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            초록
          
        

        
          The Anmyeondo Global Atmosphere Watch (GAW) station has played a vital role as a background site for monitoring air pollution and climate change in Northeast Asia. This study examines the association between air quality at the station and that in other domestic regions of Korea during periods when land breeze prevails at the station. We analyzed the spatial correlations between OC, EC, PM10, O3, NO2, CO, and SO2 measured at the GAW station and air quality standard pollutants (PM10, PM2.5, O3, NO2, CO, SO2) observed at other regions in South Korea (Airkorea) for two periods when data are available at the Anmyeondo GAW station, from June 2017 to March 2019 and from September 2022 to September 2023. The concentration of PM10 and gaseous pollutants observed at Anmyeondo exhibited positive correlations with those in the western coastal regions of Chungcheongnam-do and Jeolla-do. These spatial distributions likely reflect similarities in regional emission characteristics and/or the influence of meteorological conditions between Anmyeondo and neighboring areas. Under land breezes conditions at Anmyeondo, OC and EC concentrations were positively correlated with PM2.5 in the western coastal regions of Chungcheongnam-do, western Gyeonggi-do, and Jeolla-do, and with NO2 and CO in western Chungcheongnam-do, Seoul, and Gyeonggi-do. Given that traffic emissions were major sources of NO2 and CO in Seoul and Gyeonggi-do, this results suggest that parts of OC and EC which can be emitted from road traffic sources were likely transported to Anmyeondo under land breeze. Spatial correlation patterns between carbonaceous aerosol (OC and EC) at Anmyeondo and PM2.5, NO2, and CO in other domestic regions were broadly consistent. Notably, rather than OC, EC showed the stronger correlations with these pollutants, reflecting its predominant origin from combustion processes, particularly vehicular emissions, whereas OC was derived from more diverse sources and processes. This findings will help improve our understanding of the factors influencing air quality at the station during periods dominated by land breeze.
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      1. 서 론
      PM2.5는 공기역학적 직경이 2.5 μm 이하인 입자상 물질을 지칭하며, 인체에 유입 시 폐포까지 직접 침투하여 천식이나 폐질환의 유병률과 조기 사망률을 증가시키는 것으로 알려진 대기오염물질 중 하나다 (NIER, 2024). PM2.5는 주로 무기이온, 탄소, 중금속 성분으로 구성되어 있으며 그중 탄소성분은 지역 및 계절에 따라 PM2.5의 약 10~50%를 차지한다 (Lee et al., 2015). PM2.5 내 탄소 성분은 크게 유기탄소 (Organic Carbon, OC)와 원소탄소 (Elemental Carbon, EC)로 구분된다. OC는 자연적 및 인위적 배출원에서 직접 발생하는 일차 유기탄소 (Primary Organic Carbon, POC)와 POC의 산화 및 노화 과정으로 생성되거나 휘발성 유기화합물 (Volatile Organic Compounds, VOCs)의 광산화 반응으로 생성되는 이차 유기탄소 (Secondary Organic Carbon, SOC)로 구분된다 (Gentner et al., 2012; Seinfeld, 1998). OC는 다환 방향족 탄화수소를 포함한 다양한 유기물질로 구성되어 있어 체내로 유입 시 해로운 영향을 미칠 수 있으며 (Błaszczak and Mathews, 2020), 태양복사를 산란시키거나 흡수하여 기후변화에도 직접적인 영향을 미친다 (Pöschl, 2005). EC는 자동차 배기 등 화석연료나 식생의 불완전 연소로부터 직접 배출되며, 넓은 파장 범위에 걸쳐 태양복사를 흡수하여 지구 온난화에 기여하는 주요 기후변화 유발 물질 중 하나다 (Lee et al., 2015). 따라서 이러한 탄소 에어로졸의 배출, 생성 및 시공간 변동을 파악하여 기후변화와 인체에 미치는 영향을 이해하고 배경대기 지역에서의 탄소 에어로졸 모니터링을 통해 지역적 규모의 배출 및 거동을 파악할 수 있다. 더 나아가 지자체별 대기오염물질 관리·규제 정책을 수립하는 데 중요한 역할을 할 것이다.

      충청남도는 화력발전소와 제철소, 석유화학단지 등 대규모 점오염원이 많은 지역으로, 대형 배출시설에서 배출되는 미세먼지 및 주요 대기오염물질의 특성을 파악하는 연구가 꾸준히 수행되었다. Shin et al. (2021)는 화력발전소와 석유 화학단지의 영향을 파악할 수 있는 서산과 당진의 PM2.5 개별성분의 특성을 파악하였으며, Son et al. (2020)는 대형 점오염원 주변 지역에서 PM2.5 고농도 사례를 선정하여 국내외 영향을 분석하였다. 충청남도 대형 점오염원에서 배출되는 대기오염물질이 다른 권역 (서울, 충청권 등)에 미치는 영향은 꾸준히 연구되고 있으나, 국지적인 배출이 많은 지역에서는 외부 유입과 국지 배출을 명확히 구분하는 데 어려움이 있다. 반면 배경지역은 국지적 오염물질의 배출이 상대적으로 적은 지역으로, 배경지역 연구를 통해 국가 전 지역의 배경농도를 파악하고 국외에서 유입되는 오염물질을 파악할 수 있다 (NIER, 2024). Jeong et al. (2024)는 황사 또는 연무 발생 시 안면도에서 관측한 에어로졸의 물리, 광학, 화학적 특성을 분석하였으며, 백령도와 제주도의 미세먼지 자료를 활용하여 PM2.5 개별 성분의 특성과 국내 배출 및 국외 장거리 이동 영향을 평가한 사례가 있다 (Lee et al., 2022b). 안면도는 국지배출의 영향이 적은 지리적 특성을 가지고 있으나, 기상적으로 육풍이 우월할 때에는 국내 배출의 영향을 완전히 배제할 수 없을 것이다. Ham et al. (2019)는 conditional probability function (CPF) 기법을 통해 안면도에서 발생하는 고농도의 NOx, CO 및 SO2는 안면도 북쪽에 위치한 충청남도 대형 점오염원의 영향일 것으로 추정하였다. 안면도에서 관측된 대기오염물질의 물리, 광학적 특성이나 고농도 사례 (황사, 연무 등)의 영향 등을 분석하는 연구가 주로 이루어졌다. 그러나 안면도와 국내 다른 지역 대기오염물질 간의 관계에 관한 연구는 상대적으로 부족하다.

      본 연구에서는 대기오염물질에 대해 안면도 지구대기감시소와 다른 시·군과의 공간상관성 분석을 수행했다. 이를 통해, 안면도의 대기오염물질과 특징이 유사하거나 영향을 미치는 공간적 범위를 구분하여 국내 배출이 배경지역에 미치는 영향에 대해 조사하고, 안면도에서 관측된 OC와 EC의 배출 및 거동 특성을 파악하고자 한다. 이를 위해 2017년 6월부터 2019년 3월까지와 2022년 9월부터 2023년 9월까지 두 기간에 걸쳐 안면도 지구대기감시소에서 관측한 탄소 에어로졸 (OC, EC) 및 대기환경기준물질 (PM10, 오존 (O3), 질소산화물 (NOx), 일산화질소 (NO), 일산화탄소 (CO), 이산화황 (SO2) 관측 자료와 국내 타 지역 간 공간상관분석을 수행하였다.

    

    

  
    
      2. 연구 방법
      
        2. 1 관측 장소
        충청남도 태안군 안면읍에 있는 안면도 지구대기감시소 (36.53°N, 126.32°E, 47 m, 그림 1)는 세계기상기구 (World Meteorological Organication, WMO)의 지구대기감시 (Global Atmosphere Watch, GAW) 프로그램에 참여하여 에어로졸과 온실기체 등의 기후변화 유발 물질 관측을 수행하고 있다. 안면도 지구대기감시소는 대규모 오염원과는 멀리 떨어진 서해안에 위치해 국내 인위적 배출원 영향을 적게 받는 한편, 풍향에 따라 대기오염물질의 장거리 이동과 국내 배출의 영향을 도심보다 쉽게 파악할 수 있어 배경대기 연구에 적합한 조건을 갖추고 있다 (Ham et al., 2019).

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Location of the Anmyondo Global Atmosphere Watch (GAW) station (36.53°N, 126.32°E, 47 m).
          
          

          

        

        안면도는 지리적 특성상 안면도를 기준으로 내륙 방향 (동쪽)과 바다 방향 (서쪽)이 명확히 구분됨에 따라 상대적으로 큰 내륙의 영향이 반영될 수 있는 육풍 (북풍, 북동풍, 동풍, 남동풍)과 내륙의 영향이 상대적으로 작을 수 있는 해풍 (남풍, 남서풍, 서풍, 북서풍) 시기를 구분하여 공간상관분석에 활용하였다. 1시간 간격 자료에 대해 8방위 풍향의 최빈 풍향을 선정하여 풍향을 산출하였으며, 전체 관측 기간에서 육풍과 해풍의 비율은 각각 57.1%와 42.9%를 차지하였다 (표 1). 육풍은 주로 19~09시에 우세하였으며, 해풍은 10~18시에 우세하였다 (그림 2).

        
          Table 1. 
				
          

          
            Fractional distributions of wind direction measured at Anmyeondo Global Atmosphere Watch (GAW) station using Automatic Weather Station (AWS).
          
          

        

        
          
            
              	
              	Land breeze
              	Sea breeze
            

            
              	Wind direction
              	N
              	NE
              	E
              	SE
              	S
              	SW
              	W
              	NW
            

          
          
            	Ratio (%)
            	22.4
            	13.8
            	13.8
            	7.1
            	10.6
            	10.3
            	9.2
            	12.6
          

        

        
          
            The eight wind direction were classified based on the station’s geographical location; north (N), northeast (NE), east (E), and southeast (SE) were designated as land breeze, while south (S), southwest (SW), west (W), and northwest (NW) were designated as sea breeze.
          

        

        

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Diurnal distribution of wind directions (divided into eight compass direction) observed at Anmyeondo Global Atmosphere Watch (GAW) station. The x-axis indicates the hour of the day (0~23), and the y-axis represents the percentage of each wind direction in the hour.
          
          

          

        

      

      
        2. 2 관측 자료
        
          2. 2. 1 안면도 지구대기감시소
          안면도 지구대기감시소에서 2017년 6월 23일부터 2019년 3월 30일까지 (기간 1) 그리고 2022년 9월 29일부터 2023년 9월 26일까지 (기간 2) 동안 관측한 PM2.5 내 탄소 에어로졸, PM10 및 기체상 오염물질 (O3, NOx, NO, CO 및 SO2) 농도 자료를 사용하였다. 기간 1과 기간 2 사이는 탄소 에어로졸 분석 장비의 운용 중단으로 해당 기간의 자료는 본 연구에 포함되지 않았다. 탄소 에어로졸은 준실시간 OC-EC 분석기 (Semi-Continuous OC-EC Field analyzer, Sunset Laboratory, USA)로 NIOSH-5040 (National Institute for Occupational Safety and Health) 온도 프로토콜과 열광학 투과도법 (Thermal/Optical Transmittance method, TOT)을 적용하여, 45분간 시료를 포집하고 10~15분간 분석하는 일련의 과정을 거쳐 1시간 간격으로 자료가 산출된다. 탄소 에어로졸의 질량농도 자료는 다음의 4단계 전처리를 거쳤다: (1) 음수 및 0 값 제거, (2) 신뢰구간 적용 (OC, EC, TC 기준), (3) 단계 검사 수행 (TC 기준), (4) 레이저-온도 보정계수가 0.8 이하인 자료 제거. 이후 일부 존재하는 잡음 (noise) 수준의 EC 자료가 존재하여 기기 검출한계 (0.1 μgC m-3)의 1/10 이상인 자료만 분석에 활용하였다. 최종적으로 산출된 OC와 EC의 질량농도는 표준상태의 온도 및 기압 조건 (1 기압, 0°C)으로 환산하였다.

          안면도 지구대기감시소의 PM10 질량농도는 부유분진 측정기 (β-ray PM10)로 5분 간격으로 측정된 자료를 사용하였으며, O3, NOx, NO, CO 및 SO2는 각각 자외선광도 분석기 (O3), 가스상화학발광 분석기 (NOx, NO), 비분산적외선 분석기 (CO), 자외선형광 분석기 (SO2)로 1분 간격으로 측정된 자료를 사용하였다. 기상요소 (온도, 상대습도, 풍향 및 풍속)는 안면도 지구대기감시소에 설치된 무인자동기상관측장비 (Automatic Weather Station, AWS)로 1분 간격으로 측정되었다. 안면도의 NO2 농도는 가스상 화학발광 분석기로 측정된 NOx 및 NO 자료를 이용하여 NO2 (NOx - NO)로 계산하였다. PM10, O3, NOx, CO, SO2의 기기 검출 한계는 각각 4 μg m-3, 0.5 ppb, 0.4 ppb, 0.04 ppm, 0.5 ppb이다. PM10, O3, NOx, NO, NO2, CO, SO2 및 기상자료는 모두 탄소 에어로졸의 시료 포집이 이루어지는 매 45분간의 자료를 평균하여 탄소 에어로졸과 동일한 주기의 1시간 해상도 자료로 변환하였다.

        

        
          2. 2. 2 전국 대기오염측정소 측정 항목과 농도 분포
          안면도 지구대기감시소를 제외한 다른 지역의 대기환경기준물질 (PM10, PM2.5, O3, NO2, CO 및 SO2)은 한국환경공단의 에어코리아 (www.airkorea.or.kr)에서 제공하는 도시대기측정소의 1시간 해상도 자료를 사용하였으며, 같은 시·군 내에 관측소가 여러 개 있는 경우 여러 개의 관측소 자료를 평균하여 그 지자체를 대표하는 값으로 사용하였다. 이를 통해 총 173개 지자체 (227개의 측정소)의 대기환경기준물질 농도 시계열 자료를 생산하였으며, 안면도 지구대기감시소와 타 지역 간 대기환경기준물질 농도의 공간상관성 분석을 위해 각 지역별 일평균 농도 자료를 계산하여 사용하였다.

          지역별 대기환경기준물질의 농도 분포는 오염물질 종류에 따라 상이한 결과를 보였다 (그림 3). PM10과 PM2.5 농도는 산업단지가 많이 분포하는 경기 서·남부 (평택, 시흥, 안성), 충남 북부 (아산, 당진, 천안), 익산 등에서 다른 지역보다 높았는데, 특히 충남 북부 인근에서는 PM10과 PM2.5의 평균 농도가 각각 50 μg m-3, 28 μg m-3 이상으로 관측되었다. O3는 제주도와 울릉도, 신안, 옹진 등 섬에서 가장 높은 농도를 보이며 해안가에 인접한 지역 중심으로 평균 이상의 농도가 분포하였다. 반면, NO2는 서울을 중심으로 내륙에서 고농도가 뚜렷하게 나타났다. CO는 서울·경기권, 충남 서부, 강원 일부, 충북 일부, 울산 등에서 500 ppb 이상의 농도가 관측되었으며, SO2는 PM10과 마찬가지로 대형산업단지가 몰려있는 경기 서부, 충남 북부, 울산, 광양, 봉화 등에서 4 ppb 이상의 농도를 보였다.

          
            
            

            Fig. 3. 
				
            

            
              Spatial distribution of PM10, PM2.5, O3, NO2, CO, and SO2 concentrations during the study period (airkorea data).
            
            

            

          

        

      

      
        2. 3 분석 방법
        대기오염물질의 장거리 이동, 확산 및 축적은 고기압과 저기압의 발달 및 이동과 같은 종관규모 순환 (수평규모: 약 1,000 km 이상, 시간규모: 수일 이내)에 의해 큰 영향을 받는다 (Seo et al., 2018). 이보다 작은 공간적 규모에 해당하는 인접 지자체 간 또는 인접 권역 간 규모에서는, 각 지역의 대기오염물질 농도가 종관규모 기상장에 의한 변동성을 서로 공유하므로 높은 공간 상관성을 보인다. 따라서 특정 지점의 대기오염물질 농도의 국지적 변동 특성에 초점을 맞추어 인접 지역의 대기오염물질 농도 자료와 비교할 때는 먼저 이러한 넓은 영역에 걸쳐 공유되는 시간변동성 (광역변동성)을 정의하여 제거하고, 잔여 성분 (국지적 변동성)을 이용해 공간 상관분석을 수행해야 한다.

        특정 지점 s에서의 대기오염물질 농도 시계열, x(t, s)는 식 (1)과 같이 공간평균으로 정의된 광역변동 성분 (x(t))과 그 잔차로 정의된 국지적 변동 성분 ϵ(t,s)으로 간단히 표현할 수 있다 (Seo et al., 2024).
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        본 연구에서는 광역변동 성분 x(t)를 전체 지점의 대기오염물질 시계열들을 평균한 공간평균 시계열로 정의하였으며, ϵ(t,s)는 지점별 공간평균에 대한 편차로 국지적 변동성을 가진 시계열을 나타낸다.

        공간편차 ϵ(t,s)의 지점 간 차이는 기준 지점으로부터 거리가 멀어질수록 커져서, 대체로 공간편차 간의 상관관계는 가까운 지역에서 비교적 높은 양의 상관성을 띠고 먼 지역에서는 음의 상관성을 보인다. 따라서 기준 지점과 양의 상관관계를 보이는 지역은 일차적으로 두 지역 간 대기오염물질의 유입 또는 유출 영향을 받았거나 배출 및 이차생성 특성이 유사하여 대기오염물질의 국지적 변동성을 공유한다고 해석할 수 있다. 반면에 음의 상관관계는 지역 간에 대기오염물질의 국지적 변동성을 공유하지 않음을 의미한다 (Seo et al., 2024).

        본 연구에서는 안면도 지구대기감시소의 대기오염기준물질 (PM10, O3, NO2, CO, SO2)과 탄소 에어로졸 (OC, EC)의 일평균 농도 시계열과 인접 지역의 대기환경기준물질 간 공간상관분석을 수행하였다. 이때, 안면도를 포함한 전국 도시대기 측정망에서 자료를 확보할 수 있었던 대기오염기준물질의 경우, 광역변동 성분을 제거한 국지적 변동성분 시계열 간 공간상관분석을 수행하였으나, 안면도에서 관측한 자료만 확보할 수 있었던 OC와 EC의 경우 광역변동 성분을 따로 정의할 수 없어 광역변동성이 제거되지 않은 농도 시계열 간 공간상관분석을 수행하였다. 또한, 대기오염물질이 국내 지역을 거쳐 안면도로 유입되었을 가능성을 보기 위해 안면도에서 육풍이 관측된 기간의 OC 및 EC 자료와 국내의 대기오염물질 자료를 사용하였다. 본 연구에서는 상관계수의 통계적 유의수준이 0.01 이하인 경우, 의미 있는 상관관계를 보인다고 판단하여 해당 자료만을 지도에 나타내었다.

      

      
        2. 4 공기궤 역궤적분석
        Hybrid Single Particle Lagrangian Intergrated Trajectoy (HYSPLIT) 4 모델은 미국 National Oceanic and Atmospheric Administration (NOAA) Air Resources Laboratory에서 제공하는 대기 수송 및 분산 모델이다 (Stein et al., 2015; Draxler and Hess, 1998, 1997). 이 연구에서는 안면도 지구대기감시소 상공으로 유입되는 공기의 이동 경로를 분석하기 위해, HYSPLIT 모델을 이용하여 500 m 고도에서 과거 72시간 동안의 공기의 역궤적을 산출하였다. 기상자료는 공간 해상도가 1°×1°인 Global Data Assimilation System (GDAS1)을 활용했다. 산출된 공기 역궤적은 R 패키지 openair를 사용하여 6개의 군집 (cluster)으로 분류하였다.

      

    

    

  
    
      3. 연구 결과
      
        3. 1 안면도 지구대기감시소의 대기오염물질 농도 특성
        전체 관측기간 (기간 1과 기간 2) 안면도 지구대기감시소에서 관측한 탄소 성분과 대기오염기준물질들의 일평균 농도 시계열을 그림 4에 나타내었다. 전체 기간 OC와 EC의 질량농도 평균은 각각 4.31 μgC STPm-3, 0.77 μgC STPm-3였으며, PM10, O3, NO2, CO 및 SO2의 평균 농도는 순서대로 33.7 μgm-3, 41.3 ppb, 5.72 ppb, 219.7 ppb, 1.2 ppb였다. 안면도 OC의 질량농도는 과거 국내 여러 지역에서 관측된 OC 농도 (주로 3~5 μgC m-3)의 범위에 있었고, EC의 질량농도는 인구와 산업이 밀집된 지역 (안산: 1.8 μgC m-3)보다는 낮고, 제주 배경대기 지역 (0.4 μgC m-3)보다는 높은 특징을 보였다. 한편, 춘천 (0.9 μgC m-3)보다도 낮은 편이었다 (Lee et al., 2022a, 2022b; Yoo et al., 2022).

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Time series of OC, EC, PM10, O3, NO2, CO, and SO2 observed at the Anmyeondo GAW station.
          
          

          

        

        기간 1과 기간 2를 비교하였을 때, 안면도의 PM10과 기체상 오염물질의 평균 농도는 감소하였으나, OC와 EC는 각각 약 15%와 29% 소폭 증가하였다 (표 2). 그러나, 기간 1에 해당하는 2017~2019년은 그 주변 해보다 상대적으로 국내 대기질이 양호했던 해이고, 기간 2에 해당하는 2023년은 코로나 이후 농도가 소폭 상승하는 양상이 보였던 해이다 (NIMS, 2024). 또한 중국에서도 코로나 기간의 대기오염물질 농도 감소를 보고하였다 (Hao et al., 2021). 따라서 코로나 기간 대기오염 농도 패턴이 변화했을 가능성이 높기 때문에, 기간 1과 기간 2의 비교만으로 오염물질의 시간적 추세를 설명하기는 어렵다.

        
          Table 2. 
				
          

          
            The concentrations of Aerosols and Gaseous pollutants at the Anmyeondo (GAW) station and nationwide stations (Airkorea data).
          
          

        

        
          
            
              	
              	OC
(μgC STPm-3)
              	EC
(μgC STPm-3)
              	OC/EC
ratio
              	PM10
(μg m-3)
              	PM2.5
(μg m-3)
              	O3
(ppb)
              	NO2
(ppb)
              	CO
(ppb)
              	SO2
(ppb)
            

          
          
            	Anmyeondo
            	Period 1
(2017.06.23~2019.03.30)
            	4.1±1.8
            	0.7±0.5
            	7.0±2.6
            	34.7±19.5
            	–
            	41.6±11.4
            	5.9±4.4
            	244.4±91.2
            	1.4±0.9
          

          
            	Period 2
(2022.09.20~2023.09.26)
            	4.7±2.8
            	0.9±0.5
            	6.4±2.4
            	32.0±17.2
            	40.8±10.1
            	5.4±3.2
            	166.2±50.3
            	0.8±0.4
          

          
            	Spring
            	4.0±2.1
            	0.8±0.5
            	6.4±2.3
            	40.7±22.9
            	48.8±9.7
            	5.8±4.2
            	225.7±81.9
            	1.0±0.6
          

          
            	Summer
            	3.5±1.6
            	0.6±0.3
            	7.1±2.5
            	26.2±7.4
            	43.9±10.9
            	3.5±1.3
            	163.7±41.5
            	1.0±0.2
          

          
            	Autumn
            	4.7±1.9
            	0.9±0.5
            	6.9±2.2
            	27.9±10.0
            	41.6±7.7
            	6.4±3.2
            	211.9±50.8
            	1.2±0.5
          

          
            	Winter
            	4.9±4.0
            	0.9±0.6
            	6.8±2.8
            	38.7±18.9
            	34.3±5.2
            	6.8±3.5
            	265.1±51.1
            	1.5±0.2
          

          
            	Nation-wide
            	Period 1
(2017.06.23~2019.03.30)
            	–
            	–
            	–
            	43.4±29.2
            	25.1±20.2
            	26.5±18.8
            	20.7±14.7
            	487.2±247.0
            	4.0±3.2
          

          
            	Period 2
(2022.09.20~2023.09.26)
            	37.4±32.8
            	19.0±14.9
            	31.9±19.7
            	14.1±11.4
            	387.3±175.2
            	2.6±1.5
          

          
            	Spring
            	54.4±43.3
            	25.4±20.6
            	38.7±19.4
            	16.6±12.9
            	414.6±190.9
            	3.2±2.7
          

          
            	Summer
            	27.3±15.6
            	15.7±11.2
            	33.7±21.7
            	11.6±8.6
            	359.5±154.7
            	3.2±3.1
          

          
            	Autumn
            	34.0±23.0
            	18.7±14.6
            	24.9±17.4
            	18.0±13.6
            	427.9±203.5
            	3.1±2.1
          

          
            	Winter
            	46.8±29.9
            	27.7±20.7
            	21.1±13.8
            	22.8±15.5
            	538.6±267.7
            	3.7±2.4
          

        

        

        안면도의 대기환경기준물질 농도를 전국 평균 농도와 비교하였을 때, 기간 1의 PM10, O3, NO2, CO 및 SO2의 전국 평균 농도는 안면도에서 관측된 값과 0.6 (O3)~3.5 (NO2)배 차이를 보였으며, 기간 2의 대기환경기준물질 농도는 전국 평균이 안면도에서 관측한 농도의 0.8 (O3)~3.3 (SO2)배 차이를 보였다 (표 2). 안면도의 O3 평균 농도가 타 지역보다 상대적으로 높은 이유는 안면도 지구대기감시소가 해안가에 위치하기 때문으로 보인다. 해안에서는 해풍의 침투로 인해 대기 혼합고가 낮아져 O3 농도가 내륙지역보다 높거나 (Song and Shon, 2008), NO 배출이 적어 NO2로의 산화에 O3이 덜 사용되었거나, 야간에 육풍에 의해 바다로 유출된 전구물질이 해상에서 광화학반응을 통해 O3을 생성한 뒤 해풍에 의해 다시 유입되어 해안 지역의 O3 상승에 기여할 수 있다 (Ham et al., 2019; Yoo and Park, 2010).

        안면도 지구대기감시소에서 관측한 OC, EC, NO2, CO 및 SO2 농도는 겨울철에 높아지는 계절적 특성이 잘 드러났다 (그림 5). 이는 겨울철 난방 등을 위한 화석연료 사용의 증가, 혼합고의 감소, 중국으로부터의 대기오염물질 유입 증가 등에 기인하는 일반적인 특징이다 (Kim et al., 2017; Cheng et al., 2016; Zhang et al., 1997). 봄철 PM10의 편차가 큰 것은 몽골 대륙에서부터 유입되는 황사로 인한 고농도 사례의 영향이 반영된 것으로 추정된다 (Choi et al., 2016). 계절별로 안면도와 전국의 대기오염기준물질 평균 농도를 비교한 결과, 전국 평균 PM10 농도는 안면도 평균 농도의 약 1~1.3배 수준으로 계절적 차이는 뚜렷하지 않았다. 반면, CO와 SO2는 주로 여름철에 전국 평균 농도가 안면도 평균 농도의 각각 2.2배와 3.2배로, 더 큰 차이를 보였다. NO2의 전국 평균 농도는 여름철과 겨울철 각각 안면도 평균 농도의 3.3배와 3.4배로 계절에 관계없이 높은 농도가 관측되었다. NO2는 대기 중 체류시간이 짧아 국내 배출의 영향을 더 크게 받는 것으로 알려져 있다 (Lama et al., 2020). 따라서 안면도에서 관측된 NO2 농도는 계절에 따른 국내 영향 차이가 적은 것으로 보인다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Monthly mean concentrations of OC, EC, PM10, O3, NO2, CO, and SO2 observed at the Anmyeondo GAW station. Colors distinguish four seasons. Error bars indicate standard deviations of these pollutants in each month.
          
          

          

        

        안면도에서 관측한 탄소 에어로졸과 기체상 오염물질 간 상관성을 분석했다. 먼저, OC와 EC는 높은 상관성을 보였다 (r=0.84). EC와 CO 간의 상관관계는 비교적 유의미한 값을 보였으며 (r=0.46, p<0.01), OC와 CO는 비교적 낮은 양의 상관성을 보였다 (r=0.37, p<0.01). CO는 자동차, 제철소, 식생연소 등으로부터 불완전 연소에 의해 발생하며 EC와 배출원 및 배출 특성이 유사하다 (Dickerson et al., 2002). 그러나 안면도에서 관측된 CO와 EC의 상관관계가 높지 않은 것은, 두 물질의 배출원이나 유입 경로가 다를 가능성을 시사한다.

      

      
        3. 2 안면도와 국내 지역간 대기환경기준물질 농도의 공간상관성 분석
        그림 6은 전체 기간 및 계절별 안면도 지구대기감시소에서 관측한 PM10, O3, NO2, CO 및 SO2의 공간편차와 비교 지역의 PM10, O3, NO2, CO 및 SO2의 공간편차 간의 상관성을 보여준다. 안면도의 이러한 5개 대기환경기준물질은 대체로 안면도의 남동쪽에 위치한 전라도 해안지역과 양의 상관관계를 보였으며 서울을 포함한 경기권과 충청북도, 강원도와 음의 상관관계를 보였다. 안면도의 O3는 충남과 전남 해안 인근에서 0.5~0.6 정도의 상관계수를 보였고, NO2는 충남 북부와 서부, 전남에서 높은 상관성 (r=0.7~0.84)을 보였으며 가장 많은 지역과 양의 상관성이 나타났다. CO는 전남 일부 (신안, 강진 등) 및 경북 예천과 상관성이 높은 편이었고 (r=0.56~0.77), SO2는 강원 영서 일부 (횡성, 영월), 충남 서부, 경남 함양과도 양의 상관성을 보였다 (r=0.55~0.6). PM10은 충남 서부 (서산, 태안, 보령)와 인천과 상관관계 (r=0.34~0.45)가 있었다.

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Seasonal spatial correlation distributions of PM10, O3, NO2, CO and SO2 between the Anmyeondo GAW station and other regions in Korea. The colors indicate positive (red) or negative (blue) values in the correlation coefficient (r). Areas of cities/ counties with statistically significant correlation at the 99% confidence level are shown.
          
          

          

        

        대체로 안면도는 서해안 지역과 전라도를 중심으로 양의 상관관계를 보였으며, 이러한 결과는 안면도와 지역적 특징 (인구밀도가 작고 오염원이 적음) 및 기상조건 (해륙풍 영향, 내륙과 해양의 NO2-O3 화학 등)의 유사성에 따른 결과로 보인다. 예를 들어, 안면도와 3개의 성분 (O3, NO, CO)에서 국지적 변동성을 공유하고 있는 전남 신안은 총인구가 2022년 기준으로 38,745명이며, 주로 숙박업, 농업 및 광업이 특징인, 섬으로만 이뤄진 지역으로, 국지 배출이 적다 (Shinan-gun, 2023). 안면도의 SO2와 비교적 높은 상관성을 보였던 강원 횡성과 영월은 인근에 위치한 시멘트 산업에서 배출되는 SO2 양보다 상대적으로 적은 양을 배출하는 지역이며, 충청남도와 전라남도 역시 자동차 이동오염원을 중심으로 안면도와 유사한 NO2 배출 특징을 가지고 있어 높은 양의 상관관계를 보이는 것으로 판단된다. 즉, 광역변동성분으로 정의한 비교 지역의 평균 농도보다 작은 농도값을 가지는 지역과 양의 상관성을 보이며 유사한 지역적 특성이 반영되었다. 즉, 배경대기 지역으로서 안면도의 특징을 잘 보여준다.

        안면도와 비교 지역 간의 PM10 및 기체상 오염물질의 공간상관성은 계절에 따라 차이를 보였다. 안면도 PM10은 충남 태안 및 서산의 PM10과 사계절 모두 양의 상관성을 보였으며, 여름에 가장 높고 (r<0.6) 겨울에 가장 낮았다 (r>0.4). 또한, 다른 계절에 비해 여름철 공간편차의 상관분포는 전북 고창까지 확장된 형태를 보였다. 봄과 여름의 O3은 해안 지역을 중심으로 유의미한 상관성을 보였으며, 봄에 전라북도 내륙까지 확장된 형태를 나타냈다. NO2는 사계절 모두 전체 기간의 분석 결과와 유사하였다. 겨울철 CO의 공간분포는 북쪽 지역 (수도권 포함)과는 주로 음, 남쪽 지역과는 주로 양의 상관성을 보였다. 한편, 봄에는 인근 지역 및 수도권을 포함하여 음의 상관성을 보였다. 이러한 복잡한 공간상관성 양상은 배출 자체의 특성뿐 아니라 계절풍과 같은 종관기상 조건에 따라 변화하는 풍계의 영향이 반영된 것으로 판단된다. 한편, 안면도의 남동쪽에 위치한 전라도 해안지역에서는 대체로 양의 상관관계가 나타난 반면, 서울을 포함한 경기권과 충청북도, 강원도에서는 음의 상관관계가 나타났다. 이는 인구와 산업이 집중된 수도권 지역에서 자동차 이동오염원을 포함하여 다양한 인위적 오염원으로부터 기체 및 입자 배출이 많은 배출 특성이 반영된 결과로 판단된다. 봄철 SO2의 공간상관 분포는 충남 내륙까지 양의 상관성을 보였으며, 여름에는 SO2의 공간상관 분포가 PM10과 유사한 형태를 나타냈다. 가을과 겨울은 봄보다 좁은 영역에서 국지적 변동성을 일부 공유하는 것으로 나타났다. 한편, 일부 오염물질의 공간상관 분포에서 여름철에 안면도와 서해안 지역 간의 양의 상관성이 나타났는데, 이는 여름철 해풍의 영향이 반영된 것으로 보인다. 실제로 여름은 해풍이 차지하는 비율이 약 58.4%로 가장 높아, 내륙 지역과의 상관성은 낮고 지역적 특징이 유사한 서해안 지역과 주로 양의 상관성이 나타난 것으로 판단된다.

      

      
        3. 3 안면도의 탄소 에어로졸 농도와 국내 PM2.5, NO2, CO의 공간상관성 분석
        OC와 EC는 PM2.5의 구성 성분으로, 자동차 배기를 포함한 다양한 화석연료 연소 및 그 외 여러 소각 활동 등과 같은 인위적인 배출원을 공유한다. 따라서 자동차 배기가스로부터 주로 발생하는 NO2 및 불완전 연소로부터 발생하는 CO와의 상관성 분석을 통해 OC와 EC의 국내외 배출 및 거동에 대한 이해가 가능할 것이다. 안면도는 지리적 특성상 대체로 서풍을 제외한 풍향이 관측될 때 국내 대기오염물질이 유입될 수 있다. 육풍과 해풍에 따른 OC의 평균 농도는 육풍일 때 더 높았다 (각각 4.59, 3.87 μgC STPm-3). 따라서 육풍이 발생했을 때 국내 지역의 PM2.5, NO2, CO 농도의 상관성 분석을 통해 안면도에서 관측한 OC 및 EC 농도의 배출 및 거동 특성을 추정하는 시도가 가능할 것이다.

        해풍과 육풍은 하루 중 시간 단위로 변한다. 따라서 2.1절과 2.2절에서 기술한 대로 안면도의 1분 간격 AWS 풍향 자료로부터 1시간 간격의 최빈 풍향을 8방위로 산출하였으며, 안면도의 지리적 위치를 고려하여 북풍, 북서풍, 서풍, 남서풍을 육풍으로 정의하였다. 공간상관성 분석을 위해 육풍에 해당하는 시간의 자료만 선별하여 일평균 자료를 산출하였다. 이를 이용해 광역변동성을 제거하지 않은 안면도의 OC 및 EC와 마찬가지로 광역변동성을 제거하지 않은 다른 지역의 PM2.5, NO2 및 CO와의 공간상관성을 분석하였다. 그 결과 OC와 EC는 NO2 및 CO와 보다 유사한 공간상관성 분포를 보였다.

        OC와 EC는 모두 충남, 경기, 전북 및 전남 서해안 지역에서 PM2.5와 양의 상관관계를 보였다 (OC: r=0.40~0.61, EC: r=0.50~0.75). 특히, EC는 전남, 경북, 경기 동부 일부 지역까지 확장되어 유의미한 상관성을 나타냈다 (r>0.4). 또한, EC는 충남, 서울, 경기 지역의 NO2 및 CO와도 비교적 유의미한 상관성을 보였다. OC보다 EC가 PM2.5, NO2 및 CO와 상대적으로 높은 상관성을 보였다. 기본적으로 EC가 OC보다 다른 지역의 대기환경기준물질과 상관성이 높은 편인 이유는 다양한 연소 배출이 국내 배출의 중요한 부분이라는 점, OC의 상대적으로 낮은 상관성은 OC의 이차생성 비율 및 자연적 배출원 때문일 것이다.

        EC 및 CO의 상관성은 충남 (r<0.4)보다 수도권 (r<0.5)과 조금 더 높게 나타났다. 2021년 기준, NOx와 CO의 주요 배출원을 살펴보면, 도로이동오염원이 서울에서 각각 41%와 30%, 경기에서 51%와 48%를 차지하며 가장 높은 비중을 보였다 (NAIR, 2021). 반면, 충남 지역에서는 NOx 배출의 주요 원인이 도로이동오염원 (27%)이었으며, CO 배출의 주요 원인은 생물성 연소 (39%)로 나타났다. 안면도의 OC-CO 및 EC-CO의 상관성이 충남보다 수도권과 더 좋은 이유는 국내 배출원 차이에 따른 영향이 일부 반영된 것으로 추정된다. 즉, 안면도에서 육풍이 우세할 때 주로 도로이동오염원에서 배출된 OC와 EC가 관측되었을 가능성이 있다. 반면, OC는 태안, 서천, 군산의 NO2, CO와 0.5 이하의 상관성을 보였고 전국적으로 유의미한 관계를 보이지 않았다. 이는 안면도에서 관측된 OC 농도의 국내 영향이 비교적 적거나 이차생성된 OC의 비율이 높은 결과일 수 있다.

        육풍 관측 시 안면도 지구대기감시소의 OC와 국내 지역의 PM2.5 농도 간 계절별 상관관계 (그림 7a)는 봄, 가을, 겨울에 유사한 분포를 보였으며, 특히 충남과 충북, 경기, 전북을 포함한 일부 내륙 지역에서 유의미한 상관성을 나타냈다 (r>0.4). 여름과 겨울철 PM2.5는 안면도 OC와의 상관계수가 대체로 0.4 이하로 나타났으나, 공간적 범위에서는 차이가 있었다. 이러한 상대적으로 낮은 상관계수는 다른 배출 및 대기 프로세스에 의한 PM2.5 성분 때문으로 판단된다. 특히 여름철에는 육풍의 발생 비율 (약 42%)이 다른 계절보다 낮아, 공간적 분포 범위도 다른 계절보다 상대적으로 축소된 형태를 보였다. 한편, 가을철 OC와 PM2.5는 충남과 전북의 해안 인접 지역과 뚜렷한 상관관계를 보였다. 가을철 해풍 발생 시에도 OC와 국내 지역 PM2.5의 공간상관성 분포는 육풍일 때와 유사했으나 상관성은 더 낮았다 (r=0.30~0.57). 가을철 중국 북동부 및 인근에서 발생한 식생연소 (Chen et al., 2017) 및 산불이 북풍 및 동풍을 타고 영향을 끼쳤을 가능성을 배제할 수 없다. 또한 동쪽에서 유입되는 기류의 대기 정체에 따라 (그림 8) 인접한 지역의 대기오염물질을 서로 공유했을 가능성도 있다. 생성기작 측면에서는, OC와 PM2.5가 상대적으로 가을철에 유사한 생성기작 (예: 일차배출)을 공유했을 수 있다.

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Seasonal spatial correlation distribution of (a) OC, (b) EC at the Anmyeondo Global Atmosphere Watch (GAW) station and PM2.5, NO2, CO at airkorea sites in South Korea under land breeze conditions. Areas of cities/counties with statistically significant correlation at the 99% confidence level are shown.
          
          

          

        

        계절별로 육풍 조건에서 국내 지역의 PM2.5, NO2 및 CO와 안면도 EC의 계절별 공간상관 분포는 OC와 양상이 유사했으나, EC와의 상관성이 더 높았다 (그림 7b). 봄과 가을, 겨울철 EC와 PM2.5는 대부분 지역 (서해안 지역 일대와 전북 내륙 일부, 서울 및 경기 서·남부)에서 뚜렷한 관계를 보였다 (0.50~0.79). 안면도의 EC와 타 지역 NO2, CO의 공간상관성 역시 여름철에 낮고, 봄, 가을, 겨울에 유사한 형태를 보였으나 봄에 좀 더 상관성이 높은 편이었다. 가을과 겨울에는 난방을 포함하여 보다 다양한 연소 배출이 예상되나, 봄에는 특정 연소 배출원 (예: 도로이동오염원)을 좀 더 강하게 공유할 가능성이 있다. 여름철 EC와 CO는 유의미한 상관성이 나타나지 않거나 공간분포의 연속성이 보이지 않았다.

        계절별 안면도로 유입된 기류의 3일 궤적 (그림 8)을 보면, 겨울과 가을은 북서계절풍의 영향으로 인한 중국, 몽골, 러시아 지역으로부터의 유입이 주를 이루었다. 반면 여름철에는 해양으로부터 유입되는 기류가 약 74%를 차지하였고, 동쪽에서의 유입은 약 13.4%에 불과하였다. 겨울철 기류는 기원은 다르나 안면도에 북서풍 계열로 유입되는 형태를 보였는데, 넓은 영역에 걸쳐 나타난 높은 상관성은 이러한 풍계와 관련된 것으로 보인다. 가을은 북서-서풍 계열과 북-동풍 계열로 구분되며, 육풍이 관측되었을 때 안면도 지구대기감시소의 OC와 EC는 안면도의 북동쪽 지역을 중심으로 PM2.5, NO2보다 CO와 더 강한 상관성을 보였다. 이는 북쪽에서 유입된 기류에 불완전 연소에서 배출된 대기오염물질이 포함되어 안면도에 도달했을 가능성을 보여준다. 봄철에는 크게 북한을 거쳐서 유입되는 북서풍 계열, 산둥반도를 지나 서해상에서 들어오는 서풍 계열, 정체된 형태를 보이는 남서풍 계열, 그리고 중국 북동쪽에서 동해안을 거쳐 유입되는 동풍 계열로 구분된다 (각각 51.0%, 21.6%, 19.2%, 8.2%). 동쪽에서 기류가 유입될 때 안면도의 OC 농도 (4.72 μgC STPm-3)는 다른 궤적들 (2.81~4.56 μgC STPm-3)보다 약간 높은 농도를 보여, 안면도에서 관측된 OC와 EC는 높은 양의 상관관계를 보인 지역에서 배출된 대기오염물질의 영향을 받았거나 유사한 배출 및 생성기작임을 파악할 수 있다. 한편, 넓은 범위에 걸쳐 나타난 공간상관성 분포는 황사를 포함한 아시아 대륙에서 기원하여 유입된 영향 (따라서, 광역변동성)이 반영된 결과일 수도 있다.
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            Cluster analysis of 3-day backward trajectories calculated at 500m altitude for each season.
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구는 안면도 지구대기감시소에서 관측한 탄소 에어로졸 (OC와 EC)과 국내 다른 지역 대기오염물질과의 공간상관성 분석을 수행하였다. 분석에 활용한 자료의 수집 기간은 2017년 6월 23일부터 2019년 3월 30일까지 약 20개월, 2022년 9월 29일부터 2023년 9월 26일까지 약 12개월 동안이었다. 먼저, 광역변동성을 제외한 후, 안면도와 타 지역 대기환경기준물질과의 공간상관성을 분석하여 안면도에서 관측한 대기 성분들의 배출 및 거동을 이해하고자 하였다. 그 후, 육풍 조건일 때만 선정하여, 광역변동성을 포함한 안면도의 OC, EC와 타 지역의 PM2.5, NO2, CO와의 공간상관성을 분석하였다. 이 분석을 통해 국지배출 영향이 상대적으로 클 수 있는 육풍 시기에 안면도 지구대기감시소에서 관측되는 OC와 EC의 배출 및 거동을 이해하고자 하였다.

      전체 기간 안면도 지구대기감시소에서 관측한 PM10, O3, NO2, CO, SO2의 평균 농도 대비 전국 평균 농도는 3.5배로, 안면도에서 이들 성분의 농도가 월등히 낮은 편이었다. 특히, 여름철 안면도의 NO2, CO, SO2 농도 대비 전국 평균 농도는 2.2~3.3배 높았다. 안면도 지구대기감시소의 PM10 및 기체상 오염물질의 국지적 변동성은 주로 충남 서해안 및 전라도 서해안을 중심으로 양의 상관성을 보였으며, NO2, CO, SO2는 전남 내륙까지 공간 분포가 조금 더 확장된 형태를 보였다. 이러한 공간상관성 분포 형태는 안면도가 전국 평균 농도 (광역변동성분)보다 낮은 농도를 가지는 지역들과 대기 오염물질의 농도 수준이 유사함을 의미한다. 계절별 공간상관성 역시, 충남과 전북 서해안을 중심으로 유사한 분포를 보였다. 한편, NO2의 공간상관성 분포는 사계절 내내 비슷한 형태를 유지했으며, CO의 공간상관성 분포는 봄과 겨울에 충남 지역에서 서로 다른 양상을 나타냈다. 즉, 안면도와 양의 상관관계를 보이는 지역은 대체로 안면도의 지역적 특성 (직접적인 오염원 배출이 적음)이나 기상조건 등이 유사함을 나타낸다.

      육풍이 발생했을 때, 광역변동성이 포함된 안면도 OC와 EC 농도는 충남과 경기 서부, 전북 및 전남 해안 지역의 PM2.5와 충남 및 수도권의 NO2, CO와 양의 상관성을 보였다 (r>0.4). 수도권과 충남에서 이들의 주요 배출원이 도로이동오염원임을 고려할 때 안면도에서 관측된 OC와 EC는 주로 도로이동오염원에서 배출되었을 가능성을 시사한다. 또한, 육풍 시기의 계절별 공간상관분포는 OC와 EC 모두 PM2.5와 NO2, CO와 봄, 가을, 겨울에 넓은 영역에서 양의 상관관계를 보였으며, OC보다는 EC와 PM2.5, NO2, CO와의 상관성이 높은 편이었다. 한편, 가을에 안면도와 서해안 지역들의 상관성이 높은 편이었는데, 중국 북동부 인근을 거쳐 유입되는 대기의 정체로, 국외 영향과 국내 인접 지역의 대기오염물질 공유 등 여러 가능성이 제기될 수 있다.

      결과적으로, 성분별, 계절별 차이가 복잡하게 나타나기도 하지만, 전체적으로 안면도 지구대기감시소에서 관측한 성분들이 평균 농도보다 훨씬 작은 값을 가지는 지역과 양의 상관성을 보이는 것은 배경농도 지역으로서 안면도 특성을 잘 보여준다. 한편, 광역변동성의 영향을 제거하지 않았으므로 안면도의 OC 및 EC와 특정 지역 PM2.5, NO2, CO의 높은 상관성에 대한 해석은 여러 방면에서 고려되어야 한다. 또한, 추후 하루 중 발생한 육풍의 비율을 고려하여 분석한다면 지역 간의 상관성을 더 뚜렷하게 볼 수 있을 것으로 기대된다. 향후 전국적인 OC 및 EC 자료가 확보되고, 기상자료, 지형 자료 등 다양한 요인이 함께 분석된다면 안면도와 타 지역의 공간상관성 분석을 통해 안면도에 유입되는 탄소 에어로졸의 배출 및 거동에 대한 이해가 높아질 것이라 기대된다. 이러한 기초연구는 우리나라의 대표적인 배경대기 감시소인 안면도 지구대기감시소의 관측 자료의 활용에 도움이 될 것으로 기대한다.
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