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1. 서 론

대기 중에 존재하는 입자상물질(particulate matter:

PM)에 대한 측정 및 무기원소, 이온성분, 탄소성분,

유기물질 등에 대한 분석 연구는 대기 중 입자상물질

의 오염원 파악 및 기여도 추정, 그리고 인체에 미치

는 영향, 가시도 저하, 생태계에 미치는 영향 등을 이

해하는 데 필요한 기본 연구이다. 이러한 목적으로 미
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Abstract

In this study, 1-hour integrated PM2.5 mass and chemical composition concentrations were monitored at the St.

Louis-Midwest Supersite in Illinois. Time-resolved samples were collected one week in each of June 2001 (22 June

to 28 June), November 2001 (7 November to 13 November), and March 2002 (19 March to 25 March). A total of 427

samples were collected by CAMM (continuous ambient mass monitor) and 15 compounds were analyzed by AAS,

PILS (particle-into-liquid sampler), and TOT (thermal optical transmittance) method. PMF was applied to identify

the sources and apportion the PM2.5 mass to each source for highly time resolved data. In addition, the nonparametric

regression (NPR) was applied to identify the predominant directions of local sources relative to wind direction. Also,

this study performed compare the NPR analysis and location of actual local point sources at the St. Louis area. The

PMF modeling identified nine sources and the average mass was apportioned to gasoline vehicle, road dust, zinc

smelter, copper production, secondary sulfate, diesel emission, secondary nitrate, iron++steel, and lead smelter, res-

pectively. These results suggested that this study results will be help for PM2.5 source apportionment studies at similar

metropolitan area, establish PM2.5 standard, and establish effective emissions reduction strategies in Korea. 
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국의 경우 FRM (Federal Reference Method) 측정망

(US EPA, 1997), STN (Speciation Trends Network) 측

정망(US EPA, 1999, 1998), 그리고 IMPROVE (Intera-

gency Monitoring of Protected Visual Environments)

측정망(Malm et al., 1994; http://vista.cira.colostate.edu

/improve) 등과 같은 국가적 차원의 측정망을 운영하

고 있다. 이러한 측정망의 경우 일반적으로 3일 또는

6일 간격으로 24시간 동안 입자상물질에 대한 시료

를 채취하고 있다(Solomon and Sioutas, 2006). 미국

환경보호청(US Environmental Protection Agency: US

EPA)은 1997년 PM2.5에 대한 대기환경기준(National

Ambient Air Quality Standards: NAAQS)을 마련하고

공표하였으며, PM2.5에 대한 대기 중 농도 현황, 인체

에 미치는 영향, 오염원-수용체(source-receptor)와의

관계 등에 대한 다양한 연구를 수행하고 있다. 

그러나 PM2.5대기환경기준에 대한 정확하고 확실

한 이행을 위해서 PM2.5에 대한 좀 더 정확하고 세

부적인 대기 중 농도와 그 구성성분에 대한 자료가

필요하게 되었다. 즉, 미국 환경보호청은 시간적, 공

간적으로 다양한 범위에서 PM2.5의 농도와 그 구성

성분, 그리고 대기 중에 존재하는 입자상물질의 입자

크기 분포 측정과 관련된 일반적인 측정 방법이 아닌

특별한 측정의 필요성을 느끼게 되었다. 이와 같은 이

유로 미국 환경보호청은 1998년에 PM Supersite 프

로그램을 수립하여 운영 중이다(Sioutas et al., 2004).

PM Supersite 프로그램의 목적은 첫 번째, 준 실시간

(semi-continuous), 실시간에 초점을 둔 입자상물질의

농도 및 물리∙화학적 특성을 확인하는 측정기술의

개발, 평가 및 향상 두 번째, 입자상물질이 인체에 미

치는 영향 및 노출평가 연구에 대한 기초자료 제공

세 번째, 입자상물질의 오염원을 파악하여 대기질 개

선을 위한 정책 마련 등이다. 이 프로그램에서는 도

심지역 대기 중 입자상물질의 물리, 화학적 특성을

심도있게 측정하기 위하여 미국 전역의 몇 개 도심지

역을 Supersite로 지정하여 각 지역마다 대기질 측정

소(air monitoring station)를 설치하여 운영하고 있다. 

이러한 Supersite는 두 개의 phase로 구분되는데,

phase I은 조지아 주의 애틀란타(Atlanta, GA)와 캘리

포니아 주의 프레스노(Fresno, CA)이며 phase II는 매

릴랜드 주의 볼티모어(Baltimore, MD), 캘리포니아 주

의 프레스노(Fresno, CA), 텍사스 주의 휴스턴(Hous-

ton, TX), 캘리포니아 주의 로스엔젤레스(Los Angeles,

CA), 뉴욕 주의 뉴욕시티(New York, NY), 필라델피

아 주의 피츠버그(Pittsburgh, PA), 그리고 미주리 주

의 세인트 루이스(St. Louis, MO)로 이루어져 있다. 이

중 미주리 주와 일리노이 주의 경계에 있는 세인트

루이스 도심지역은 미국의 중서부 도심지역을 대표

하는 Supersite이다. 이 측정소 역시 다른 Supersite와

마찬가지로 도심지역 입자상물질의 물리, 화학적 특

성에 대한 시, 공간적 분포를 제공하여 인체에 미치

는 영향과 그 영향을 줄이기 위한 제어 대책 및

정책을 수립하기 위하여 설치되었다. 이 지역은 지리

적 위치 때문에 수십 년 전부터 세인트 루이스 도심

지역에 대한 대기질 연구가 활발히 수행되었으며(US

EPA, 1981) 특히, 이 지역의 대기질에 영향을 미치는

오염원의 기여도 추정연구가 Gatz (1978), Alpert and

Hopke (1981), Liu et al. (1982), Chang et al. (1988),

Rheingrover and Gordon (1988), 그리고 Glover et al.

(1991) 등에 의해 활발히 수행된 바 있다. 또한 최근

에는 세인트 루이스 Supersite에서 측정한 24시간 평

균 PM2.5 자료를 이용한 기여도 추정연구(Lee et al.,

2006)와 RAPS (regional air pollution study) 연구의

일환으로 수행되었던 세인트 루이스의 10개 측정소

에서 채취된 거대입자(coarse particle; RAPS의 경우

는 PM20-2.4)자료를 이용한 각 오염원의 기여도 추정

연구(Hwang et al., 2008) 등이 수행되었다. 

본 연구에서는 미국 Supersite 중의 하나인 세인트

루이스에서 2001년과 2002년에 1시간 간격으로 준

실시간 PM2.5 자료를 채취하였으며, 이 자료에 대한

무기원소, 이온성분, 그리고 탄소성분 등에 대한 분석

을 수행하였다. 이러한 자료를 바탕으로 본 연구지역

에 존재하는 각 오염원의 확인 및 각 오염원의 정량

적 기여도를 추정하고자 하였다. 이를 위하여 수용모

델 중에서 최근에 전 세계적으로 여러 연구자에 의해

가장 많이 사용되고 있는 PMF (positive matrix factor-

ization) 모델을 적용하였으며, 각 오염원의 기여도 결

과와 기상자료를 비모수 회귀 모델(NPR: nonparamet-

ric regression)의 입력 자료로 이용하여 각 오염원의

위치를 파악하고자 하였다. 

2. 연구방법 및 내용

2. 1 시료채취 및 분석방법

준 실시간 PM2.5 시료는 미국 Supersite 중의 하나
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인 미주리 주의 세인트 루이스(위도: 38.6122; 경도:

-90.1603)에서 채취하였다(그림 1). 이 장소는 지리

적 조건에 의해 다수의 고속도로를 비롯한 교통망이

잘 발달되어 있고, 왼쪽으로는 미시시피강이 흐르고

있으며 세인트 루이스 도심지역이 위치해 있다. 채취

기간은 2001년 6월(6월 22일~6월 28일), 2001년 11

월(11월 7일~11월 13일), 그리고 2002년 3월(3월

19일~3월 25일)이며, 1주일 간격으로 3회 채취하였

다. 시료 채취기간 동안 1시간 간격으로 총 504개의

시료가 채취되었다. PM2.5시료의 분진농도는 CAMM

(continuous ambient mass monitor)를 이용하여 평균

0.3 L/min의 유량으로 1시간 간격으로 측정하였다.

이 장치는 유입구에 PM2.5 impactor가 설치되어 있고

이 곳을 통과한 PM2.5시료는 여지 테이프 운송 시스

템 (filter-tape transportation system)의 여지 테이프

(PTFE teflon membrane filter, 3 μm pore size, Millipore

Co.) 위에 채취되어 분진농도를 측정하게 된다. 이 채

취장비에 대한 자세한 내용은 다음의 문헌을 참고할

수 있다(Babich et al., 2000). 무기원소 분석을 위하여

SEAS (Semi-continuous Elements in Aerosol System)

를 이용하여 시료를 채취하였으며, 채취된 시료는

AAS를 이용하여 준 실시간으로 Al, As, Cd, Cr, Cu,

Fe, Mn, Ni, Pb, Se, Zn 등과 같은 총 11개의 무기원

소를 분석하였다. 원소탄소와 유기탄소 (EC/OC)의

분석은 ACE-ASIA 분석법(NIOSH/TOT 분석법)을 이

용하여 Sunset사의 현장용 EC/OC 분석장치로 측정

하였다. 또한 이온성분의 경우는 PILS (particle-into-

liquid sampler)를 이용하여 준 실시간 SO4
2-, NO3

-

농도를 분석하였다. 분석 방법에 관한 자세한 사항은

다음의 문헌을 참고할 수 있다(US EPA, 2007).

연구지역에서 1시간 간격으로 채취된 총 504개의

시료 중 총 427개 시료의 화학성분(총 15개 항목)을

입력자료로 활용하여 PMF 모델링을 수행하였다. 모

델링 수행 시 FPEAK와 FKEY를 이용하여(Hwang

and Hopke, 2007) 각 오염원을 확인하고 각 오염원의

정량적 기여도를 추정하였다. 

2. 2 PMF 모델링

오염원분류표(source profile)의 부재 시, 각 오염원

의 정량적 기여도를 파악할 수 있는 PMF (positive

matrix factorization) 모델이 Paatero (1997)에 의해 개

발되었다. PMF 모델은 오염원분류표와 기여도의 값

들이 항상 양의 값으로 계산되며, 개개 자료의 최소

자승값이 최소가 되게 하는(least-squares minimiza-

tion) 알고리즘을 바탕으로 하고 있어 여타의 다른 수

용모델에 비교하여 강력한 기능을 가지고 있다. PMF

모델의 적용은 개개의 측정자료에 대한 오차추정

(error estimate)에 의존한다. PMF 모델의 적용은 보통

2차원 행렬과 3차원 행렬로 가능하며 예를 들어 2차

원 PMF 모델식은 식(1)과 같이 나타낼 수 있으며

이를 식(2)와 같이 간단히 나타낼 수 있다(황인조

등, 2008). 

p

Xij==» gik fkj++eij (1)
k==1

i==1,…, n; j==1,…, m; k==1,…, p

X==GF++E (2)

여기서 행렬 X는 차원이 n×m인 자료 행렬로서 n

은 시료의 수, m은 분석 항목을 나타낸다. 즉, X 행렬

의 행(row)은 하나의 시료에 대한 화학종들의 농도

로 구성되며 열(column)은 각 채취 시료들로 구성된

다. G 행렬은 n×p 차원, F 행렬은 p×m 차원으로 표

시되며 여기서 p는 추출될 인자의 수(오염원의 수)
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Fig. 1. Location of the St. Louis-Midwest Supersite in East
St. Louis (Illinois) including St. Louis metropolitan
area.



를 나타낸다. F 행렬의 행(row)은 특정 오염원에 대

한 오염원분류표(source profile)를 나타내며 이에 대

응하는 G 행렬의 열(column)은 특정오염원에 대한

배출량 즉, 각 측정기간에 대한 오염원의 강도(streng-

th)를 의미한다. 일반적으로 G 행렬은 오염원 기여도

를 의미하며, G 행렬의 값들을 인자 점수(factor score)

라 한다.

PMF 모델링의 장점 중 하나는 검출한계 이하의

자료 또는 결측치(missing data)와 같은 잡음치(noisy

data)를 다른 값으로 대체할 수 있다는 것이다(Polis-

sar et al., 1998). 즉, 측정 농도값이 검출한계 이하의

값이라면 MDL (method detection limit)/2 값으로, 그

리고 그에 대응하는 오차행렬의 값은(5×MDL)/6 값

으로 대체할 수 있다. 또한 측정 농도값이 결측치일

경우, 기하평균으로, 그리고 그에 대응하는 오차행렬

의 값은 기하평균의 4배에 해당하는 값으로 대체할

수 있다(Hwang and Hopke, 2006). 

인자의 회전을 수행하기 위하여 FPEAK 변수를

사용한다. 즉, FPEAK 변수를 이용한 인자의 회전은

전통적인 인자분석(factor analysis)에서의 varimax 회

전과 유사한 기능을 수행한다. 경험적으로 FPEAK값

이 양수일 때 물리적으로 좀 더 합리적인 모델링 결

과를 얻을 수 있지만, 음수일 때도 좋은 모델링 결과

를 얻는 경우가 있다. 최적의 FPEAK값 선택은 특별

한 지침이 존재하는 것이 아니라 연구자의 시행착오

에 의해 결정하는 것이다. 한편, 실제 오염원분류표와

비교하여 PMF 모델에 의해 계산된 오염원분류표에

서 특정 오염원의 특정 항목이 실제 오염원분류표와

비교하여 유사하지 않을 경우 타당한 오염원분류표

를 획득하기 위하여 FKEY를 사용한다. FKEY 행렬

은 F 행렬과 같은 차원(p×m)으로서 특정 오염원의

특정 항목의 분율을 줄이기(pull down) 위해 1부터 9

까지의 정수값을 사용한다(Hwang and Hopke, 2007). 

2. 3 비모수 회귀 모델

(NPR: Nonparametric regression)

비모수 회귀 모델은 수용모델링 분야에서 Henry

et al. (2002)에 의해 미국 Texas 주 Houston의 두 측

정 장소에서 풍향과 cyclohexane 농도와의 관계를 평

가하여 cyclohexane의 오염원 위치를 파악한 연구에

사용된 바 있으며, 그 외에도 여러 연구자에 의해 비

모수 회귀 모델을 이용한 오염원의 위치파악 연구가

수행된 바 있다 (황인조 등, 2008; Kim and Hopke,

2004; Zhou et al., 2004). 비모수 회귀 모델은 풍향, 풍

속의 함수로서 특정 오염물질의 농도값을 예측하여 오

염원의 위치를 확인할 수 있으며, 또한 통계적으로 신

뢰구간(confidence intervals)을 계산할 수 있다. 식(3)

에 의해 θ에서의 예측농도값 C를 구할 수 있다.

n
»K((θ-W)/Δθ)Ci
i==1-C(θ, Δθ)==mmmmmmmmmmmmmmmm (3)n
»K((θ-Wi)/Δθ)
i==1

K(x)==(2π)-1/2exp(-0.5x2) (4)

여기서, n은 총 시료의 수를 나타내며, Wi와 Ci는 i번

째 시료의 풍향과 측정 농도값을 의미한다. 또한 Δθ
는 평활 변수 (smoothing parameter)를 의미하는데,

이 값이 너무 작을 경우 의미가 없는 작은 피크(peak)

값들이 많이 발생하게 된다. 측정 농도값에 다른 가

중치를 주기 위해 사용하는 Gaussian kernel 함수(K)

는 식(4)와 같이 나타낼 수 있다. 예측 농도값이 계

산될 때 95% 신뢰구간에 대한 값들도 동시에 계산

이 된다. 그리고 CPF (conditional probability function)

값의 계산과 마찬가지로 풍속이 1 m/sec 이하인 경우

계산 시 제외하였다. 

3. 결과 및 고찰

3. 1 모델링 입력자료

PMF 모델링에서 가장 첫 번째 단계는 원자료에

대한 screening 과정을 통하여 모델링에 입력할 시료

와 항목들을 선정하는 과정이다. 본 연구에서 채취된

504개의 시료 중 분진농도와 모든 항목의 농도가 결

측치인 69개의 자료를 제외하고 최종적으로 427개

의 원자료를 선택하였다. 두 번째 단계에서는 PMF

모델링에 입력할 항목들을 선정하기 위하여 각 항목

에 대한 signal-to-noise (S/N ratio) 분석(Paatero and

Hopke, 2003)을 수행하였다. 특정 항목의 S/N ratio

값이 0.2 이하일 경우, 그 항목은 PMF 모델링 시 제

외하였으며, 0.2⁄S/N ratio⁄2 (weak 변수)일 경우에

는 PMF 모델링에서 그 영향을 줄이기 위하여 down-

weighting을 수행한다. 본 연구에서는 Al, As, Cd, Cr,

Cu, Fe, Mn, Ni, Pb, Se, Zn, SO4
2-, NO3

-, OC, 그리고

EC 등과 같은 15개 항목을 입력자료로 선택하였으
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며, weak 변수는 없는 것으로 조사되었다. 시료채취기

간 동안의 각 항목에 대한 산술평균, 표준편차, 기하

평균, 최소, 최대 농도, 검출한계 미만의 시료 수, S/N

ratio 값 등을 표 1에 제시하였다. 

3. 2 오염원 기여도 및 오염원의 위치 추정

본 연구에서는 최적의 오염원 수를 결정하기 위하

여 또한 물리적으로 가장 합리적인 모델링 결과를 산

출하기 위하여 오염원의 수를 변경하며 모델링을 수

행하였으며 FPEAK 값이 -0.4일 때 최적의 오염원

수를 9개로 정하였다. 실제 단위의 오염원분류표와

각 오염원의 기여도를 산출하기 위하여 PM2.5 농도

값을 종속변수로 하여 다중회귀 분석(MLR: multiple

linear regression)을 수행하였으며, 자세한 절차 및 방

법은 다음의 문헌을 참고할 수 있다(황인조와 김동

술, 2003; Hopke et al., 1980). 전술한 바와 같은 과정

을 거쳐 9개 오염원의 오염원분류표와 시료채취기간

동안의 각 오염원의 기여도를 그림 2와 그림 3에 나

타내었다. 또한 표 2에는 각 오염원에 대한 시료채취

기간 동안의 월별 평균 기여도를 나타내었다. 수용모

델링에서 각 오염원의 기여도 파악과 더불어 오염원

의 위치를 파악하는 것도 중요하다. 일반적으로 지역

규모(local scale)의 오염원 위치를 파악하기 위해서

는 CPF (conditional probability function) 모델과 비모

수 회귀(nonparametric regression) 모델을 주로 사용

하며, 다양한 풍향에 따른 지역규모 오염원의 영향을

파악하기 위하여 PMF에 의해 계산된 각 오염원의

기여도와 수용체에서 측정된 풍향자료를 결합하여

CPF값 및 NPR값을 계산할 수 있다. 이와 같은 과정

을 통하여 그림 4에 각 오염원에 대한 비모수 회귀 모

델 결과를 도식하여 나타내었다. 또한 연구지역에 존

재하는 주요 지역규모의 실제 오염원 위치와 비모수

회귀 모델 결과를 비교하여 그림 5에 나타내었다. 그

림 6에는 각 오염원의 평균 기여도를 나타내었다. 측

정된 PM2.5의 평균농도는 22.86 μg/m3으로 조사되었
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Table 1. Summary statistics for the PM2.5 (μμg/m3) and chemical species concentrations (ng/m3) in the St. Louis Super-
site.

A.Ma S.Db G.Mc Min. Max. No. of BDL (%) S/N Ratio

PM2.5 28.72 17.41 24.92 10.21 107.21
Al 24.40 37.93 14.47 1.90 547.21 31 (7.1) 87.3
As 4.35 14.43 1.44 0.02 172.67 33 (7.6) 1869.8
Cd 1.36 3.41 0.53 0.02 34.74 17 (3.9) 859.9
Cr 0.24 0.26 0.18 0.03 2.84 68 (15.6) 29.2
Cu 26.33 127.59 4.69 0.54 1653.87 39 (9.0) 270.5
Fe 32.15 36.86 22.92 1.71 452.59 0 (0.0) -

Mn 4.22 10.31 2.51 0.17 165.61 0 (0.0) -

Ni 1.00 4.69 0.51 0.09 93.96 68 (15.6) 34.1
Pb 13.94 25.10 7.10 0.58 236.08 3 (0.7) 6377.6
Se 0.87 0.64 0.68 0.01 4.02 26 (6.0) 705.9
Zn 40.08 70.76 21.89 3.58 1072.90 47 (10.8) 50.6
SO4

2- 4175.85 3709.08 2875.56 319.95 16943.44 118 (27.1) 5454.4
NO3
- 2181.26 1974.31 1328.01 21.55 10261.45 183 (42.1) 737.1

OC 5028.27 6208.64 3260.12 250.00 71230.00 85 (19.5) 42.9
EC 805.96 742.58 540.64 250.00 6380.00 207 (47.6) 2.5

a: Arithmetic mean, b: Standard deviation, c: Geometric mean

Table 2. Average monthly source contributions for the St.
Louis Supersite. 

Source apportionment (μg/m3)

June Nov. Mar. AVG.

Gasoline vehicle 0.11 0.50 0.61 0.41
Road dust 0.46 0.07 0.24 0.25
Zinc smelter 0.52 1.28 0.84 0.88
Copper production 0.02 0.18 0.36 0.19
Secondary sulfate 16.74 5.49 5.06 8.98
Diesel emission 0.14 0.42 0.13 0.23
Secondary nitrate 6.58 6.85 9.64 7.74
Iron++steel 2.97 4.66 1.29 2.93
Lead smelter 0.20 0.67 0.40 0.42

PM mass 27.43 20.11 18.57 21.92 



으며, PMF 모델링에 의해 계산된 PM2.5의 평균농도

는 21.92 μg/m3으로 계산되었다. 본 연구지역의 PM2.5

농도에 영향을 미치는 오염원은 총 9개로 추정되었

으며, 이차 황산염 오염원이 40.7% (8.98 μg/m3)의 기
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Fig. 2. Source profiles (prediction±±standard deviation) of the resolved sources measured at the St. Louis-Midwest
Supersite.
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Fig. 3. Temporal variation of source contribution for the St. Louis-Midwest Supersite constructed using the PMF model.
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여도를 나타내어 연구지역의 PM2.5 농도에 가장 많

은 영향을 미치는 것으로 조사되었다. 그 다음으로는

이차 질산염 35.1% (7.74 μg/m3), 철강 산업 (iron++

steel) 오염원 13.3% (2.93 μg/m3), 아연 제련 4.0%

(0.88 μg/m3), 납 제련 1.9% (0.42 μg/m3), 그리고 휘발

유 자동차 1.9% (0.41 μg/m3) 등의 순으로 기여도를

나타내었다. 

첫 번째 오염원은 OC, EC, NO3
-, SO4

2-, Al, As, 그

리고 Zn 등이 주로 기여하는 것으로 조사되어 휘발

유 자동차 오염원으로 추정하였다. 특히, EC의 기여
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Fig. 4. Nonparametric regression (NPR) results based on source contributions obtained by the PMF analysis of the
data from the St. Louis-Midwest Supersite.
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보다는 OC의 기여가 높아 휘발유 자동차로 분류하

였다. 시료채취 기간 동안의 평균 기여도는 0.41 μg/

m3 (1.9%)으로 계산되었으며, 6월의 경우는 0.11 μg/

m3, 11월은 0.50 μg/m3, 3월은 0.61 μg/m3의 기여도를

나타내는 것으로 조사되었다.

두 번째 오염원은 도로먼지(road dust) 오염원으로

분류하였는데, 이 오염원의 오염원분류표는 휘발유

자동차 오염원분류표와 유사하지만 토양 성분인 Al

의 기여가 높은 것으로 조사되었다. 따라서 오염원의

위치를 결정하기 위하여 수행한 비모수 회귀 모델 결

과는 휘발유 오염원의 위치와 도로먼지 오염원의 위

치가 서로 유사한 것으로 도출되어야 하지만 그림 4
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Fig. 5. Comparison of NPR analysis and location of actual local point sources at the St. Louis.

(a) Zinc smelter (b) Copper production

(c) Iron++steel (d) Lead smelter



에서 두 오염원의 잠재적 위치는 다른 것으로 조사되

었다. 한편, 도로먼지 오염원과 경유 자동차 오염원의

잠재적 위치는 거의 유사한 것으로 나타났다. 이와

같은 이유는 채취장소를 둘러싸고 크고 작은 도로들

이 지나고 있으며, 본 연구에서 사용한 시료가 하루

평균 자료가 아닌 1시간 평균 자료이기 때문인 것으

로 사료된다. 도로먼지 오염원의 평균 기여도는 0.25

μg/m3 (1.1%)으로 계산되었으며, 6월 (0.46 μg/m3)에

가장 높은 기여도를 나타내는 것으로 조사되었다.

세 번째 오염원의 경우는 Zn가 주로 기여하였으며,

또한 OC, EC, Fe, SO4
2-등이 기여하는 것으로 조사

되어 아연 제련(zinc smelter) 관련 오염원으로 결정

하였다. 채취기간 동안의 평균 기여도는 0.88 μg/m3

(4.0%)으로 계산되었다. 오염원의 위치를 파악하기

위한 비모수 회귀 모델 결과에서 아연 제련 오염원은

남쪽방향에서 주로 기여하는 것으로 조사되었다(그

림 5(a)). 채취 장소에서 남남서 방향으로 약 2.3 km 정

도 떨어진 위치에 Big River Zinc Corporation이라는

아연 제련 공장(PM2.5 배출량 190.6 ton/yr; SO2 배출

량 2552.0 ton/yr)이 위치하고 있어 비모수 회귀 모델

결과와 아주 잘 일치하는 것으로 판단된다. 특히, 이

공장의 경우는 미국의 EPA에서 대기오염 방지법

(Clean Air Act)을 위반한 회사로 언급한 바가 있어

중요한 의미를 갖는 오염원이다. 

네 번째 오염원은 구리 생산 관련 오염원으로 결

정하였으며 주로 기여하는 항목은 Cu, SO4
2-, OC 등

으로 조사되었다. 그림 5(b)에서, 구리 생산 오염원은

시료 채취장소의 남남서 방향에 존재할 것으로 조사

되었다. 시료 채취 장소에서 남남서 방향으로 약 2.5

km 떨어진 곳에(즉, 아연 제련 공장 아래쪽) 구리 생

산 공장이 위치해 있어 비모수 회귀 모델 결과와 실

제 오염원의 위치는 아주 정확하게 일치하는 것으로

나타났다. 이 구리 제조 공장(Cerro Copper Production

Company)은 PM2.5를 연간 82.3톤, SO2를 연간 70.5

톤 정도 배출하는 것으로 알려져 있으며 미국 내에서

구리 관을 생산하는 가장 큰 공장 중의 하나이다. 연

구기간 동안의 평균 기여도는 0.19 μg/m3 (0.9%)으로

계산되었으며, 6월에 0.02 μg/m3, 11월은 0.18 μg/m3,

3월은 0.36 μg/m3의 기여도를 나타내는 것으로 조사

되었다.

다섯 번째 오염원은 SO4
2-, OC, EC 등이 주로 기

여하여 2차 황산염 오염원으로 결정하였다. 시료채취

기간 동안의 평균 기여도는 8.98 μg/m3 (40.7%)으로

계산되어 오염원 중 가장 큰 기여도를 나타내었다.

이러한 결과는 연구지역 주변의 지역적 규모 오염원

에서 다량의 SO2가 배출되어 2차 황산염으로 변환

되어 영향을 미치는 것으로 사료된다. 한편 월별 기여

도에서 6월의 경우는 16.74 μg/m3, 11월은 5.49 μg/m3,

3월은 5.06 μg/m3의 기여도를 나타내는 것으로 조사

되어 여름철의 태양 빛에 의한 광화학 반응에 의해

2차 황산염이 주로 생성된다는 연구 결과와 일치하

였다. 가스상 SO2가 입자상으로 변환되는 변환율은

시간당 1% 정도이며, 변환율에 영향을 미치는 인자들

은 온도, 일조량,상대습도 등이며 이러한 변환은 겨울

철보다는 여름철에, 밤 시간보다는 낮 시간대에, 습도

가 낮은 상태보다는 습도가 높은 상태에서 더 잘 발

생한다(US EPA, 1999). 특히, 6월의 경우 거의 60%

에 가까운 기여도를 보이고 있어 본 연구지역의 여름

철 주요 오염원으로 판단되며, 본 연구지역의 일평균

자료를 이용한 기여도 추정 연구에서도 2차 황산염

의 기여도가 평균 52% 정도의 기여도를 나타내는

것으로 보고된 바 있다(Lee et al., 2006).

여섯 번째 오염원에 주로 기여하는 항목은 EC, OC,

SO4
2-, NO3

-, Zn, Fe, 그리고 Cu 등으로 조사되어 경

유 자동차로 분류하였다. 경유 자동차 오염원과 휘발
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Fig. 6. Average source contributions of the identified
sources to PM2.5 at the St. Louis Supersite.
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유 자동차 오염원의 차이는 EC와 OC의 분율 차이에

있다. 즉, 경유 자동차 오염원의 경우는 일반적으로

EC의 분율이 OC의 분율보다 높다. 또한 Zn는 자동

차 오일의 혼합물, Cu와 Fe은 브레이크 패드 또는

자동차 머플러에서 발생하는 것으로 알려져 있다

(Hwang and Hopke, 2006). 경유 자동차 오염원의 월

별 평균 기여도는 6월의 경우 0.14 μg/m3, 11월은

0.42 μg/m3, 3월은 0.13 μg/m3의 기여도를 나타내었으

며, 시료채취 기간 동안의 평균 기여도는 0.23 μg/m3

(1.0%)으로 조사되었다. 자동차 관련 오염원(휘발유

및 경유 자동차)의 경우 시료채취 기간 동안 기여도

의 큰 변동 없이 대부분 일정한 기여도를 나타내었

다. 

일곱 번째 오염원의 경우는 주로 NO3
-가 기여하

고 SO4
2-, OC, EC 등이 기여하는 것으로 조사되어 2

차 질산염 오염원으로 결정하였으며 평균 기여도는

7.74 μg/m3 (35.1%)으로 조사되었다. 일반적으로 2차

질산염은 낮은 온도와 높은 습도하에서 2차 질산염

입자의 생성이 활발한 것으로 알려져 있다(Hwang

and Hopke, 2007). 즉, 일반적으로 겨울철에 높은 기

여도를 나타내는데, 본 연구의 경우는 3월(7.74 μg/

m3)의 기여도가 6월(6.58 μg/m3), 11월(6.85 μg/m3)의

기여도에 비해 높은 것으로 조사되었다. Lee et al.

(2006)의 연구에 의하면 일평균 PM2.5자료를 이용하

여 기여도 추정을 수행한 경우 여름철과 가을철에 비

해 겨울철과 봄철에 더 높은 기여를 하는 것으로 보

고된 바 있다. 

여덟 번째 오염원은 철강 산업(iron++steel) 오염원

으로 분류하였는데, Fe, OC, EC, 그리고 SO4
2- 등이

기여하는 것으로 조사되었다. 연구기간 동안의 평균

기여도는 2.93 μg/m3 (13.3%)으로 계산되었다. 오염원

의 위치를 추정하기 위한 비모수 회귀 모델 결과(그

림 5(c))에서 철강 산업 오염원은 북쪽 방향과 북서

방향에 존재할 것으로 조사되었는데, 실제 오염원의

위치 역시 연구지역의 북쪽 방향으로 9 km, 북서 방

향으로 11.5 km에 위치하는 것으로 나타났다. 

마지막 아홉 번째 오염원은 Pb이 주로 기여하였으

며 OC, EC, NO3
-, SO4

2- 등이 일정 부분 기여하는

것으로 조사되어 납 제련 오염원으로 분류하였다. 월

별 평균 기여도는 6월의 경우는 0.20 μg/m3, 11월은

0.67 μg/m3, 3월은 0.40 μg/m3의 기여도를 나타내는

것으로 조사되었다. 납 제련 공장의 경우는 시료채취

장소에서 남남서 방향으로 약 40 km 떨어진 곳에 위

치하고 있는데, 이 공장은 미국에 유일한 1차 납 제

련 공장이다. 그림 5(d)의 비모수 회귀 모델 결과는

실제 납 제련 공장의 위치와 아주 정확하게 일치하

는 것으로 나타났다. 

마지막으로 그림 7에 실제 측정된 PM2.5농도값과

모델링된 PM2.5농도값에 대한 산포도(scatter plot)와

모델링된 값이 얼마나 실제 농도값을 설명하는가를

나타내는 결정계수(R2)값을 나타내었다. 실제 농도값

의 변이가 PMF 모델에 의해 모델링된 값의 약 93%

를 설명하고 있으며, 모델링 결과가 아주 양호한 결

과를 나타내는 것으로 사료된다. 본 연구는 준 실시

간(1시간 평균) 자료를 이용한 오염원 기여도 추정

결과이기 때문에 일평균 자료를 이용한 오염원 기여

도 추정 연구 결과와 어느 정도 다른 결과를 나타낼

가능성도 존재한다. 일부 오염원의 경우(휘발유 자동

차, 경유 자동차, 도로먼지 오염원 등)는 일반적인 기

여도 분포 패턴과 약간은 상이한 결과를 나타내고

있지만 본 연구의 결과는 반대로 특정 시간대 또는

특정 사건에 의한 기여도 정도를 파악할 수 있다는

점에서 그 의의가 있다고 사료된다. 즉, 본 연구지역

24시간 측정 자료의 기여도 결과와 1시간 자료를 이

용한 기여도 추정 결과와의 비교 연구를 추후 시행

한다면 본 연구 결과의 타당성이 크게 향상될 것으로

사료된다. 
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Fig. 7. Comparison of measured PM2.5 mass concentra-
tions and predicted PM2.5 mass concentrations at
the St. Louis-Midwest Supersite.
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4. 결 론

본 연구는 미국의 Supersite 중 하나인 Missouri 주

의 St. Louis에서 2001년 6월과 11월, 그리고 2002년

3월에 1시간 간격으로 PM2.5 자료를 채취하여 무기

원소, 이온성분, 그리고 탄소성분 등에 대한 분석을

수행하였으며, 이 자료를 이용하여 본 연구지역의 오

염원 확인과 각 오염원의 기여도를 추정하기 위하여

PMF 모델링을 수행하였다. 또한 각 오염원의 기여도

결과와 기상자료를 비모수 회귀 모델의 입력 자료로

이용하여 지역규모의 오염원 위치를 파악하고자 하

였으며 다음과 같은 결론을 얻을 수 있었다. 

본 연구지역의 PM2.5 오염원 확인 결과, 연구지역

의 대기질에 영향을 미치는 PM2.5 오염원은 휘발유

자동차, 도로먼지, 아연 제련, 구리 생산, 2차 황산염,

경유 자동차, 2차 질산염, 철강 산업, 그리고 납 제련

오염원 등과 같은 9개 오염원이 확인되었다. 특히, 본

연구 지역의 경우는 공업 도시로서 철, 비철 산업과

같은 지역 규모 오염원들이 확인되었다. 연구기간 동

안의 전체 평균 기여도는 2차 황산염, 2차 질산염이

각각 40.7%, 35.1%의 기여도를 나타내어 연구지역의

PM2.5농도에 가장 많은 영향을 미치는 것으로 조사

되었으며, 다음으로는 철강 산업 13.3%, 아연 제련

4.0%의 순으로 기여도를 나타내었다. 

또한, 전술한 바와 같이 본 연구지역은 상대적으로

다른 지역에 비해 더 많은 철, 비철 산업과 같은 지

역 규모 오염원들(아연 제련, 구리 생산, 철강 산업,

그리고 납 제련 오염원 등)이 확인되었으며, 이러한

모델링 결과와 실제 지역 규모 오염원의 위치를 비교

하기 위하여 비모수 회귀 모델을 적용하였으며, 비모

수 회귀 모델 결과와 지역 규모 오염원들의 실제 위

치는 정확하게 일치하였다. 따라서 연구지역의 특성

상 실제 오염원의 위치를 파악할 수 없을 경우 기여

도 결과와 기상자료를 결합한 비모수 회귀 모델(또

는 CPF 모델)을 이용하면 오염원의 위치를 파악하는

데 효과적인 방법이 될 것으로 사료된다. 

본 연구는 일평균 자료를 이용한 오염원 기여도

추정 연구와 달리 준 실시간(1시간 측정 결과) 자료

를 이용하여 오염원의 기여도를 추정한 연구로서 그

의의가 있다고 할 수 있다. 즉, 준 실시간 자료를 이

용한 오염원의 기여도 추정 연구는 일평균 자료를 이

용한 오염원 기여도 추정 연구에 비해 시간적 해상도

가 높아지기 때문에 대기질에 영향을 미치는 각 오

염원에 대한 관리 대책 및 제어 전략을 좀 더 구체적

으로 세분화하여 수립할 수 있다. 그러나 자료의 제

한성 및 분석 항목의 제한성(1주일 간격으로 3회 측

정에 다른 자료의 부족, 충분하지 못한 항목의 분석)

에 의해 일부 오염원(휘발유, 경유 자동차, 도로먼지)

의 경우는 오염원의 확인 및 기여도의 추정에 어려움

이 존재하였다. 이러한 문제점들이 해결되면 전술한

바와 같이 자료의 시간적 해상도 향상에 따라 각 오

염원의 구체적인 기여도 추정 연구가 가능할 것으로

판단된다. 마지막으로 본 연구 결과는 측정 장소와

유사한 우리나라 대도시 지역 (특히 공업 지역)의

PM2.5오염원 및 각 오염원의 기여도 추정 연구에 도

움이 될 것이며, 향후 우리나라에도 PM2.5에 대한 대

기환경 기준이 마련되면 효율적인 제어 정책을 수립

하는데 기여할 것으로 사료된다. 
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