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            초록
          
        

        
          Concentrations of the atmospheric radon and gaseous pollutants were measured at the Gosan site on Jeju Island from 2010 to 2015, in order to observe their time-series variation characteristics and examine the concentration change related to the airflow transport pathways. Based on the realtime monitoring of the atmospheric radon and gaseous pollutants, the daily mean concentrations of radon (222Rn) and gaseous pollutants (SO2, CO, O3, NOx) were 2,400 mBq m-3 and 1.3, 377.6, 41.1, 3.9 ppb, respectively. On monthly variations of radon, the mean concentration in October was the highest as 3,033 mBq m-3, almost twice as that in July (1,452 mBq m-3). The diurnal variation of radon concentration shows bimodal curves at early morning (around 7 a.m.) and near midnight, whereas its lowest concentration was recorded at around 3 p.m. Several gaseous pollutants (SO2, CO, NOx) showed a similar seasonal variation with radon concentration as high in winter and low in summer, whereas the O3 concentrations had a bit different seasonal trend. According to the cluster back trajectory analysis, the frequencies of airflow pathways moving from continental North China, East China, Japan and the East Sea, the Korean Peninsula, and North Pacific Ocean routes were 36, 37, 10, 13, and 4%, respectively. When the airflow were moved to Jeju Island from continental China, the concentrations of radon and gaseous pollutants were relatively high. On the other hand, when the airflows were moved from North Pacific Ocean and East Sea, their concentrations were much lower than those from continental China.
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      1. 서     론
      라돈은 자연계에서 가장 널리 분포하는 천연방사성 물질로 암석이나 토양에서 방출된다. 그리고 반응성이 낮아서 화학적으로는 안정하나 방사선을 방출하면서 붕괴되기 때문에 물리적으로는 불안정한 특성을 보인다. 라돈의 주요 동위원소로는 라돈 (222Rn), 토론 (220Rn), 악티논 (219Rn) 등이 있고, 이 중 222Rn에 의한 피해가 가장 크게 나타나고 있다. 토론은 토륨 (232Th)의 붕괴에 의해 생성되며 반감기가 54.5초로 짧다. 악티논 역시 우라늄 (235U)의 붕괴에 의해 생성되고 반감기가 3.9초로 매우 짧아서 이들 두 성분의 대기 농도는 아주 낮다. 이와 달리 라돈은 우라늄 (238U)의 붕괴 과정에서 생겨난 라듐 (226Ra)의 α-붕괴로 생성되며 상대적으로 긴 반감기 (3.82일)를 갖는다 (Whittlestone and Zahorowski, 1998). 그리고 다른 동위원소들에 비해 가장 널리 분포하는 대표적인 자연방사능 물질로 4번의 α-붕괴와 4번의 β-붕괴를 거쳐 최종적으로 206Pb으로 안정화된다 (Moon et al., 2009; WMO/GAW, 2004).

      라돈에 의한 피폭은 자체보다는 주로 라돈 자핵종인 218Po, 214Po의 α-붕괴에 의해 발생하며, 방사선에 장기간 노출 시 폐 조직이 손상되어 폐암을 유발하는 것으로 알려져 있다. 또 라돈 붕괴 과정에서 생성되는 라돈 자핵종은 고체물질로 정전기 전하를 띤 입자이다. 따라서 공기에 존재하는 먼지, 담배연기, 수증기 등에 흡착되면 에어로졸 형태로 폐에 침착된다. 이들 중 일부는 폐에서 제거되거나 기침으로 배출되지만 대부분은 붕괴 과정에서 α-ray를 방출하여 장기적으로 폐암을 유발한다 (Choi et al., 2009; Miles, 1988). 또한 미국 환경청 (EPA)과 NAS (National Academy of Sciences)에 의하면 라돈이 담배 흡연에 이어 두 번째로 폐암 발생률을 높이고, 라돈에 대한 노출로 연간 15,000∼25,000명의 폐암 사망자가 발생한다고 보고되고 있다 (US EPA, 2003; NRC, 2000). 

      WMO/GAW (World Meteorological Organization/Global Atmospheric Watch)에서는 라돈을 주요 관측요소에 포함시켜 지속적으로 관리하도록 권장하고 있다. 관측을 요하는 주요 방사능 물질로는 222Rn, 85Kr, 210Pb, 7Be 등이 있다 (WMO/GAW, 2001). 이 중 222Rn은 자연계에 널리 분포하는 주요 자연방사능 물질로 인체 노출 방사선량의 50% 이상을 차지한다 (Almeida et al., 2004). 2007년 한국원자력안전기술원에서 국민 방사선 위해도 평가를 조사한 결과, 자연방사선원에 의한 우리 국민 총 피폭 유효선량은 2.99 mSv/y이며, 이 중 라돈 흡입에 의한 내부피폭이 1.35 mSv/y로 전체의 45% 정도를 차지하는 것으로 조사되었다 (MST, 2007).

      그러나 국내의 라돈 관리와 감시는 주로 실내나 지하 공간을 대상으로 이루어지고 있고, 아직까지 대기 중의 극미량 라돈을 모니터링하고 감시하기 위한 연구는 거의 이루어지지 못하고 있다. 라돈은 공기보다 9배나 무거워서 지표면에 가까울수록 더 높은 농도를 보이고 용이하게 인체로 흡입되어 위해성을 나타낸다 (NIER, 2009; MOE, 2007). 또 대기 중에서는 비교적 낮은 농도로 검출되나 화학적으로 불활성인 기체 물질이라서 넓게 확산되는 이동 특성을 보인다. 이러한 확산성을 기초로 최근에는 라돈을 오염물질 수송 추적자로 활용하기 위한 연구가 이루어지고 있다. 222Rn의 반감기는 3.82일 정도로 주요 대기오염물질 (NOx, SO2, CO, O3 등)과 비슷한 수명을 나타낸다 (Zahorowski et al., 2004). 또 물에 용해되지 않고 습도, 온도, 일사량에도 안정한 불활성 물질이라서 에어로졸이나 가스상 오염물질의 장거리 수송 과정을 파악하는 데 적합한 지표물질 (tracer)의 특성을 갖추고 있다. 

      한반도의 경우 아시아대륙에서 이동하는 각종 장거리 수송 오염물질의 영향을 많이 받고 있는 것으로 나타나고 있다. 따라서 배경지역에서 대기 라돈과 오염물질 동시 모니터링을 통해 라돈을 장거리 수송 오염물질 추적자로 활용하기 위한 연구를 모색할 필요가 있다. 대기 중의 라돈 농도는 실내나 지하 공간에 비해 낮기 때문에 아주 고감도의 검출기를 필요로 한다. 호주핵과학기술기구 (ANSTO, Australian Nuclear Science and Technology Organisation)에서는 고감도 라돈검출기를 자체적으로 제작하고 있다. 그리고 주요 WMO/GAW 관측소를 중심으로 세계 30여 지점에 측정망을 구축하여 대기 라돈을 지속적으로 모니터링하고 있다 (Zahorowski et al., 2004). 국내에서는 제주도 고산지역에 라돈검출기를 설치하여 2001년 초부터 미량의 대기 라돈을 지속적으로 모니터링해 오고 있다. 최근에는 남극의 세종기지와 장보고기지에도 고감도 라돈검출기를 설치하여 측정시스템을 운영하고 있다. 

      본 연구에서는 국내 배경지역인 제주도 고산측정소에서 2010~2015년에 측정한 대기 라돈 농도를 기초로 라돈의 시계열 변화 특성을 조사하였다. 그리고 이 결과를 환경부가 동일 지역에서 측정한 기체상 오염물질의 농도변화와 상호 비교하였다. 또 기류 유입경로별로 라돈과 기체상 오염물질의 농도변화를 연계시켜 비교함으로써 라돈을 오염물질 장거리 이동 추적자로 활용하기 위한 가능성을 검토하고자 하였다.

    

    

  
    
      2. 연구 방법
      
        2. 1  라돈 및 기체상 오염물질 측정
        대기 라돈은 2010년 1월부터 2015년 12월까지 국내 배경지역인 제주도 고산측정소 (33.17°N, 126.10°E)에서 측정하였다. 라돈 농도는 호주핵과학기술기구 (ANSTO, Australian Nuclear Science and Technology Organisation)에서 자체적으로 설계, 제작한 고감도 라돈검출기 (모델 D1500, 1500 L dual flow loop, two filter radon detector)를 사용하여 30분 간격으로 실시간 측정하였다. 공기 흡입구는 지상 10 m 높이로 설치한 직경 50 mm HDPE (high density polyethylene) 파이프를 사용하여 공기를 흡입하였고, 공기 유속은 약 60 L min-1이 되도록 조절하였다 (그림 1). 라돈검출기는 흡입 공기가 필터를 거친 후 셀 내로 유입된 라돈 또는 셀 내부에서 생성된 라돈 자핵종에서 방출된 알파입자를 측정하는 방식이다. 알파입자가 ZnS(Ag)와 반응하여 섬광을 발생하고 이를 광전증배관으로 검출하여 계수하도록 설계되어 있으며, 검출한계는 약 25∼30 mBq m-3이다 (Whittlestone and Zahorowski, 1998). 데이터 검정은 월 1회 주기로 5시간 동안 실시하였으며, 검정용 표준물질은 226Ra (18.5±4% kBq, Pylon Electronic Inc., 모델 RN-2000A, Canada)를 사용하였다. 

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Overview of the Gosan station and installation of the radon detector (ANSTO, Model D1500).
          
          

          

        

        또 검출기의 바탕 (background) 값은 대략 3개월 주기로 공기의 유입을 차단한 상태에서 기기 자체의 바탕 농도를 24시간 동안 측정하여 결정하였다. 이때 바탕값은 검출기의 2차 필터에 포집된 210Pb (반감기 22.3년) 등과 같은 라돈 자핵종의 양에 따라 시간이 경과됨에 따라 서서히 상승하는 경향을 보였다.

        기체상 오염물질 (NOx, SO2, CO, O3) 농도는 환경부 국립환경과학원이 2010년 1월부터 2015년 12월까지 제주도 고산측정소에서 측정한 데이터를 이용하였다. 대기 농도는 미국 Thermo Environmental Instruments Inc.에서 제작한 NOx analyzer, SO2 analyzer, CO analyzer, O3 analyzer 각각을 사용하여 측정하였다. NOx는 화학발광법 (chemiluminescence), SO2는 자외선 형광분광법 (UV fluorescence)으로 측정하였고, CO는 비분산 적외선분광법 (ND-IR), O3은 자외선광도법 (UV photomeric method)으로 측정하였다. 이러한 방법으로 국립환경과학원에서 측정한 데이터를 정보공개시스템 (https://www.nier.go.kr/NIER/index.jsp, https://www.open.go.kr/)에서 제공 받아 이용하였다 (NIER, 2016). 

      

      
        2. 2  역궤적 분석
        대기 라돈 및 대기오염물질의 유입 및 이동경로 추적을 위한 역궤적 분석은 출발점 고도를 72 m로 설정하였고, 출발 시간은 해당 날짜의 매 00 UTC (KST 09:00)로 설정하였다. 역궤적분석 자료는 미국 NOAA/ARL (National Oceanic and Atmospheric Administration/Air Resources Laboratory)의 HYSPLIT 4.0 (HYbrid Single-Particle Lagrangian Intergrated Trajectory) 모델을 이용하였다 (Song et al., 2017). 그리고 역궤적 분석은 제주도 고산지역 (33°17ʹN, 126°10ʹE)을 도착지점으로 120시간의 역궤적 경로를 모사하였고, 역궤적 분석 결과를 기초로 궤적군집분석을 실시하여 기류의 유입경로를 군집화하였다. 이때 사용된 기상 자료는 미국 NCEP (National Center for Environmental Prediction)의 중규모 기상모델 (MRF)인 GDAS (global data assimilation system) 데이터를 이용하였다 (Draxler and Rolph, 2013). 

      

    

    

  
    
      3. 결과 및 고찰
      
        3. 1  고산지역 라돈 농도
        제주도 고산지역에서 2010∼2015년에 걸쳐 6년 동안 라돈 농도를 실시간으로 측정하였고, 연도별 평균농도를 표 1에 나타내었다. 제주도 고산지역의 전체 라돈 평균농도는 2,394±1,236 mBq m-3 (0.066 pCi/L)로 매우 낮게 나타났다. 이 농도는 2013년 11월∼2014년 3월에 측정한 우리나라 실내 평균농도 106.4 Bq m-3 (2.9 pCi/L)에 비해 대략 44.4배 낮은 수준이다. 또 동일기간 제주지역의 실내 라돈 농도 88.4 Bq m-3 (2.4 pCi/L)에 비해서도 36.9배 낮은 수준을 보이고 있다 (Lee et al., 2016). 고산지역의 연도별 대기 라돈 농도는 2015년>2011년>2010년>2012년>2013년>2014년 순으로 2015년에 2,555 mBq m-3로 가장 높고, 상대적으로 낮은 농도를 나타낸 2014년 (2,178 mBq m-3)에 비해 1.3배 정도의 차이를 나타내었다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            Statistic summary (yearly means, standard deviation, and distribution) of hourly radon concentrations (mBq m-3) measured at Gosan site between 2010 and 2015.
          
          

        

        
          
            
              	Year
              	Mean
              	S.D
              	90th
              	75th
              	25th
              	10th
            

          
          
            	2010
            	2,510
            	1,420
            	4,355
            	3,356
            	1,520
            	632
          

          
            	2011
            	2,527
            	1,356
            	4,291
            	3,334
            	1,626
            	737
          

          
            	2012
            	2,319
            	1,169
            	3,852
            	3,050
            	1,505
            	899
          

          
            	2013
            	2,249
            	1,148
            	3,765
            	2,936
            	1,471
            	862
          

          
            	2014
            	2,178
            	1,041
            	3,514
            	2,769
            	1,456
            	996
          

          
            	2015
            	2,555
            	1,177
            	4,111
            	3,222
            	1,732
            	1,199
          

          
            	Mean
            	2,394
            	1,236
            	3,999
            	3,119
            	1,546
            	914
          

        

        

        국내의 경우 라돈 데이터는 대부분 실내와 지하 공간을 중심으로 측정되고 있고, 대기 농도 측정 결과는 거의 발표되어 있지 않다. 따라서 이를 Kim et al. (2007)이 1999년 12월부터 2002년 1월에 능동형 Electrostatic Radon Monitor를 사용하여 서울 성동구에서 측정한 결과와 비교하였다. 이 시기의 서울지역 라돈 농도는 7,620±4,110 mBq m-3로 고산지역에 비해 3.1배 높은 수준을 보이고 있다. 또한 외국 청정지역과의 농도를 비교한 결과에서는 고산지역의 라돈 농도가 하와이 Mauna Loa에 비해 24.3배 정도 크게 높은 수준을 보였다. 그러나 홍콩 Hok Tsui보다는 약 2.3배 낮은 농도를 보였다 (Chambers et al., 2009; Zahorowski et al., 2005). 고산지역이 하와이 Mauna Loa에 비해 훨씬 더 높은 농도를 나타내는 것은 하와이 Mauna Loa 관측소의 위치가 고도 3,397 m에 위치하고 있고, 대륙으로부터 멀리 떨어진 청정지역이고 사면이 해양으로 둘러싸여 있기 때문인 것으로 판단된다. 그리고 라돈이 공기보다 무겁기 때문에 Mauna Loa 관측소에 비해 지표면에 가깝게 위치한 고산지역이 상대적으로 높은 농도를 보이는 것으로 사료된다. 하지만 도심지역인 홍콩의 King’s Park Meteorological Station, 이탈리아의 L’Aquila, 루마니아 남부 수도인 Bucharest 지역에 비해 고산지역의 라돈 농도는 각각 3.8, 3.9, 18.1배 더 낮은 배경지역의 특성을 나타내고 있는 것으로 조사되었다 (Pitari et al., 2014; Zoran et al., 2013; Chan et al., 2010). 

      

      
        3. 2  라돈 농도 시계열 특성
        
          3. 2. 1  월별 및 계절별 농도 변화
          2010∼2015년에 측정한 라돈 농도를 월별로 비교한 결과를 그림 2에 나타내었다. 그림에서 농도는 시간별 농도를 월별로 평균한 값으로 고농도와 저농도 시의 추세 변화를 확인하기 위하여 중앙값과 90, 75, 25, 10 분위수 농도를 동시에 비교한 결과이다. 측정기간의 월별 라돈 농도는 Oct>Nov>Jan>Dec>Feb>Sep>Mar>May>Jun>Apr>Aug>Jul의 순으로 10월에 3,033 mBq m-3로 가장 높고, 7월에 1,452 mBq m-3로 가장 낮았다. 이러한 경향은 2001∼2007년에 고산측정소에서 다른 ANSTO 라돈검출기 (모델 D750)를 사용하여 측정한 결과와 비슷한 변화 패턴을 보였다 (Kang et al., 2012). 또한 월별 라돈 농도를 90 분위수와 10 분위수로 구분하여 고농도와 저농도 시의 시계열 변화 특성을 비교하였다. 그 결과 대부분 평균과 유사한 변화 패턴을 나타내나, 90 분위수의 농도는 7월, 10 분위수는 4월에 월평균 추이와 다소 다른 경향을 보였다. 

          
            
            

            Fig. 2. 
				
            

            
              Composite monthly mean and distributions of daily-mean radon at Gosan site between 2010 and 2015.
            
            

            

          

          연구 기간의 계절 평균농도는 가을철에 2,915 mBq m-3로 가장 높았고, 다음으로 겨울 2,832 mBq m-3, 봄 2,179 mBq m-3, 여름 1,748 mBq m-3 순으로 높았다 (그림 3). 이처럼 계절별 라돈 농도가 차이를 보이는 것은 북서계열 풍향이 주류를 이루는 가을과 겨울철에 대기질이 대륙의 영향이 클 것으로 사료된다. 반면에 여름철에는 남동 계절풍의 영향으로 해양으로부터 이동한 공기가 유입되었기 때문에 농도가 낮게 나타난 것으로 추정된다. 또한 대기 혼합고 (mixing depth)의 높이는 대기경계층 (planetary boundary layer)이 대류상태에 있고 기체상 물질의 농도가 균일한 연직분포를 이루고 있을 때의 혼합층 높이를 의미하며, 대기오염물의 누적, 확산, 희석에 중요한 역할을 한다 (Kim et al., 1985; Duckworth and Sandberg, 1954). 계절별 대기 혼합고는 대체적으로 가을과 겨울에는 기온이 낮아서 혼합고 높이가 낮아지는 반면, 봄과 여름에는 대기 혼합고의 높이가 상대적으로 높게 나타난다. 따라서 대기 중의 계절별 라돈 농도는 이러한 혼합고의 높이에 반비례하여 겨울과 가을이 더 높은 농도를 보이고 봄과 여름철에는 낮은 농도를 유지하는 것으로 추정된다. 

          
            
            

            Fig. 3. 
				
            

            
              Box and whisker plot of the radon concentratios by season.
            
            

            

          

        

        
          3. 2. 2  일간 농도 변화
          연구 기간의 라돈 농도 일간 변화 및 계절별 일간 변화를 비교하였고, 그 결과를 그림 4에 나타내었다. 그림의 결과와 같이 라돈은 오전 7시에 2,741 mBq m-3로 하루 중 가장 높은 농도를 보였고, 오후 3시경에 2,006 mBq m-3로 가장 낮은 농도를 나타내었다. 라돈 농도의 일간 변화패턴을 비교해 보면, 아침 시간부터 서서히 농도가 낮아지기 시작하여 오후 3시경까지 감소하였고 다시 저녁 시간에 농도가 상승하여 밤에 점차로 농도가 높아지는 추세를 보였다. 이러한 변화패턴은 이탈리아 L’Aquila 지역에서 측정한 시간별 라돈 농도의 변화와도 유사한 경향을 보이고 있다 (Pitari et al., 2014). 라돈은 주로 암석, 토양에서 방출되는 자연방사성 물질로 방사선을 방출하면서 붕괴되기 때문에 물리적으로는 다소 불안정한 특성을 보인다. 그러나 화학적으로는 대기 중에서의 다른 물질과의 반응성이 낮아서 아주 안정한 물질이다. 따라서 라돈의 일간 변화는 대기 혼합고의 변동에 기인하는 것으로 추측된다. 또 혼합고 높이는 날씨가 맑을 때에는 늦은 오전이나 오후의 낮 동안에 가장 높아 대기 경계층까지 이르게 되고 이 높이 이내의 대기오염물은 난류에 의해 균일하게 연직분포를 이루게 된다. 따라서 이때의 혼합고는 해당 혼합고 높이와 같아지게 된다. 그러나 밤이나 이른 아침에는 지표 가까이에 안정된 복사역전층이 형성되며, 이 경우 연직혼합이 일어나지 않게 되어 해당 혼합고 높이는 역전층의 높이보다 낮아지게 된다 (Kim et al., 1985). 따라서 주간에는 혼합고가 최대로 확장되어 라돈이 확산되기 때문에 낮은 농도를 보이게 된다. 반면에 야간에는 혼합고 높이가 낮아져서 그만큼 라돈이 농집되어 높은 농도를 보이는 것으로 추정된다. 이처럼 일간 라돈 농도는 월, 계절 변화와 마찬가지로 혼합고의 확장 및 축소에 따라 라돈이 확산되거나 압축되면서 농도 변화를 일으키고 있는 것으로 판단된다. 

          
            
            

            Fig. 4. 
				
            

            
              Diurnal variations of hourly mean radon concentrations by season.
            
            

            

          

          계절별로는 겨울철에 라돈의 최대, 최소 농도가 큰 차이를 보이지 않지만 여름에는 겨울에 비해 훨씬 더 큰 차이를 보이고 있다. 겨울철에는 주야간 온도변화가 큰 차이를 보이지 않고 대기 혼합고의 차이도 상대적으로 작다. 따라서 라돈의 일간 최대, 최소 농도가 큰 차이를 보이지 않게 된다. 그러나 이와 반대로 주야간 온도차가 큰 편차를 보이는 여름철에는 혼합고의 확장 및 축소가 큰 변화를 보인다. 따라서 여름철에는 라돈의 최대, 최소 농도가 겨울에 비해 더 큰 차이를 보이고 있음을 알 수 있다 (Chambers et al., 2016).

        

      

      
        3. 3  라돈과 기체상 오염물질 농도 변화
        222Rn 반감기는 3.82일 정도로 주요 반응기체 (NOx, SO2, CO, O3 등)과 비슷한 반감기를 나타내고 대기 에어로졸과도 유사한 수명을 보인다 (Zahorowski et al., 2004). 그리고 물에 용해되지 않고 습도, 온도, 일사량에도 안정하여 화학적으로 불활성인 성질을 나타내기 때문에 에어로졸이나 가스상 오염물질의 장거리 수송 특성을 파악하기 위한 지시물질로 활용이 가능하다. 

        2010년부터 2015년까지 6년간 국립환경과학원에서 측정한 기체상 오염물질 SO2, CO, O3, NOx 성분들의 1시간 간격 농도 (NIER, 2016)를 00 UTC 기준으로 정리하였고, 그 결과를 표 2에 수록하였다. 제주도 고산지역의 라돈, SO2, CO, O3, NOx 성분들의 평균농도는 각각 2,400.4 mBq m-3, 1.3 ppb, 377.6 ppb, 41.1 ppb, 3.9 ppb이었다. 또한 라돈 및 기체상 오염물질의 일간 농도변화를 그림 5에 비교하였다. 그림의 결과와 같이 라돈은 오전 시간대에 높은 농도를 보였고, 오후 시간대에 낮은 농도를 나타내었다. 그러나 O3은 오후 시간대에 농도가 가장 높고, 오전 시간대에 상대적으로 낮아서 라돈과는 서로 상반된 추세를 나타내었다. 이러한 일간 변화패턴은 이탈리아 L’Aquila 지역에서 측정한 시간별 라돈과 O3 변화 추세와도 유사한 경향을 보이고 있다 (Pitari et al., 2014). 반면에 CO, SO2, NOx 성분들은 대체적으로 오전 시간대에 높게 나타났으며, 라돈 변화와 유사한 패턴을 보이고 있는 것으로 조사되었다. 

        
          Table 2. 
				
          

          
            Concentrations of daily-mean radon and gaseous pollutants at Gosan site during 2010~2015.
          
          

        

        
          
            
              	Species
              	Unit
              	Mean
              	S.D.
              	90th
              	75th
              	25th
              	10th
            

          
          
            	Radon
            	mBq m-3
            	2,400.4
            	1,011.3
            	3,709.1
            	3,009.6
            	1,756.1
            	1,154.0
          

          
            	SO2
            	ppb
            	1.3
            	1.7
            	3.2
            	1.7
            	0.3
            	0.2
          

          
            	CO
            	ppb
            	377.6
            	330.9
            	859.1
            	439.6
            	187.0
            	122.7
          

          
            	O3
            	ppb
            	41.1
            	15.4
            	60.6
            	50.8
            	31.3
            	20.8
          

          
            	NOx
            	ppb
            	3.9
            	1.9
            	6.2
            	4.8
            	2.6
            	1.9
          

        

        

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Diurnal variation of the hourly mean concentrations of radon and gaseous pollutants at Gosan site during 2010 ~2015.
          
          

          

        

        또한 6년간 라돈과 기체상 오염물질의 농도변화를 월별로 비교하였고, 그 결과를 그림 6에 나타내었다. 그림과 같이 측정기간의 월평균 라돈 농도는 가을에 농도가 서서히 증가하기 시작하여 겨울과 봄철에는 높았다가 여름철에는 낮아지는 추세를 반복적으로 보여주고 있다. 그리고 CO, SO2, NOx 성분들 역시 부분적으로 다소 차이는 있지만 전체적으로는 라돈과 유사한 계절변화 패턴을 보이는 것으로 조사되었다. 그러나 O3은 이와 반대로 봄과 여름철에 증가하고 가을과 겨울철에는 낮아지는 추세를 보이고 있다. 이처럼 라돈과 O3의 농도가 서로 역으로 변화하는 추세는 앞의 일간 변화에서도 확인할 수 있었으며, 월평균 농도변화 역시 일변화와 유사하게 역으로 변화하는 패턴을 보이고 있다.

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Monthly variation of the daily mean concentrations of radon and gaseous pollutants during the study periods.
          
          

          

        

      

      
        3. 4  기류 유입경로별 농도 변화
        라돈은 화학적으로 불활성이라서 대기 중에서 반응성이 없고, 물에 녹지 않기 때문에 빗물에 의한 세정효과도 낮다. 그리고 토양과 암반에서 천연우라늄의 붕괴에 의해 자연적으로 발생하기 때문에 해양 대기에서보다 지표면 대기에서 3배 이상 높은 농도를 보인다. 또 기체상으로 존재하여 대기 중에서 기류를 타고 멀리 이동하는 확산 특성을 나타낸다. 따라서 지표면에서 발생하여 대기로 방출된 오염물질과 유사한 경로로 이동하고 이러한 특징을 이용하면 라돈을 대기오염물질 수송 추적자로 활용할 수 있고 최근에 이러한 연구들이 많이 이루어지고 있다 (Zoran et al., 2013; Zahorowski et al., 2004). 특히 라돈의 대기 중 수명이 NOx, SO2, CO, O3 등과 비슷하고 에어로졸의 대기 체류시간과도 유사하기 때문에 이를 추적자로 활용하기 위한 검토가 필요해 보인다.

        본 연구에서는 역궤적 분석을 통하여 라돈의 장거리 이동 경로를 추적하였다. 2010년 1월부터 2015년 12월까지 라돈 측정기간의 기류 이동을 역궤적 분석법으로 조사하였다. 미국 NOAA HYSPLIT 4.0 모델과 NCEP의 GDAS 기상 데이터를 이용하여 120시간으로 모사한 역궤적 군집분석 결과를 그림 7에 나타내었다. 역궤적 군집분석 결과를 기초로 제주도 고산지역으로 이동한 기류의 유입경로를 크게 5개의 군집으로 분류하였다. 그리고 각 군집별로 제주도 주변지역을 Cluster 1 (중국북부), Cluster 2 (중국동부), Cluster 3 (일본 및 동해), Cluster 4 (한반도), Cluster 5 (북태평양)으로 분류하여 제주로 유입되는 기류의 이동경로를 조사하였다. 이렇게 구분한 Cluster 1, Cluster 2, Cluster 3, Cluster 4, Cluster 5의 빈도는 각각 36% (738회), 37% (744회), 10% (197회), 13% (268회), 4% (82회)이었다. 이처럼 2010∼2015년의 측정기간 (총 2,029일) 동안 대체적으로 기류가 중국대륙에서 제주지역으로 이동한 빈도가 가장 높았고, 다음으로는 한반도에서 이동한 기류의 빈도가 높은 경향을 보였다. 

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Cluster back trajectories of airflow transport pathways corresponding to radon monitoring days at Gosan site during the study periods.
          
          

          

        

        역궤적 군집분석에 기초하여 5개 군집별 라돈 및 대기오염물질 농도 (SO2, CO, O3, NOx)를 비교하였고, 그 결과를 표 3에 나타내었다. 표의 결과와 같이 라돈, SO2, CO 성분들은 중국북부 (Cluster 1)에서 기류가 유입될 때 농도가 각각 2,659.3 mBq m-3, 1.6 ppb, 462.0 ppb로 상대적으로 높은 결과를 나타내었다. 또한 O3과 NOx 성분은 중국 동부 (Cluster 2)에서 기류가 유입될 때 농도가 각각 45.6 ppb, 4.3 ppb로 비교적 높은 것으로 확인되었다. 이처럼 라돈과 기체상 오염물질들은 주로 기류가 중국대륙에서 제주로 유입되었을 때 상대적으로 더 높은 경향을 보이고 있다. 반면에 기류가 북태평양에서 제주로 이동했을 때에는 대륙에서 기류가 유입되었을 때에 비해 대부분 낮은 농도를 나타내었다. 이러한 결과로 보아 제주지역의 대기질은 중국에서 이동하는 오염물질의 영향을 많이 받고 있음을 확인할 수 있었다. 

        
          Table 3. 
				
          

          
            Concentrations of radon and gaseous pollutants corresponding to cluster back trajectory analyses.
          
          

        

        
          
            
              	Pathway
              	Radon (mBq m-3)
              	SO2 (ppb)
              	CO (ppb)
              	O3 (ppb)
              	NOx (ppb)
            

          
          
            	Cluster 1 (n=738)
            	2,659.3
            	1.6
            	462.0
            	43.0
            	3.8
          

          
            	Cluster 2 (n=744)
            	2,546.0
            	1.2
            	365.6
            	45.6
            	4.3
          

          
            	Cluster 3 (n=197)
            	1,193.2
            	0.8
            	226.7
            	22.8
            	3.0
          

          
            	Cluster 4 (n=268)
            	2,444.6
            	0.8
            	317.4
            	41.1
            	4.2
          

          
            	Cluster 5 (n=82)
            	1,475.6
            	0.6
            	243.4
            	31.9
            	2.7
          

        

        

      

    

    

  
    
      4. 결     론
      국내 배경지역인 제주도 고산지역에서 대기 라돈 및 기체상 오염물질을 모니터링한 결과로부터 이들의 시계열 변화특성을 조사하고 기류 유입경로별 농도변화를 비교하였다.

      연구기간의 라돈 평균농도는 2,394 mBq m-3로 제주지역이 실내 평균농도에 비해 44배 정도 낮은 수준을 보였다. 라돈의 시계열 변화는 계절별로 겨울과 가을에 높은 농도를 보이고 상대적으로 여름철에 가장 낮은 농도를 나타내었다. 월별로는 10월에 상대적으로 높고 7월에 가장 낮았으며 대략 2.3배의 차이를 보였다. 일간 변화는 야간에 높고 주간에 낮았으며 오전 7시경에 최대, 오후 3시경에 최소 농도를 보여 혼합고 높이에 따라 차이를 보였다. 

      기체상 오염물질의 SO2, CO, NOx의 월평균 농도는 각각 1.3, 377.6, 3.9 ppb이었고, 시계열 변화는 부분적인 차이는 있지만 대체적으로 라돈과 유사한 경향의 월변화 패턴을 나타내었다. 그러나 O3은 라돈과 반대 경향의 월변화 추세를 보였고, 특히 일간변화에서는 오후 시간에 농도가 높고 오전에 낮아 라돈과는 서로 상반된 변화를 나타내었다.

      역궤적 군집분석법으로 라돈과 기체상 오염물질의 유입경로별 농도변화를 비교해 본 결과 기류가 중국대륙에서 제주로 이동했을 때 농도가 가장 높고, 다음으로 한반도에서 제주로 유입되었을 때 높은 농도를 나타내었다. 반면에 기류가 북태평양으로부터 유입되었을 때에 대부분 낮은 농도를 나타내어 제주지역 대기질이 중국의 오염 영향을 많이 받고 있음을 확인할 수 있었다. 또 이러한 역궤적 분석결과를 통해 라돈 모니터링 결과를 적절히 활용하여 오염물질 장거리 수송 추적자로 활용할 수 있을 것으로 추정된다.
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