가 가장 높은 AQI를 보였으나, 후반기에는 대부분의 시도에서 O3의 AOI가 가장 높았다. 후반기 동안 제주 등에서는 PM10의 AQI가 PM2.5의 AQI보다 높았는데, 국내 PM10 농도가 국내 배출에서 기인할 수 있는 점에서 면밀한 조사와 관리가 필요해 보인다 (Zhai et al., 2023). 서울과 경기 등 수도권에서는 NO2의 AQI가 전반기에는 O3 다음으로 높았으나, 후반기에는 크게 낮아진 것으로 볼 수 있다. CO와 SO2의 AQI는 모두 시도에서 현저하게 낮은 수치를 보였다. 이는 장기 노출 측면에서 다른 물질에 비해 상대적으로 낮은 인체 노출 영향을 의미한다. 

      

      
        3. 4 계절별 대기환경지수의 변화
        국내 전 지역에 대한 전후반기 평균 AQI를 계절별로 구분해 보면, 여름철에는 O3 75.3>PM2.5 52.6> PM10 47.4>NO2 22.8>CO 9.4>SO2 8.7 순으로 높았으며, 겨울철에는 PM2.5 77.5>PM10 63.6>O3 54.1> NO2 41.5>CO 14.1>SO2 10.1 순이었다. 이는 국내에 서 계절별로 우선되어 관리되어야 할 대기오염물질 을 잘 보여주고 있다 (그림 4). 여섯 가지 기준성 대기오염물질의 AQI 총합은 2016~2018년 동안 여름철 235.3, 겨울철 277.8이었으며, 2020~2022년 사이 AQI 총합은 여름철 197, 겨울철 244.2로 감소하였다. 따라서, AQI 총합을 기준으로 국내 대기질은 겨울철이 여름철에 비해 21%가량 악화된 것으로 볼 수 있다. 또한, O3를 제외하면 모든 물질의 AQI 역시 여름철보다 겨울철 (전후반 평균 겨울철/여름철 AQI 비=PM2.5, 1.47; PM10, 1.34; NO2, 1.82; SO2, 1.17; CO, 1.50)에 높았다. O3의 경우 전후반기 평균 AQI는 겨울철에 비해 여름철에 39.2% 높았다. PM2.5와 O3는 대표적인 2차 대기오염물질로 농도 개선을 위해서는 전구물질 배출량 감축은 물론 국외 유입 영향과 같은 농도 증가 원인 규명 등 과학적 접근이 우선적으로 요구된다 (Bae et al., 2023b; Colombi et al., 2023; Jang et al., 2023; Kang and Kim, 2022b).

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Box-whisker plots of AQIs of SO2, CO, NO2, O3, PM10, PM2.5, and the totals averaged for (a) Summer and (b) Winter in South Korea. The red and blue box-whiskers represent AQIs averaged for 2016~2018 and 2020~2022, respectively.
          
          

          

        

        계절별 모든 대기오염물질의 AQI 변화를 산술적으로 합칠 경우, 전반기 대비 후반기 여름철 동안 17.2%, 겨울철 동안 10.8% 개선되었다. 따라서, 해당 기간 동안 상대적으로 AQI 측면에서 여름철 동안 대기질 개선이 6.6%가량 높았다. 대상기간의 겨울철 동안 AQI 개선이 상대적으로 작은 것은 O3 농도의 증가가 하나의 원인일 수 있다. O3 농도 변화에 의한 전반기 대비 후반기의 AQI 변화는 여름철 동안에는 감소하였고, 겨울철 동안은 증가하였는데, 이는 국내 NOx 배출량 관리에 의해 감소한 대기 중 NOx 농도 효과가 계절별로 달리 나타났기 때문으로 이해된다. 선행 연구에서 수도권 등 NOx 배출이 많은 지역에서 겨울철 동안 NOx 배출량 감소는 NO 적정 감소로 인해 O3 농도 증가로 이어질 수 있다 (Colombi et al., 2023; Kim et al., 2021a; Bae et al., 2020a; Kim, 2011a, 2011b). 그에 반해, 여름철 동안 NOx 배출량의 감소는 전구물질의 감소로 인해 O3의 자체 생성이 지역적으로 낮아질 수 있다. 다만, 이러한 분석은 O3 농도가 높아지는 여름철을 어떻게 설정하는지에 따라 AQI 변화 양상이 달라질 수 있다.

        전후반기에 걸친 대기오염물질의 AQI 변화를 계절별로 살펴보면, 여름철의 경우 PM2.5 13.2>PM10 12.3>NO2 7.1>SO2 3.4>O3 1.6>CO 0.8로 감소 하였으며 겨울철에는 PM2.5 15.6>PM10 10.0>NO2 5.1>SO2 4.0>CO 1.9 순으로 감소하였다. 겨울철 동안 AQI가 증가한 O3를 제외하면 물질별 AQI의 변화는 겨울철 PM2.5에서 가장 컸으며, 이는 국내외 배출 변화와 기상 영향이 복합적으로 작용한 것으로 보인다 (Kim et al., 2024; Bae et al., 2023a, 2022, 2020b). 겨울철 전반기 동안 O3와 PM2.5의 AQI 차이는 32.7이었으나, 후반기에는 그 차이가 14.1로 감소하였다. 이는 PM2.5 농도가 개선된 반면, O3 농도는 다소 악화되었기 때문으로, 동북아에서 최근에도 증가 추세를 보이는 O3 농도에 대한 관리 대책이 필요해 보인다.

      

      
        3. 5 통합대기환경지수 결정 물질의 변화
        전반기 동안 전북, 부산, 울산, 인천, 충북, 경기, 서울, 강원에서는 PM2.5의 AQI가 가장 높아 CAI를 결정하는 날이 1년 365일 중 182~214일이었다 (그림 5). 그 외 시도에서는 O3가 CAI를 결정하였다. 그에 반해 후반기에는 대부분의 시도에서 O3의 AQI가 CAI를 결정하는 날이 전국 평균 268일로 PM2.5보다 많아졌다. 이러한 결과는 평균적인 농도 증가뿐 아니라, 고농도 O3 관리가 국내에서 시급함을 의미한다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            The stacked barplot of criteria pollutants selected as daily CAI for each province over time, based on the average AQI from 2016~2018 and 2020~2022. By province, the top and bottom lines represent 2016~2018 and 2020~2022, respectively.
          
          

          

        

        CAI를 결정하는 물질의 계절별 변화에서 제주 등 일부 지역을 제외하면 국내 지자체에서는 현재의 AQI 산정식을 기반으로 평가할 경우 국민 건강 보호를 위해서는 겨울철에는 PM2.5 농도 개선에, 그리고 여름철에는 O3 농도 개선에 보다 많은 노력이 필요해 보인다. 다만, O3가 CAI를 결정하는 계절 범위가 전반기에 비해 후반기에 봄철과 가을철에 확장된 점 등에 대해서는 향후 주의 깊은 관찰이 필요하다. O3와 PM2.5 다음으로 CAI를 결정하는 물질은 PM10이었으며, 주로 황사 등의 영향에 의한 것으로 판단된다. 서울과 같은 대도시의 경우 때때로 NO2에 의해 CAI가 결정되었다. 전반기 동안에는 인천, 부산, 울산, 제주 등 일부 시도에서는 여름철 동안에도 PM2.5에 의해 CAI가 결정되었으나, 후반기에는 크게 감소하였다.

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구에서는 2016~2022년 사이 시도별 관측 자료를 바탕으로 대기오염물질의 농도와 대기환경지수 변화를 인체건강 측면에서 평가하였다. 2016년 도시대기 측정소를 기준으로 분석한 국내 17개 시도에서의 대기오염물질의 연평균 농도는 대상기간 7년 동안 SO2 41.1% (1.9 ppb), NO2 27.4% (6.2 ppb), CO 19.4% (96.6 ppb), PM2.5 32.9% (8.6 µg/m3), PM10 32.8% (15.4 µg/m3) 감소하였으나, 일 최고 O3 농도는 6.4% (3.1 ppb) 증가하였다. 국외 유입 영향을 제외하면, 국내 배출영향에 의한 SO2와 CO 관측 농도 변화율은 각 24.8% 감소, 5.1% 증가로 추정되었다. O3 농도 증가는 NOx 배출이 많은 대도시에서 NO 적정 감소에 의한 효과와 국외 영향 증가 등이 함께 작용한 것으로 판단된다. 특히, O3는 수도권 등 인구 밀집 지역에서 농도 증가가 높았으며 인구 가중농도 변화 등 인체 영향 변화 측면에서 추후 연구가 필요해 보인다.

      AQI 관점에서 대상기간 동안 국내 평균적으로 개선이 가장 큰 물질은 PM2.5였으며, 여름철과 겨울철 모두 PM10, NO2보다 더 크게 개선되었다. AQI를 이용한 건강 영향 측면에서 일별 대기질을 결정하는 물질은 2016~2018년 동안에는 뚜렷하게 겨울철 PM2.5, 여름철 O3라는 공식이 성립하였으나, 2020~2022년으로 들어서면서 O3 농도가 보다 악화되어, 통합대기환경지수를 결정하는 날짜의 수가 점차 증가하였다.

      AQI 기반 평가에서 국내 지자체에서 관리가 시급한 물질은 O3, PM2.5였다. 이들 물질은 직접 배출보다는 대기 중에서 반응에 의해 주로 생성된다는 점에서, 향후 국내 대기질 관리 방향은 배출 관리와 함께 2차 대기오염물질의 농도 관리를 설명하고, 예측할 수 있는 과학적 접근이 더 중요해 보인다. 특히 기준성 대기오염물질의 경우 각 지자체별로 장기간에 걸친 배출량과 농도 변화는 물론, 건강 영향 측면에서의 변화를 함께 분석하여 궁극적인 대기질 개선 효과를 확인하는 것이 필요하다. 더 나아가 배출 및 대기질 변화와 건강보건 자료 등을 연계하는 연구의 확장도 필요해 보인다. 이를 위해서는 본 연구에서 이용한 AQI를 대신하여 대기오염으로 인한 유병률 또는 조기사망 등 보건 영향과 대기질 변화를 연계하여 분석할 수 있는 과학적 토대 마련이 중요해 보인다.

    

    

  
    
      

      
        
           Supplementary Materials
          
            Table S1. 
				
            

            
              Variables required in calculating the AQI1).
            
            

          

          
            
              	Description
              	Good
              	Moderate
              	Unhealthy
              	Very unhealthy
            

            
              	Values
              	ILO
              	0
              	51
              	101
              	251
            

            
              	IHI
              	50
              	100
              	250
              	500
            

            
              	Concentration
              	BPLO
              	BPHI
              	BPLO
              	BPHI
              	BPLO
              	BPHI
              	BPLO
              	BPHI
            

            
              	SO2 (ppm)
              	1 hr
              	0
              	0.02
              	0.021
              	0.05
              	0.051
              	0.15
              	0.151
              	1
            

            
              	CO (ppm)
              	1 hr
              	0
              	2
              	2.1
              	9
              	9.1
              	15
              	15.1
              	50
            

            
              	O3 (ppm)
              	1 hr
              	0
              	0.03
              	0.031
              	0.09
              	0.091
              	0.15
              	0.151
              	0.6
            

            
              	NO2 (ppm)
              	1 hr
              	0
              	0.03
              	0.031
              	0.06
              	0.061
              	0.2
              	0.201
              	2
            

            
              	PM10 (μg/m3)
              	24 hr
              	0
              	30
              	31
              	80
              	81
              	150
              	151
              	600
            

            
              	PM2.5 (μg/m3)
              	24 hr
              	0
              	15
              	16
              	35
              	36
              	75
              	76
              	500
            

          

          
            
              1)KMOE (2006)
            

            
              
                
                  
                    
                      
                        
                          I
                        
                        
                          P
                        
                      
                      =
                      
                        
                          
                            
                              I
                            
                            
                              H
                              I
                            
                          
                          -
                          
                            
                              I
                            
                            
                              L
                              O
                            
                          
                        
                        
                          
                            
                              B
                              P
                            
                            
                              H
                              I
                            
                          
                          -
                          
                            
                              B
                              P
                            
                            
                              L
                              O
                            
                          
                        
                      
                      ×
                      
                        
                          
                            
                              C
                            
                            
                              P
                            
                          
                          -
                          
                            
                              B
                              P
                            
                            
                              L
                              O
                            
                          
                        
                      
                      +
                      
                        
                          I
                        
                        
                          L
                          O
                        
                      
                    
                  
                
              
            

            
              IP: the index for pollutant p
            

            
              CP: the truncated concentration of pollutant p
            

            
              BPHI: the concentration breakpoint that is greater than or equal to Cp
            

            
              BPLO: the concentration breakpoint that is less than or equal to Cp
            

            
              IHI: the AQI value corresponding to BPHI
            

            
              ILO: the AQI value corresponding to BPLO
            

          

          

          
            
            

            Fig. S1. 
				
            

            
              Changes in provincial AQIs between 2016~2018 and 2020~2022. The blue dotted line represents the national average in South Korea. Acronyms for the provinces are as follows; SO: Seoul, GG: Gyeonggi-do, IN: Incheon, GW: Gangwon-do, DJ: Daejeon, SJ: Sejong, CB: Chungcheongbuk-do, CN: Chungcheongnam-do, BU: Busan, DG: Daegu, UL: Ulsan, GB: Gyeongsangbuk-do, GN: Gyeongsangnam-do, GJ: Gwangju, JB: Jeollabuk-do, JN: Jeollanam-do, JJ: Jeju.
            
            

            

          

          
            
            

            Fig. S2. 
				
            

            
              Radial graph comparing changes in provincial average AQI of criteria air pollutants between 2016~2018 and 2020~2022.
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