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            초록
          
        

        
          Particulate Matter (PM) pollution in South Korea is a complex issue influenced by external sources such as Asian dust transport, transboundary anthropogenic emissions, and domestic emissions. In this study, we investigated the spatiotemporal characteristics of PM1.0, PM2.5, and PM10 using data collected from air quality research stations on Baeangnyeong Island and in the Seoul Metropolitan Area throughout 2022. PM concentrations were generally lower from summer to early autumn and increased from late autumn to spring. On Baeangnyeong Island, weekend PM2.5 and PM10 concentrations were 1.3 and 3.1 μg/m³ higher than on weekday levels, respectively, whereas in the Seoul Metropolitan Area, weekend levels were 0.9 and 1.0 μg/m³ higher than on weekdays, respectively. On Baengnyeong Island, PM concentrations tended to increase during the nighttime and early morning hours, with daytime increases observed in summer. In contrast, Seoul exhibited a daytime decrease in PM concentrations during spring, whereas higher concentrations typically occurred during the day, and lower levels occurred at night in other seasons. A conditional Probability Function analysis at Baengnyeong Island indicated the strong influence of westerly winds, highlighting the impact of transboundary pollution. Local emission sources were found to play a dominant role in Seoul. Potential Source Contribution Function analysis for Baengnyeong Island identified major source regions in eastern and south-central China, including Shandong, Jiangsu, Shanghai, Zhejiang, Fujian, Henan, Hubei, and Hunan provinces. High PM episodes were primarily associated with westerly winds from eastern China. In Seoul, long-range transported pollutants were primarily traced to the Shandong Peninsula, Bohai Bay, and eastern China.
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      1. 서 론
      미세먼지(PM10, 입경이 10 ㎛ 이하인 입자)와 초미세먼지(PM2.5, 입경이 2.5 ㎛ 이하인 입자)는 인체의 호흡기 및 심혈관 질환뿐만 아니라 폐암을 유발하고, 빛을 흡수하고 산란시켜 지구 온난화와 기후변화, 시정에도 영향을 미친다(Dockery et al., 1993; Kanakidou et al., 2005; Hallquist et al., 2009; Jimenez et al., 2009; Tie et al., 2009; Bahadur et al., 2012; Fiore et al., 2015). 극초미세먼지(PM1.0, 입경이 1 ㎛ 이하인 입자)는 PM2.5보다 대기 중 먼지의 인체 위해성과 더 잘 연관되는 것으로 보고되고 있다(Lv et al., 2023; Kwon et al., 2023; Lung et al., 2024). 중국 광저우 지역에서 1954–2006년 사이의 연무(haze) 관측 자료와 사망 통계를 분석한 결과, 에어로졸의 농도 증가에 따른 폐암 사망률은 약 7년의 잠복기를 가지며, 결정계수가 0.97이었다(Tie et al., 2009). 수도권을 포함한 국내 대도시 지역에서 고농도 PM2.5가 수반되는 심각한 대기오염 사례가 빈번하게 발생하고 있다(Kang et al., 2004; Kim et al., 2018; Park et al., 2020; Cho et al., 2021; Lee et al., 2022; Lim et al., 2022; Park et al., 2023). 이러한 고농도 PM2.5는 국내 영향뿐만 아니라 중국이나 몽골 등에서 유래된 장거리 이동의 영향을 받는다(Lee et al., 2022). 2010년 ∼ 2017년 국내 PM2.5 농도에서 국외유입 영향이 40 ∼ 65% 수준으로 분석되었다(Bae et al., 2020). 우리나라는 PM10과 PM2.5 저감을 위해 산업부문 배출총량제의 전국적 확대, 노후 경유차 감축과 저공해차 보급 확대, 축산환경 관리 강화, 미세먼지 고농도 계절관리제의 시행, 동아시아 지역 협약을 통한 국제적 협력, 다부처 협업 기반의 기술개발 사업 추진 등 다양한 정책을 시행하고 있다(Ministry of Environment, 2019; Ministry of Environment, 2024).

      2019년 12월 Coronavirus disease 2019 (COVID-19) 발생에 따른 봉쇄 정책으로 세계 각국의 대기오염물질의 농도가 전반적으로 감소하였다(Collivignarelli et al., 2020; Nakada and Urban, 2020; Vuong et al., 2020). 우리나라 2022년 전국 연평균 PM2.5 농도는 18 ㎍/m3으로 2019년 23 ㎍/m3 대비 5 ㎍/m3 감소하였으나, 여전히 환경기준인 15 ㎍/m3에는 미치지 못하고 있다.

      국립환경과학원 백령도 대기환경연구소는 2008년부터 다양한 연구를 통해 미세먼지 성분 데이터를 수집하고 공개해 왔으며, 산둥반도에서 약 180 km, 수도권에서 약 206 km 떨어진 배경지역에 위치해 있어 장거리 이동 연구에 중요한 역할을 하고 있다. COVID-19 이전 백령도에서는 PM2.5 성분과 계절별 특성이 다수 보고되었으나(Sung et al., 2018; Kim et al., 2022; Kang et al., 2020), COVID-19 이후 변화는 충분히 규명되지 않았다. 도시권의 연구는 진행되고 있으나, 대표적 배경지역인 백령도의 미세먼지 오염 특성에 대한 연구는 부족하다. 본 연구에서는 백령도와 수도권의 COVID-19 발생 시기와 이후 미세먼지 농도 변화와 시공간적 특성을 분석하고, 장거리 이동 영향을 받는 배경지역과 대도시권의 차이를 비교하였다. 2022년 1월부터 12월까지 국립환경과학원 백령도 대기환경연구소와 수도권 대기환경연구소의 1시간 평균 농도를 활용하였고, 2020년과 2021년은 월간 평균농도를 활용하였다. 국가 배경 및 교외 대기 측정망(덕적도, 태하리, 저구리, 고산리, 파도리)과 수도권, 인천, 경기 측정소의 PM 농도는 2020년 1월부터 2022년 12월까지의 월평균 데이터를 분석하여 미세먼지의 오염 특성, 시·공간 분포, 장거리 이동 영향을 평가하였다.

    

    

  
    
      2. 재료 및 방법
      
        2.1. 측정지점
        Fig. 1과 같이 백령도 측정소는 37°57′57″N과 124°37′50″E 지점의 고도 122 m에 설치되어 있고, 주변에 항포구와 군사시설이 위치하고 있다. 수도권 대기환경연구소는 서울특별시 은평구 37°36′38″N과 126°56′01″E 지점의 고도 67 m에 설치되어 있으며, 북서쪽에는 북한산이, 남서쪽에 주거 및 상업시설이 분포한다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Location of the monitoring site in Baengnyeong Island and Seoul Metropolitan Area, Korea.
          
          

          

        

      

      
        2.2. 활용자료
        
          2.2.1. PM 질량 농도
          본 연구는 PM10과 PM2.5를 주요 분석 대상으로 하였으며, 극초미세입자의 기여와 특성을 규명하기 위해 PM1.0도 포함하였다. 백령도와 수도권의 PM10, PM2.5, PM1.0 농도는 BAM-1020 (MetOne Instruments Inc.)으로 연속 측정하였다. 국립환경과학원 백령도 대기환경연구소는 2008년부터 다양한 연구를 통해 미세먼지 성분 데이터를 수집하고 공개해 왔다. 산동반도에서 약 180 km, 수도권에서 170 km 떨어진 배경지역에 위치해 있어 장거리 이동 연구에 중요한 역할을 수행하고 있다. 부록 Table S1에 BAM- 1020의 자세한 사양을 나타내었다. 시료 유입부에는 관성충돌(impactor) 분립기 및 사이클론(cyclone) 분립기가 설치되었다. 흡입구 튜브에 히터를 설치해 상대습도가 35%보다 높아질 경우 40℃로 가열하여 상대습도를 35% 이하로 유지하였다. 필터 테이프에 16.7 L/min으로 45분간 채취한 시료는 채취 전과 후의 베타선 감쇠로 부터 미세먼지 질량농도(㎍/m3)를 산출하였다. 블랙카본(Black Carbon; BC)은 Aethalometer(AE33, Magee Scientific, 880 nm), 질소산화물(Nitrogen Oxides; NOx)은 화학발광분석기(Model 42i, Thermo Scientific), 일산화탄소(Carbon Monoxide; CO)는 비분산적외선분석기(Model 48i, Thermo Scientific)로 각각 측정하였고 PM 데이터의 해석에 활용하였다.

        

        
          2.2.2. 기상데이터
          기상 데이터(기온, 상대습도, 풍향, 풍속)는 기상청 기상자료 개방포털(https://data.kma.go.kr)의 방재기상관측 1시간 평균 자료를 활용하였다. 백령도 기상 관측망은 대기환경연구소에서 북쪽으로 약 50 m 떨어져 있고, 수도권 기상측정망은 대기환경연구소 내에 설치되어 있다.

        

      

      
        2.3. 데이터 해석
        
          2.3.1. Conditional Probability Function (CPF)
          Conditional Probability Function (CPF)는 국지적 오염원의 배출원을 효과적이고 간단하게 제시하는 방법이다(Ashbaugh et al., 1985). 본 연구에서도 국지적 오염원의 영향을 평가하기 위하여 CPF 분석을 하였다. CPF는 다음식으로 계산 하였다.
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          여기서, △𝜃는 풍향, C는 농도, 𝑥는 임계값(백분위 농도), 𝑚△𝜃는 특정 풍향의 농도가 임계값 이상인 시료 수, 𝑛△𝜃는 해당 풍향의 전체 시료 수 이다.

        

        
          2.3.2. Potential Source Contribution Function (PSCF)
          장거리 이동의 영향을 평가하기 위하여 공기의 역궤적 분석자료와 수용점의 대기오염물질 농도를 결합하여 배출원의 위치를 확인하는 영향인자기여함수(Potential Source Contribution Function : PSCF)를 분석하였다(Kim et al., 2018; Li et al., 2018). PSCF는 다음식으로 계산 하였다.
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          여기서 nij는 궤적이 격자(i,j)를 통과한 총 횟수, mij는 측정 농도가 기준치 이상일 때 통과한 횟수이다. 본 연구에서 평균 빈도수 기준을 백분위 90% 이상인 농도로 하였다.

          미세먼지의 장거리 이동 경로는 HYSPLIT (Hybrid Single-Particle Lagrangian Integrated Trajectory) 모델을 이용하여 분석하였다(https://ready.arl.noaa.gov/HYSPLIT.php). 측정 지점의 좌표는 수도권(37.52°N, 127.12°E)과 백령도(37.57°N, 124.37°E)로 설정하였으며, 시작 고도는 200 m로 하였다. 2022년 동안 매 72시간 간격으로 역궤적을 계산하여 장거리 이동 특성을 평가하였다.

        

      

      
        2.4. 정도관리
        BAM-1020의 베타선 통과경로에 검량을 위한 표준필름이 내장되어 있으며, 매시간 미세먼지 농도를 결정한다. 매시간 내부 표준필름의 측정된 값과 제조사에서 제공한 값을 비교하였고, 비정상 작동이 확인된 경우 해당 측정 데이터는 제외하였다. 부록 Fig. S1에 수동시료채취장치(Met One, E-SEQ-FRM, NM)로 테플론(PTFE) 필터(MTL, 2 μm, 47 mm, MN)에 24시간 동안 시료를 채취한 후, 마이크로 저울(Mettler Toledo, XPR2U, 스위스)로 측정한 질량농도를 등가성 평가하여 나타냈다. PM10, PM2.5, PM1.0 농도는 회귀분석에서 각각 y = 0.9876𝑥 – 0.1919(R2 = 0.99), y = 0.9685𝑥 + 1.3760(R2 = 1.00), y = 0.9423𝑥 – 0.6556(R2 = 0.99)으로 서로 잘 일치하였다.

      

    

    

  
    
      3. 결과 및 고찰
      
        3.1. 백령도 미세먼지의 계절 및 월간변화
        백령도 대기환경 연구소의 2022년 PM10, PM2.5, PM1.0 연평균 농도는 각각 29.9, 16.9, 14.7 ㎍/㎥로 나타났다. 최근 2019년부터 2021년까지 연평균 농도는 PM10이 40.2, 33.1, 41.6 ㎍/㎥, PM2.5가 20.3, 18.7, 20.8 ㎍/㎥, PM1.0은 2020년부터 측정이 시작되어 2020년∼2021년 연평균 농도가 8.0, 13.1 ㎍/㎥ 이었다. 2020년에는 기상 조건, 대기 정체, 장거리 이동의 요인과 2019년 12월 발생한 COVID-19의 영향으로 국내·외 산업활동이 일시적으로 감소하여 2019년 대비 PM10, PM2.5의 농도가 각각 7.1, 1.6 ㎍/㎥ 감소하였다. 이후 2021년 국내·외 산업활동이 회복하면서 8.5, 2.1 ㎍/m3 만큼 다시 증가하였다. 또한, 2022년에는 최근 3년 동안 측정된 평균 농도보다 각각 8.4, 3.1 ㎍/㎥가 줄어들었다. 대구에서는 PM10, PM2.5, NO2, CO, SO2의 농도가 3.75%, 30.9%, 36.7%, 43.7%, 21.3% 각각 감소하였으며(Vuong et al., 2022), 이탈리아는 PM10, PM2.5, CO, NOx가 각각 47%, 47%, 46%, 73% 감소하였다(Collivignarelli et al., 2020). 또한, 제주도 PM2.5는 23.5% 감소했다(Lee et al., 2022). 제주도 PM2.5 농도는 2019년 대비 2020년 봄, 여름, 가을, 겨울 모두 낮게 나타났다(Lee et al., 2022). 백령도에서 COVID-19 전후 계절에 따른 PM2.5 농도 변화는 뚜렷하지 않았고, 2018년∼2020년 모두 겨울, 봄철에 높고 여름, 가을철에 농도가 낮았다(Lee et al., 2022). 2022년 PM10의 고농도 기준 농도(150 μg/m3)가 12시간 이상 지속된 횟수는 5회였다. PM2.5의 고농도가 발생한 달은 1∼4월, 10∼12월 이었으며, PM10은 2∼4월 12월에 발생했다. 2022년 PM2.5의 고농도 기준농도(35 μg/m3)가 12시간 이상 지속된 횟수는 11회, 36시간 이상 지속된 횟수가 1회였고 평균 농도는 50.1 ㎍/㎥ 이었다. Fig. 2에 2022년 백령도의 PM10, PM2.5, PM1.0, 농도 및 PM1.0/PM10, PM2.5/PM10의 월평균 농도 시계열을 각각 나타냈다. 황사 발생 날짜를 제외한 월평균 값의 시계열은 부록 Fig. S2에 나타냈다. 부록 Fig. S3에는 백령도 계절별 농도를 비교하였다. 황사 발생일은 기상청 백령도 관측소 발표 자료를 활용하였다. 황사 발생 날짜가 포함 및 미포함된 경우의 PM10 농도는 3월의 경우 42.0 ㎍/㎥과 37.9 ㎍/㎥, 4월은 49.7 ㎍/㎥과 48.3 ㎍/㎥, 11월은 31.6 ㎍/㎥과 30.7 ㎍/㎥, 12월은 28.5 ㎍/㎥과 21.1 ㎍/㎥ 이었다. 그 차이는 12월에 7.38 ㎍/㎥ 으로 가장 높았다. 12월에 농도의 차이가 가장 크게 나타난 것은 겨울철 대기 확산을 억제하는 기온 역전, 낮은 혼합고에 따른 미세먼지 증가와 편서풍에 의한 장거리 이동영향, 난방에 따른 국지적 배출량 증가가 복합적으로 작용한 것으로 사료된다. PM2.5와 PM10의 월평균 농도는 4월(PM2.5 23.2 ㎍/㎥, PM10 49.6 ㎍/㎥)에 가장 높게 나타났다. 백령도 PM10의 질량농도는 봄(3월∼5월), 여름(6월∼8월), 가을(9월∼11월), 겨울(12월∼2월)에 각각 41.7 ㎍/㎥, 15.2 ㎍/㎥, 25.3 ㎍/㎥, 35.7 ㎍/㎥ 이었다. 백령도의 PM2.5/PM10 비는 0.45∼0.82로 여름과 가을철에 높았고, 8월이 0.82로 가장 높게 나타났다. PM2.5/PM10비가 높으면 인위적 배출원과 이차 생성의 영향이 크다(Zhao et al., 2019). PM1.0/PM10 비는 0.35∼0.83로 PM2.5/PM10와 마찬가지로 여름과 가을철에 높았고, 7월이 0.83으로 가장 높게 나타났다. 7, 8월의 경우 PM10 농도가 상대적으로 낮아서 PM2.5/PM10 비가 높게 나타났다. PM10과 PM2.5 농도는 여름에서 초가을까지 낮은 수준으로 나타났고, 늦가을부터 봄철까지 증가하는 추세를 보였다. 이는 늦겨울부터 이른 봄에 발생하는 황사와 고농도 미세먼지 사례에 의한 것으로 사료된다. 우리나라는 지리적 조건과 편서풍에 의해 서해상으로 장거리 이동되어 유입된 미세먼지가 백령도에 영향을 주고 있다(Oh et al., 2017; Park et al., 2018). 예를 들어, 2019년 2월 말에서 3월 초까지 발생한 고농도 미세먼지는 장거리 이동의 영향으로 국외 기여도가 78.8%까지 나타났다(Lee et al., 2019).

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Monthly variations of PM1.0, PM2.5, and PM10 concentrations(μg/m³) and their ratios(PM1.0/PM10, PM2.5/PM10) observed at Baengnyeong Island during 2022 with Asian dust.
          
          

          

        

        부록 Table S2, S3에 백령도를 포함한 국가배경농도 측정망의 PM10과 PM2.5 농도를 비교하여 나타내었다. 2022년 PM10 농도는 백령도(29.9 ㎍/㎥), 파도리(43.7 ㎍/㎥), 덕적도(28.5 ㎍/㎥), 태하리(21.7 ㎍/㎥), 저구리(15.4 ㎍/㎥), 고산리(30.0 ㎍/㎥)로 백령도가 파도리 다음으로 높게 나타났다. PM2.5 농도는 백령도(16.9 ㎍/㎥), 덕적도(15.8 ㎍/㎥), 태하리(14.9 ㎍/㎥), 저구리(15.4 ㎍/㎥), 고산리 (13.3 ㎍/㎥), 파도리(24.0 ㎍/㎥) 측정소를 비교했을 때, 백령도는 화력발전소 및 대형사업장이 있는 지역에 위치한 파도리 다음으로 높았다. 지역별 배출원, 지형 및 기상 조건, 장거리 이동 영향에 따라 배경지역 농도가 다르게 나타났다.

      

      
        3.2. 수도권 미세먼지의 특성평가
        Fig. 3에 수도권의 PM10, PM2.5, PM1.0, 농도 및 PM1.0/PM10, PM2.5/PM10의 월평균 시계열을 각각 나타냈으며, 황사 미발생시 시계열은 부록 Fig. S4에 나타냈다. 수도권 지역 황사 발생일은 수도권 기상청 발표 자료를 활용하였다. 수도권 대기환경연구소의 2022년 연평균 PM10, PM2.5, PM1.0 농도는 34.8, 21.3, 16.2 ㎍/㎥로 나타났다. 부록 Table S3에 수도권 PM10의 농도는 2020년 대비 2021년에 감소했다가, 2022년 소폭 증가하였고, PM2.5는 21 ㎍/㎥ 수준을 유지하였다. 수도권 PM10, PM2.5의 월평균 농도는 11월부터 4월까지 높게 나타났고, 5월부터 10월까지 상대적으로 낮은 농도를 보였다. 2022년 PM10 월평균 농도가 4월에 48.0 ㎍/㎥로 가장 높게 나타났으며, PM2.5는 1월에 30.7 ㎍/㎥으로 가장 높게 나타났다. 부록 Fig. S5은 수도권 계절별 농도를 보여준다. 수도권 PM10의 질량 농도는 봄, 여름, 가을, 겨울, 각각 42.6 ㎍/㎥, 21.5 ㎍/㎥, 30.9 ㎍/㎥, 42.7 ㎍/㎥이었다. PM2.5는 봄, 여름, 가을, 겨울, 각각 24.0 ㎍/㎥, 14.9 ㎍/㎥, 18.7 ㎍/㎥, 26.8 ㎍/㎥ 이었다. 수도권 PM1.0은 봄, 여름, 가을, 겨울에 각각 18.4 ㎍/㎥, 11.2 ㎍/㎥, 14.9 ㎍/㎥, 19.5 ㎍/㎥으로 수도권은 겨울철 농도가 가장 높게 나타났다. 2022년 PM10의 고농도 기준 농도(150 μg/m3)를 초과하여 12시간 이상 지속된 시기는 3월, 4월, 12월에 각각 1회씩 발생했다. 수도권 국가 농도 측정망의 PM10 농도는 수도권(32.9 ㎍/㎥)이 인천(33.5 ㎍/㎥), 경기(35.1 ㎍/㎥)에 비해 낮게 나타났다. PM2.5는 수도권(18.4 ㎍/㎥)이 인천(19.1 ㎍/㎥), 경기(19.5 ㎍/㎥)에 비해 낮게 나타났다. 2022년 평균 PM2.5/PM10은 0.62로 2021년 0.59보다 소폭 증가했다. PM10은 매년 감소 추세를 보이지만 PM2.5는 변화가 작아 상대적으로 PM2.5/PM10이 증가한 것으로 나타났다. PM1.0/PM10 비는 0.42∼0.57로 4월, 5월에 가장 낮고, 7월에 0.57로 가장 높게 나타났다. PM2.5는 고농도 미세먼지 사례가 자주 발생했던 겨울과 봄철에 높게 나타났다. 인구 밀집도가 높은 수도권은 겨울철 난방 및 화석연료 사용량 증가로 인해 연소 관련 배출원이 크게 증가하며(Nguyen and Kim, 2006; Kwon et al., 2022), 이로 인해 수도권에서 겨울철 PM2.5 및 PM1.0 농도가 증가하는 것으로 나타났다. Oh et al., (2023)은 2020년 8월부터 2021년 1월, 2021년 8월부터 2022년 2월까지 겨울철 고농도 사례에서 연소와 관련된 PM1.0의 Cl⁻ 농도가 평상시보다 6배 이상 증가했다고 보고하였다. 연소 기원의 증가는 PM10 농도가 감소하고, PM2.5의 변화가 작아 PM2.5/PM10 비율이 증가하였다. PM1.0/PM10 비가 겨울철에 상대적으로 낮고, 여름철에 높게 나타나, 수도권의 계절별 미세먼지 농도 특성이 뚜렷하게 구분되었다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Monthly variations of PM1.0, PM2.5, and PM10 concentrations(μg/m³) and their ratios(PM1.0/PM10, PM2.5/PM10) observed at sites in the Seoul Metropolitan Area sites during 2022 with Asian dust.
          
          

          

        

      

      
        3.3. PM2.5와 PM10의 상관성
        PM10과 PM2.5의 상관성이 높으면 오염원이 유사하고, PM2.5/PM10 비가 높으면 인위적 배출원과 이차 생성의 영향이 크다(Gao et al., 2015; Zhao et al., 2019). 도심과 같이 기류에 의한 대기정체현상이 발생하지 않는다면 PM10과 PM2.5의 단순선형회귀식의 잔차로 황사 발생 관측날짜를 분리할 수 있다. 본 연구의 단순선형회귀 분석 결과에서 잔차 기준은 황사 발생일의 최저값보다 높은 기울기로 백령도는 –20이하, 수도권은 –30이하로 설정하였다. 부록 Fig. S6에 백령도와 수도권 PM10과 PM2.5 일평균 농도의 잔차를 활용하여 이상치를 분리한 상관성 분석 결과를 나타내었다. 백령도 PM10과 PM2.5 단순선형회귀식 결과의 잔차 기준에서 벗어나는 값과 기상청이 발표한 황사 발생 관측날짜와 일치하였다. 기상청이 발표한 백령도 2022년 황사 발생 관측날짜는 3월 4∼6일, 4월 26∼27일, 11월 26일, 12월 12∼13일 이었고, 수도권기상청에서 발표한 수도권 황사발생 관측날짜는 3월 4∼5일, 4월 27∼28일, 11월 26일, 12월 13일 이었다. 잔차 기준에서 벗어나는 날짜는 3월 4∼5일, 4월 27∼28일, 5월 1일, 11월 26일, 12월 13∼14일로 5월 1일과 12월 14일을 제외하고 일치하였다. 5월 1일과 12월 14일의 경우 도심 특성상 잔류된 황사가 측정된 것으로 사료된다. 백령도 대기환경연구소 및 인근 지역을 통과한 공기가 수도권 대기환경연구소에 도달하는 평균 시간을 추정하였다. 백령도에서 PM10 농도가 100 μg/m³ 이상 발생한 후 수도권에서 PM10 농도가 100 μg/m³ 이상 발생하는 횟수를 8회 측정하여 이동 평균 시간을 약 6시간으로 설정하였고, 이를 통해 장거리 이동과 역내 배출의 영향에 대하여 황사 및 비황사 기간을 비교하였다. Fig. 4에 백령도와 수도권 대기환경연구소의 실시간과 6시간 후 황사 기간과 비황사 기간으로 구분하여 PM10, PM2.5, PM1.0의 단순 선형 회귀식과 상관도를 나타냈다. 백령도와 수도권 PM10의 상관성은 장거리 수송의 영향을 크게 받아 공기 이동시간을 고려했을 때 결정계수(R²)가 0.50으로 가장 높게 나타났다. PM2.5는 R²가 0.41로 중간 수준의 상관성을 보였으며, 황사를 제외한 경우에도 차이는 크지 않았다. PM1.0은 R²가 0.23∼0.30으로, 초미세입자는 국지적 배출원 및 지역적 요인에 더 크게 영향을 받는 것으로 사료된다. 백령도와 수도권 대기환경연구소간 PM10, PM2.5, PM1.0의 R2는 낮게 나타났다. 이동 평균 시간을 고려한 상관관계에서도 상관도는 소폭 증가하였으나 황사기간을 제외하면 상관성은 매우 낮게 나타났다. 단순선형회귀식과 상관계수는 부록 Table S4에 요약해 나타냈다.

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Correlations between PM10, PM2.5, and PM1.0 concentrations measured at Baengnyeong (BN) and in the Seoul Metropolitan Area (SMA). Each panel presents linear regression results based on real-time data, 6-hour time-lagged data (6 hr), and data excluding Asian dust events (w/o Asian dust).
          
          

          

        

        백령도 PM10과 PM2.5의 회귀식은 y = 0.3583 x + 6.3473(R2 = 0.62)이었고, 수도권의 회귀식은 y = 0.478x + 4.6262(R2 = 0.59) 이었다. 백령도에서 이상치의 회귀식은 y = 0.1526x 2.4333(R2 = 0.82)이었고, 이상치를 제외한 회귀식은 y = 0.4975x + 2.5618(R2 = 0.80) 이었다. 수도권에서 이상치의 회귀식은 y = 0.1679x + 2.3674(R2 = 0.78) 이었고, 이상치를 제외한 회귀식은 y = 0.7005x - 2.3681(R2 = 0.82) 이었다.

        부록 Fig. S7에 백령도 일평균 PM10, PM2.5의 계절별 단순선형회귀식과 상관도를 나타내었다. 백령도 봄, 여름, 가을, 겨울 PM10과 PM2.5의 회귀식은 각각 y = 1.7363x + 6.0821(R2 = 0.60), y = 0.5096x + 4.517(R2 = 0.68), y = 0.5121x + 4.2313(R2 = 0.72), y = 0.3380x + 5.5450(R2 = 0.62) 이었다. 2022년도 7월 15일의 PM10 농도 158 ㎍/㎥는 순간 최대 풍속이 10.9 m/s까지 증가하면서 나타난 비산먼지에 기인한 것으로 사료된다. 가을에 가장 상관성이 높게 나타났으나, 땅날림현상이 있었던 7월 15일을 제외하면 여름이 상관계수 0.7450으로 가장 높았다. 황사는 상관성에 크게 영향을 미쳐 봄과 겨울에는 상관성이 낮게 나타나며, 여름과 가을에 상관성이 높게 나타났다.

        부록 Fig. S8에 수도권 일평균 PM10, PM2.5의 계절별 상관도를 나타내었다. 수도권 봄, 여름, 가을, 겨울 PM10과 PM2.5간 회귀식은 각각 y = 0.3826x + 7.5868(R2 = 0.46), 회귀식은 y = 0.7242x - 0.6664(R2 = 0.84), y = 0.7197x - 3.4725(R2 = 0.82), y = 0.4297x + 8.4946(R2 = 0.50) 이었다. 수도권 대기환경연구소의 계절별 상관계수는 여름이 가장 상관성이 높게 나타났고, 황사현상이 발생한 봄과 겨울은 상관성이 낮게 나타났다. 백령도와 수도권의 PM10과 PM2.5은 황사 기간에 상관계수가 높게 나타났으나, PM1.0은 상대적으로 낮은 상관성을 보였고, 장거리 이동 영향과 도시권 국지 오염 특성이 입자 크기에 따라 두 지역 간 다른 경향으로 나타났다.

      

      
        3.4. 주간 변화
        백령도와 수도권 지역의 PM10, PM2.5, BC, CO, NOX 농도 변화를 계절별, 요일별로 분석하였다. BC는 연소 기원의 대표적인 입자상 오염물질이며, CO는 불완전 연소의 지표로 장거리 수송 추적에 유용하다. NOx는 PM2.5 전구물질로서 이차 유기 에어로졸 형성과 관련이 있다. Fig. 5에 황사 발생일을 제외한 2022년 백령도와 수도권의 계절별 주간 PM10, PM2.5 농도를 비교하여 나타냈다. BC, NOx, CO의 계절별 주간변화는 부록 Fig. S9에 나타냈다. 백령도와 수도권 모두 주중에는 PM10과 PM2.5 농도가 상대적으로 높고 주말에는 낮았으며, 교통량과 산업활동이 집중되는 주중과 활동이 감소하는 주말의 차이가 뚜렷하게 나타났다. 수도권은 봄과 겨울철에 주중은 고농도, 주말은 저농도 경향이 나타났고 여름과 가을철에는 변동 폭이 낮았다. 가을철 수도권은 주 후반에 농도가 가장 높고 주말까지 낮아지다가 주중에 증가하는 경향을 보였다. 겨울철은 주 후반, 주말 농도는 비슷하였고, 주 초반에 조금 낮았다. 백령도 봄철에는 주중 후반부에 농도가 증가하였다가 주말 동안 감소하였고, 여름에는 주말에 최고 농도를 보이고 이후 감소하였다가 다시 증가하는 경향을 보였다. 가을철은 가장 낮은 월요일은 제외하고 비슷한 농도를 보였고, 겨울철은 주말에 최고 농도를 보인 후 감소 하였고, 주 초반에 다시 증가한 다음 주 후반까지 최저 농도로 감소하였다. 주간 변화는 교외 활동, 주말 가정·상업시설 활동, 차량 운행, 국외 미세먼지 유입 등 복합적인 요인이 작용한다(Szulejko et al., 2018; Choi et al., 2022).

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Weekly variations of PM2.5 and PM10 concentrations by season at Baengnyeong Island (BN) and the Seoul Metropolitan Area (SMA). (a) Spring, (b) Summer, (c) Fall, and (d) Winter.
          
          

          

        

        백령도 봄철 BC는 주간 내 큰 변동 없이 유지되었으며, NOx는 주 초반에 최고 농도를 기록한 뒤 감소하였고, CO는 주 후반에 가장 높은 농도를 보였다. 여름철 BC와 CO는 주말, NOx는 주 후반에 가장 높았다. 가을철에는 주 후반부로 갈수록 증가하는 경향을 보였으며, BC는 주말에 가장 높았다. 겨울철에는 주말과 주 초반에 가장 높았고, 다른 계절 대비 전반적으로 높은 농도를 유지하였다. 수도권 봄철 BC는 주 초반 동일한 농도로 유지되다가 점차 감소하였고, NOx와 CO는 주 초반에 가장 높다가 점차 감소하였다. 여름철 BC, CO는 주말에 가장 높았고 NOx는 주 후반에 가장 높았다. 가을철 BC, NOx, CO 모두 주 초반부터 주 후반까지 증가하였고, 주말에 전반적으로 감소하였다. 겨울철은 BC와 CO는 주말에 가장 높게 나타났으며, NOx는 주 초반과 주 후반에 높게 나타났고, 수도권은 백령도보다 BC와 NOx가 약 2배 이상 높게 나타났다. CO 농도는 유사하거나 다소 낮았다. 수도권 PM10, PM2.5, BC, NOx, CO는 전 요일에 걸쳐 모든 물질 간 상관성이 높게 나타난 반면, 백령도는 요일별 상관성 편차가 컸다. 백령도에서는 수요일과 일요일만 유의한 상관성이 나타났다. 수도권 PM10, PM2.5, BC, NOx, CO는 상관성이 전 요일에 걸쳐 높게 나타나 공통 배출원의 영향을 받았고, 백령도는 요일별 상관성 편차가 크고 외부 요인의 영향을 받은 것으로 사료된다.

      

      
        3.5. 일변화
        Fig. 6은 2022년 황사 발생일을 제외한 기간 동안 백령도와 수도권의 계절별 PM10 및 PM2.5 농도의 일변화를 나타냈다. 주간 태양 복사력에 의해 발달된 경계층은 대기오염물질을 확산시켜 농도를 낮추고, 야간에는 복사 냉각으로 경계층이 얕아져 대기오염물질이 정체되어 농도가 높아진다(Du et al., 2020). 백령도는 가을과 겨울철에 오전 9시부터 오후 3시까지 PM 농도가 감소하는 경향을 보였으며, 오후 4시 이후부터 점차 증가하여 야간까지 높은 농도를 유지하였다. 반면, 봄과 여름철에는 주간 시간대에 상대적으로 높은 농도 분포가 관찰되었다. 수도권의 경우, 모든 계절에서 낮 시간대에 PM10과 PM2.5 농도가 높게 나타났고, 밤 시간대에는 감소하는 경향을 보였다. 백령도는 국지적 배출원이 적어 경계층 변화와 장거리 수송의 영향을 크게 받았으며, 특히 가을과 겨울철에는 낮 시간대 혼합고 상승으로 농도가 낮아졌다가 저녁 이후 다시 증가하였다. 봄철 백령도의 PM10 농도는 오후 16시에 45.2 ㎍/㎥로 최고치를 기록하였고, 오전 6시에 36.9 ㎍/㎥로 최저치를 보였다. PM2.5는 오후 5시에 23.3 ㎍/㎥로 최대, 새벽 1시에 18.4 ㎍/㎥로 최소 농도를 나타냈다. 수도권은 PM10이 오전 10시에 47.7 ㎍/㎥로 가장 높았으며, 새벽 5시에 37.8 ㎍/㎥로 가장 낮았다. PM2.5는 오전 9시에 26.2 ㎍/㎥로 최고, 오후 5시에 21.6 ㎍/㎥로 최저치를 나타냈다. 여름철 백령도의 PM10과 PM2.5는 각각 오후 4시(18.2 ㎍/㎥), 오후 5시(13.6 ㎍/㎥)에 최고 농도를 나타냈으며, 새벽 1시와 2시에 각각 12.6 ㎍/㎥, 9.7 ㎍/㎥로 최저치를 보였다. 수도권은 PM10과 PM2.5 모두 오후 2시에 각각 25.3 ㎍/㎥, 16.9 ㎍/㎥로 최고 농도로 나타났고, 밤 10시에 각각 17.6 ㎍/㎥, 12.8 ㎍/㎥로 최저 농도를 나타냈다. 가을철 백령도의 PM10과 PM2.5 농도는 각각 26.9 ㎍/㎥, 18.1 ㎍/㎥로 최고 농도로 나타났고, 오전 11시에 각각 23.4 ㎍/㎥, 15.9 ㎍/㎥로 최저 농도였다. 수도권 PM10은 오전 11시에 34.5 ㎍/㎥ PM2.5는 오전 10시에 20.5 ㎍/㎥로 최고치를 나타냈으며, 새벽 5시에 각각 26.1 ㎍/㎥, 17.2 ㎍/㎥로 최저 농도였다. 겨울철 백령도의 PM10은 오전 6시에 38.9 ㎍/㎥, PM2.5는 오후 5시에 18.6 ㎍/㎥로 각각 최고 농도였으며, 각각 오후 2시와 오후 8시에 33.5 ㎍/㎥, 16.5 ㎍/㎥로 최저 농도를 나타냈다. 수도권에서는 PM10과 PM2.5 모두 12시에 각각 49.7 ㎍/㎥, 30.1 ㎍/㎥로 최고 농도였고, 새벽 2시와 오전 6시에 각각 38.5 ㎍/㎥, 24.7 ㎍/㎥로 최저 농도로 나타났다. 수도권은 교통과 산업활동이 집중되는 출근 시간과 낮 시간대에 농도가 높게 나타났으며, 겨울철 난방 배출과 대기 정체로 인해 농도가 높게 유지된 것으로 판단된다.

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Daily variations of PM2.5 and PM10 concentrations by season (a) Spring, (b) Summer, (c) Fall, and (d) Winter. BN and SU denote Baengnyeong Island (background site) and the Seoul Metropolitan Area (urban site), respectively.
          
          

          

        

      

      
        3.6. CPF 분석
        Fig. 7에 백령도와 수도권 PM2.5 CPF 분포를 계절별로 나타내었고, PM10, PM1.0의 CPF 분포는 부록 Fig. S10, S11에 나타냈다. 백령도의 PM2.5는 봄에 남동풍의 영향을 받았고, 겨울철에 남서풍의 영향을 받은 것으로 나타났다. 백령도 동쪽에는 항포구가 위치해 있어 선박 운항 및 항만 활동과 관련된 오염물질 배출이 이루어지고 있다. 서쪽에는 디젤엔진 기반의 화력발전소와 레미콘 공장이 위치하여 국지적인 고정 오염원으로 작용하고 있다. PM10은 봄에 남동풍과 남서풍의 영향을 받았고, 겨울철에는 남서풍의 영향을 받았다. PM1.0은 계절별로 남동풍과 남서풍의 영향을 고르게 받았고, 가을철 남서풍의 영향을 받았다. 수도권의 PM10은 봄에 풍향의 빈도는 낮지만 남동풍과 남풍의 영향을 주로 받았다. 여름과 가을은 뚜렷한 영향이 나타나지 않았다. PM2.5는 봄에 남동풍과 남서풍 범위의 영향을 주로 받았으며 남서풍에서 고농도 현상이 나타났다. 여름과 가을은 뚜렷한 풍향의 영향이 없었고, 겨울은 남풍의 영향을 받았다. PM1.0은 봄에 주로 서풍과 남동풍의 영향을 동시에 받았고, 여름과 가을은 PM10, PM2.5와 유사한 경향을 모였다. 겨울에는 특정 풍향의 영향을 받지 않고 남쪽 인근 지역의 배출 오염원이 높은 영향을 미친 것으로 나타났다. 수도권 대기환경연구소를 중심으로 남쪽은 폐기물 처리 및 열병합 관련 배출시설(서울 자원순환센터), 소규모 공장, 주요 도로 교통 혼잡 구간이 있어 오염원으로 작용하고 있다.

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Seasonal CPFs distributions of PM2.5 concentrations at Baengnyeong Island and Seoul Metropolitan Area sites. (a) Spring, (b) Summer, (c) Fall, and (d) Winter.
          
          

          

        

      

      
        3.7. PSCF 분석
        Fig. 8에 2022년 백령도와 수도권에서 발생한 PM2.5의 PSCF 분석 결과를 계절별로 나타냈다. PM10의 PSCF 분포는 부록 Fig. S12에 나타냈다. 백령도 PM2.5는 미세먼지 발생량이 증가하는 봄과 겨울에 중국의 동부지방 화동지구(산둥성, 장쑤성, 상하이, 저장성, 푸젠성 등), 중남부 지방인 중난지구(허난성, 후베이성, 후난성 등), 중국 동쪽에 위치한 발해만 지역과 산둥반도 지역의 영향을 주로 받는 것으로 나타났다. 특히 고농도의 경우는 화동 지역의 편서풍 영향을 크게 받는 것으로 분석되었다. 여름은 남동풍, 북서풍, 남서풍의 영향이 비교적 골고루 나타났으며, 남동풍의 영향을 크게 받는 것으로 나타났다. 가을은 남동풍과 북서풍의 영향을 받았다. 수도권 PM2.5는 봄에 중국 산둥반도와 발해만 지역으로부터 우리나라 서해지역을 통과하는 기류에 영향을 받았다. 여름철 중국의 산둥반도, 화동, 중남 그리고 동풍의 영향을 골고루 받는 것으로 나타났다. 가을에는 다른 계절과는 다르게 중국의 발해만 및 일본으로부터 발생한 오염원의 영향을 받는 것으로 나타났다. 겨울에는 중국 화동지역과 화북지역의 영향을 받는 것으로 나타났다. 중국 화동지역은 중국에서 경제가 빠르게 성장하는 지역으로 대표적인 공업도시인 상하이, 항저우, 난징, 창저우, 쑤저우, 우시 등이 포함되어 있으며 각종 교통망이 발달해 있다. 중국 중난지역은 중국에서 광산자원의 매장지역이 많으며 제철, 기계, 섬유등 중공업이 발달한 지역이다. 중국 산둥반도는 대한민국과 가장 가까운 지역으로 한국기업 공장들이 많이 진출한 지역이다.

        
          
          

          Fig. 8. 
				
          

          
            Seasonal PSCF distributions of PM2.5 concentrations at Baengnyeong Island and Seoul Metropolitan Area. (a) Spring, (b) Summer, (c) Fall, and (d) Winter.
          
          

          

        

        정리하면, 봄철 수도권은 백령도 보다 국지적 발생원의 영향이 있었고, 백령도는 서해를 거친 장거리 이동 오염원의 영향을 받는 것으로 나타났다. 여름철은 수도권과 백령도 두 지역 모두 외부 유입의 영향이 낮았고, 수도권은 국지적 배출원의 영향이 있는 것으로 나타났다. 가을철 백령도는 외부유입의 영향이 있었고, 수도권은 상대적으로 국지적 오염원이 분산되어 나타났다. 겨울철 수도권과 백령도는 장거리 이동에 의한 오염이 뚜렷하게 나타났다. CPF와 PSCF 분석 결과, COVID-19 이후에도 수도권과 백령도의 대기오염 특성은 중국 화동, 산둥, 발해만 등으로부터의 장거리 이동 영향을 지속적으로 받았다(Lee et al., 2015; Kim et al., 2018; Bae et al., 2020). COVID-19 기간 동안 국내 활동은 일시적으로 감소하였으나, COVID-19 전후를 비교하면 수도권에서는 국내 활동 회복으로 국지적 기여가 증가한 반면, 백령도는 장거리 이동의 영향이 여전히 우세하였다(Han et al., 2020; Kim et al., 2022). 백령도 CPF에서 확인된 남동풍 및 남서풍 기류의 고농도 영향이 PSCF에서도 중국 화동·산둥 지역으로부터의 장거리 이동과 일관성을 보였다. 수도권 CPF에서 나타난 남쪽·남동쪽 배출원의 영향이 PSCF에서 중국 산둥반도 및 발해만 지역을 거쳐 유입되는 장거리 수송과 일관성을 보였다. 가을철 수도권의 경우 CPF에서 뚜렷한 풍향 영향이 없었던 반면, PSCF에서는 발해만 및 일본 기류의 영향이 나타났다.

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구는 2022년 백령도와 수도권 미세먼지의 시공간적 특성과 오염원 기여를 비교하여 분석하였다. 백령도의 미세먼지 농도는 늦가을부터 봄철까지 증가하는 추세를 보였으며, 겨울철에 최고치를 기록하였다. 반면, 여름에서 초가을까지는 국외 유입이 감소하여 비교적 낮은 농도를 유지하였다. 일변화는 밤과 새벽에 농도가 증가하였다. 수도권의 미세먼지 농도는 교통, 산업, 난방 등 국지적 배출원의 영향으로 늦가을 부터 증가하여 겨울철과 봄에 가장 높게 나타났고, 여름철이 가장 낮았다. 수도권 미세먼지 농도는 봄철 낮시간에 감소하는 경향이 나타났으며, 나머지 계절에는 낮에 증가하고 밤에 감소하였다. 백령도와 수도권 미세먼지 농도는 대부분 주중보다 주말이 높게 나타났다. 특히, 수도권은 주중 수요일에 농도가 가장 높아 산업활동이 가장 높은 요일로 사료된다. 백령도와 수도권 두 지역 모두 겨울철과 봄철에는 중국 북부 및 동부 지역으로부터의 장거리 이동성 유입의 영향이 강하게 나타났으며, 여름철과 가을에는 외부 유입이 전반적으로 낮게 나타났고 여름보다는 가을이 다소 높았다.

      평균 기류의 이동시간을 고려한 백령도와 수도권 간의 상관관계는 황사 기간을 제외하면 낮은 것으로 나타났다. 백령도와 수도권의 PM2.5, PM10은 여름과 가을에 상관성이 높았고, 봄과 겨울은 상대적으로 낮게 나타났다. 백령도의 PM2.5/PM10 비는 여름철(6월, 7월)에 0.62, 0.55로 상대적으로 높게 나타나 주로 국지적 요인의 영향을 받았고, 늦가을부터 봄철까지 0.45∼0.59 범위를 유지하여 국지적 요인과 장거리 이동의 영향을 함께 받은 것으로 사료 된다.

      CPF 분석 결과 백령도의 봄철에는 항만시설이 있는 동풍에서 고농도 사례가 나타났다. 여름과 가을에는 특정 풍향의 영향이 뚜렷하지 않았다. PSCF 분석 결과 백령도는 겨울철에는 장거리 이동 오염원 및 황사의 영향을 크게 받았으며, 여름의 PM2.5/PM10이 높게 나타나 이차생성 에어로졸의 영향이 큰 것으로 나타났다. 봄철에는 중국 화동 지역, 발해만, 산둥반도에서 유입되는 서풍의 영향으로 외부 오염원이 유입되었으며, 늦겨울부터 이른 봄 사이 국외에서 발생한 황사의 영향도 관찰되었다. 봄철에는 산둥반도, 화북 지역(베이징 인근), 서해 중부 지역의 영향이 나타났고, 여름에는 외부 유입의 영향이 낮았다. 가을철에는 산둥반도 남부, 양쯔강 하류 일대의 영향이 있었고, 겨울철에는 중국 화북 지역(베이징 등), 산둥반도, 발해만 일대의 영향이 관찰되었다. COVID-19로 인한 일시적 배출 감소 이후에도 수도권과 백령도는 여전히 중국 동부 지역으로부터의 장거리 이동 영향을 지속적으로 받았으며, 국내 산업활동 회복으로 수도권의 국지적 기여가 상대적으로 증가하였다. 본 연구는 미세먼지의 시공간적 변동성을 배경지역과 대도시권을 동시에 분석함으로써, 장거리 이동과 국지적 배출의 상대적 기여를 규명하였다.
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          Appendices
          

          
            Table S1. 
				
            

            
              Specifications of the PM measurement instrument
            
            

          

          
            
              
                	BAM-1020
                	Specifications
              

            
            
              	Principle
              	β-ray attenuation
            

            
              	Detector
              	Plastic Scintillation Probe
            

            
              	β-ray Source
              	14C(Carbon-14)60μCi(2.22×106Beq)
            

            
              	Resolution
              	±2/m3
            

            
              	Accuracy 1hr
              	< 8 ㎍/m3 (±8%)
            

            
              	Accuracy 24hr
              	< 3 ㎍/m3(±2%)
            

            
              	Lower detection limit(2б) 24h
              	< 1.4 ㎍/m3
            

            
              	Standard range
              	0 ∼ 2000 ㎍/m3
            

            
              	Flow rate
              	16.7 L/min
            

            
              	Measurement cycle time
              	1hr(Sampling time : 45 min, β-ray count time : 8min)
            

            
              	Calibration
              	Internal standard film using every 1hr
            

            
              	Span stability(1 month)
              	±4%
            

            
              	Filter type
              	Glass fiber tape(30mm×21m)
            

          

          

          

          
            Table S2. 
				
            

            
              Monthly PM2₂.₅ concentrations at background measurement stations between 2020 – 2022
            
            

          

          
            
              
                	Site
                	Year
                	Jan.
                	Feb.
                	Mar.
                	Apr.
                	May
                	Jun.
                	Jul.
                	Aug.
                	Sep.
                	Oct.
                	Nov.
                	Dec.
              

              
                	㎍/m3
                	㎍/m3
                	㎍/m3
                	㎍/m3
                	㎍/m3
                	㎍/m3
                	㎍/m3
                	㎍/m3
                	㎍/m3
                	㎍/m3
                	㎍/m3
                	㎍/m3
              

            
            
              	Baengnyeongdo
              	2020
              	22.8
              	25.9
              	20.4
              	21.4
              	15.6
              	15.8
              	14.9
              	13.6
              	14.4
              	18.1
              	16.3
              	23.5
            

            
              	(Ongjin, Incheon)
              	2021
              	19.5
              	26.2
              	36.3
              	21.9
              	25.2
              	18.5
              	16.6
              	14.2
              	12.8
              	15
              	22.6
              	19.4
            

            
              	
              	2022
              	18.8
              	19.9
              	18.7
              	23.2
              	19.3
              	10.7
              	14.3
              	11.3
              	13.5
              	16.9
              	20.8
              	14.5
            

            
              	Deokjeokdo
              	2020
              	23.9
              	23.2
              	20.8
              	19.1
              	16.4
              	17.1
              	12.4
              	9.5
              	8.4
              	14.2
              	18.7
              	19.4
            

            
              	(Ongjin, Incheon)
              	2021
              	17.6
              	26.1
              	30.4
              	17.7
              	20.4
              	16.6
              	11.7
              	9.1
              	7.8
              	13.4
              	22.4
              	22.8
            

            
              	
              	2022
              	24.5
              	21.7
              	18.6
              	18.6
              	12.7
              	8.2
              	10.4
              	4.3
              	10.7
              	15.8
              	20.3
              	17.4
            

            
              	Padori
              	2020
              	27.5
              	29.8
              	26.5
              	21.5
              	16.3
              	17.4
              	16.5
              	14.4
              	-
              	-
              	26.8
              	26.8
            

            
              	(Taean, Chungcheongnam-do)
              	2021
              	24.4
              	27.5
              	35.4
              	21.2
              	28
              	24.3
              	19.7
              	13.8
              	10.6
              	23
              	32.1
              	30.9
            

            
              	
              	2022
              	32.1
              	30.7
              	30
              	28.2
              	26.2
              	16.4
              	19.1
              	12.6
              	20.7
              	27.7
              	32.4
              	15.7
            

            
              	Taehari
              	2020
              	12.8
              	14.5
              	14.3
              	14.9
              	12.2
              	10.8
              	7.3
              	12.9
              	8.2
              	10.6
              	12.1
              	14.2
            

            
              	(Ulleung, Gyeongsangbuk-do)
              	2021
              	10.9
              	17.2
              	15
              	13.6
              	14.5
              	13.2
              	5.9
              	7.4
              	6.3
              	8.6
              	13.8
              	13.4
            

            
              	
              	2022
              	14.3
              	15.5
              	20.4
              	17.5
              	17.4
              	10.3
              	6.1
              	9.4
              	7
              	11
              	19.9
              	18.8
            

            
              	Jeoguri
              	2020
              	15.9
              	20.1
              	22.2
              	16.6
              	16.6
              	14.6
              	8
              	19.1
              	-
              	14.8
              	14.9
              	15.7
            

            
              	(Geoje-si, Gyeongsangnam-do)
              	2021
              	15.1
              	17.6
              	20.9
              	13.5
              	16.5
              	9.3
              	13.5
              	17.3
              	19.9
              	25.6
              	31.6
              	24.9
            

            
              	
              	2022
              	22.6
              	20.5
              	22.5
              	16.9
              	18.4
              	12.4
              	14.4
              	5.4
              	8.3
              	10.2
              	16.5
              	15.2
            

            
              	Gosanri
              	2020
              	18.8
              	22.5
              	14.7
              	17.4
              	17.2
              	11.8
              	9.6
              	18.1
              	11.8
              	13.2
              	12.1
              	13.1
            

            
              	(Wonju-si, Gangwon-do)
              	2021
              	13.6
              	18.7
              	20.4
              	11.6
              	13.7
              	12
              	7.8
              	6.2
              	5.6
              	9.4
              	13.8
              	11.7
            

            
              	
              	2022
              	10.6
              	15
              	14.5
              	12.1
              	12.7
              	10.4
              	10.8
              	8.1
              	15.5
              	15.5
              	20.4
              	13.7
            

            
              	Seoul Capital area
              	2020
              	29.6
              	29.6
              	26.1
              	21
              	20.4
              	20.9
              	14.5
              	17.2
              	10
              	18.4
              	24.8
              	26.4
            

            
              	(Eunpyeong-gu, Seoul)
              	2021
              	20.1
              	29.4
              	33.5
              	19.4
              	20.4
              	25.5
              	17.6
              	11.2
              	8.4
              	16.7
              	30.7
              	25.4
            

            
              	
              	2022
              	30.7
              	29.2
              	26.2
              	27
              	18.8
              	16.3
              	15.8
              	12
              	13.9
              	16
              	25.9
              	21
            

            
              	Seoul
              	2020
              	28.8
              	28.1
              	25.1
              	20.6
              	18.9
              	20.5
              	13.4
              	14.4
              	10.7
              	17.1
              	24.1
              	26.8
            

            
              	(Mean Area)
              	2021
              	21.1
              	29.4
              	32.3
              	18.6
              	19.9
              	19.1
              	15.2
              	12.9
              	7
              	13.3
              	26.4
              	23.1
            

            
              	
              	2022
              	28.8
              	25.5
              	21.2
              	21.8
              	16.8
              	12.4
              	16
              	11.4
              	11.5
              	13.8
              	22.3
              	19.4
            

            
              	Incheon
              	2020
              	27.2
              	22.9
              	21.1
              	16.4
              	15.5
              	17.1
              	13.5
              	13.9
              	10.4
              	15.3
              	20.6
              	23.9
            

            
              	(Mean Area)
              	2021
              	19.9
              	27.9
              	32.9
              	18.7
              	20.2
              	22.9
              	18.6
              	13.2
              	8.3
              	13.7
              	25.5
              	23.7
            

            
              	
              	2022
              	27.9
              	24.3
              	22.5
              	21.5
              	16.5
              	12.1
              	17.8
              	11.5
              	14
              	16.7
              	23.6
              	19.9
            

            
              	Gyeonggi
              	2020
              	31.1
              	28.8
              	25.7
              	20.2
              	19
              	21.4
              	13.2
              	13
              	11.3
              	18.9
              	25.3
              	28.7
            

            
              	(Mean Area)
              	2021
              	22.3
              	30.5
              	33.4
              	18.6
              	20.9
              	20.9
              	14.5
              	12.6
              	7.9
              	14.9
              	27.3
              	24.6
            

            
              	　
              	2022
              	30.6
              	26.7
              	24
              	22.3
              	17.3
              	12.7
              	14.9
              	10.5
              	12.1
              	16.5
              	25.3
              	22.1
            

          

          

          

          
            Table S3. 
				
            

            
              Monthly PM₁₀ concentrations at background measurement stations between 2020 – 2022
            
            

          

          
            
              
                	Site
                	Year
                	Jan.
                	Feb.
                	Mar.
                	Apr.
                	May
                	Jun.
                	Jul.
                	Aug.
                	Sep.
                	Oct.
                	Nov.
                	Dec.
              

              
                	㎍/m3
                	㎍/m3
                	㎍/m3
                	㎍/m3
                	㎍/m3
                	㎍/m3
                	㎍/m3
                	㎍/m3
                	㎍/m3
                	㎍/m3
                	㎍/m3
                	㎍/m3
              

            
            
              	Baengnyeongdo
              	2020
              	36.3
              	39.4
              	42
              	46.4
              	29.5
              	29.8
              	24.6
              	18.5
              	24.4
              	35
              	33.3
              	37.8
            

            
              	(Ongjin, Incheon)
              	2021
              	37.8
              	44.7
              	73
              	47.7
              	56.3
              	29.9
              	29.9
              	32.5
              	26.4
              	33
              	44
              	41.5
            

            
              	
              	2022
              	37.6
              	41.9
              	42
              	49.6
              	33.6
              	14.7
              	17.9
              	13.8
              	22.2
              	22.6
              	31.3
              	28.4
            

            
              	Deokjeokdo
              	2020
              	37.2
              	35.2
              	39.2
              	42.1
              	31.5
              	31
              	21
              	15.2
              	20.5
              	31.1
              	35.4
              	33.1
            

            
              	(Ongjin, Incheon)
              	2021
              	35
              	43
              	62.4
              	40.7
              	53
              	28.2
              	20.5
              	19.2
              	16.4
              	23.6
              	37.6
              	35.5
            

            
              	
              	2022
              	34
              	35.5
              	39.6
              	41
              	30.3
              	17.5
              	19
              	12
              	22.6
              	26
              	36
              	26.9
            

            
              	Padori
              	2020
              	45.2
              	45.9
              	49.8
              	47
              	36.5
              	31.1
              	22.6
              	26.8
              	-
              	-
              	46
              	41.6
            

            
              	(Taean, Chungcheongnam-do)
              	2021
              	48.9
              	54.6
              	74
              	44.8
              	56.8
              	31.9
              	30.9
              	25.5
              	24.4
              	40.3
              	56.1
              	53.8
            

            
              	
              	2022
              	52.1
              	52.6
              	51.5
              	47.6
              	42.6
              	25.6
              	32.1
              	32.2
              	44.6
              	50.4
              	55.5
              	-
            

            
              	Taehari
              	2020
              	17.1
              	21.4
              	27.4
              	28.5
              	27.6
              	21.3
              	13.3
              	19.5
              	17.4
              	21.7
              	23.6
              	21.6
            

            
              	(Ulleung, Gyeongsangbuk-do)
              	2021
              	22.4
              	30.1
              	42.9
              	32.1
              	33.2
              	19.8
              	9.8
              	15.1
              	13
              	16.5
              	23.1
              	19.7
            

            
              	
              	2022
              	20
              	25.3
              	34
              	31.7
              	28.8
              	18.1
              	9.2
              	11.1
              	13.6
              	14.9
              	24.9
              	21.2
            

            
              	Jeoguri
              	2020
              	22.1
              	27
              	36.6
              	28.8
              	24.3
              	19.7
              	13.6
              	22.9
              	-
              	22.8
              	22.2
              	22.9
            

            
              	(Geoje-si, Gyeongsangnam-do)
              	2021
              	30.3
              	27.3
              	57.2
              	31.6
              	37.8
              	15.8
              	17.5
              	25.7
              	26.5
              	32.8
              	44.5
              	31.3
            

            
              	
              	2022
              	26.9
              	26
              	28.8
              	22.8
              	21.4
              	12.8
              	14.8
              	9.6
              	16.5
              	16.6
              	24.1
              	24
            

            
              	Gosanri
              	2020
              	32.4
              	36.3
              	34.3
              	38.5
              	30.8
              	21.1
              	18.1
              	30.2
              	24.9
              	34.4
              	30.3
              	26.3
            

            
              	(Wonju-si, Gangwon-do)
              	2021
              	33.6
              	29
              	46.9
              	40.4
              	44.7
              	22.2
              	17.3
              	16.9
              	17
              	25.7
              	39.4
              	28.1
            

            
              	　
              	2022
              	22.4
              	26.4
              	34
              	28.6
              	-
              	-
              	-
              	-
              	30.6
              	32.6
              	37.8
              	27.4
            

            
              	Seoul Capital area
              	2020
              	47.1
              	47.6
              	50.2
              	48.7
              	42.6
              	44.6
              	24
              	22.9
              	16.5
              	33.6
              	42.1
              	43
            

            
              	(Eunpyeong-gu, Seoul)
              	2021
              	39.1
              	50.3
              	69.3
              	43.4
              	36.2
              	34.8
              	23
              	19.4
              	16
              	28.8
              	47.8
              	40.4
            

            
              	
              	2022
              	44.9
              	43.6
              	43.9
              	48
              	36.2
              	22.6
              	22
              	19.7
              	23.5
              	26.9
              	41.6
              	39.7
            

            
              	Seoul
              	2020
              	42.5
              	41.2
              	45.1
              	43.8
              	34.8
              	36.4
              	20.9
              	22.8
              	19.2
              	33.4
              	41.8
              	41.7
            

            
              	(Mean Area)
              	2021
              	37.8
              	48
              	67.1
              	41.8
              	60.9
              	32.6
              	23.9
              	21.5
              	14.6
              	26.9
              	45.2
              	38.7
            

            
              	
              	2022
              	43.4
              	39.9
              	41.4
              	45
              	33.2
              	22.3
              	24.7
              	20.1
              	22.3
              	25.1
              	39.1
              	37.6
            

            
              	Incheon
              	2020
              	42.5
              	36.8
              	41.4
              	38.6
              	31.2
              	32.1
              	21.4
              	24
              	20.4
              	33.5
              	38.9
              	39.1
            

            
              	(Mean Area)
              	2021
              	37.5
              	46.3
              	69.3
              	42
              	59.1
              	36.2
              	28.9
              	22.2
              	15.9
              	28.2
              	44.2
              	39.1
            

            
              	
              	2022
              	41.8
              	38
              	41.7
              	44
              	31.9
              	20.9
              	26.5
              	21
              	26.1
              	29.6
              	41.1
              	37.6
            

            
              	Gyeonggi
              	2020
              	47.2
              	43.8
              	49
              	47.1
              	37.7
              	40.7
              	23.3
              	23.9
              	22.3
              	38.5
              	45.1
              	45.8
            

            
              	(Mean Area)
              	2021
              	41.8
              	51.7
              	72.4
              	46.4
              	64.3
              	37
              	26.3
              	24.6
              	17.5
              	30.9
              	47.7
              	41.3
            

            
              	　
              	2022
              	45.6
              	41.9
              	45.7
              	47.2
              	35.4
              	23.4
              	25.4
              	20.4
              	24.2
              	29.4
              	43.9
              	39.3
            

          

          

          

          
            Table S4. 
				
            

            
              Linear regression results for PM concentrations between Baengnyeong Island and the Seoul Metropolitan Area
            
            

          

          
            
              
                	Period / Condition
                	Species
                	Regression Equation
                	R2
              

            
            
              	All period (real-time)
              	PM10
              	y = 0.6136x + 9.3146
              	0.28
            

            
              	
              	PM2.5
              	y = 0.4114x + 8.0994
              	0.41
            

            
              	
              	PM1.0
              	y = 0.4247x + 6.8755
              	0.23
            

            
              	6-hr transport considered
              	PM10
              	y = 0.8213x + 1.8371
              	0.50
            

            
              	
              	PM2.5
              	y = 0.4777x + 6.6050
              	0.33
            

            
              	
              	PM1.0
              	y = 0.4839x + 5.8683
              	0.30
            

            
              	Excluding Asian dust events
              	PM10
              	y = 0.6547x + 7.1849
              	0.33
            

            
              	
              	PM2.5
              	y = 0.4627x + 6.7902
              	0.32
            

            
              	
              	PM1.0
              	y = 0.4774x + 5.9408
              	0.30
            

          

          

          

          
            
            

            Fig. S1. 
				
            

            
              Equivalency assessment results of PM1.0, PM2.5, and PM10 mass concentration.
            
            

            

          

          

          
            
            

            Fig. S2. 
				
            

            
              PM concentrations (μg/m³) measured at a Baengnyeong Island sites in 2022 excluding Asian dust.
            
            

            

          

          

          
            
            

            Fig. S3. 
				
            

            
              Seasonal variations of PM concentrations (μg/m³) at Baengnyeong Island sites in 2022.
            
            

            

          

          

          
            
            

            Fig. S4. 
				
            

            
              PM concentration (μg/m³) measured at Seoul Metropolitan Area sites in 2022 excluding Asian dust.
            
            

            

          

          

          
            
            

            Fig. S5. 
				
            

            
              PM concentrations (μg/m³) Seasonal variations at Seoul Metropolitan Area sites in 2022.
            
            

            

          

          

          
            
            

            Fig. S6. 
				
            

            
              Correlation analysis PM10 and PM2.5 analysis at (a) Baengnyeong Island, (b) Seoul Metropolitan Area sites.
            
            

            

          

          

          
            
            

            Fig. S7. 
				
            

            
              Seasonal Correlation between PM2.5 and PM10 concentrations at Baengnyeong Island.
            
            

            

          

          

          
            
            

            Fig. S8. 
				
            

            
              Seasonal correlation between PM2.5 and PM10 concentrations at Seoul Metropolitan Area sites.
            
            

            

          

          

          
            
            

            Fig. S9. 
				
            

            
              Seasonal variations in weekly mean concentrations of BC, NOx and CO at Baengnyeong Island and Seoul Metropolitan Area sites at (a) spring, (b) summer, (c) fall, and (d) winter.
            
            

            

          

          

          
            
            

            Fig. S10. 
				
            

            
              Seasonal CPFs plots of PM10	at Baengnyeong Island and Seoul Metropolitan Area sites. (a) Spring, (b) Summer, (c) Autumn, and (d) Winter.
            
            

            

          

          

          
            
            

            Fig. S11. 
				
            

            
              Seasonal CPFs plots of PM1.0 at Baengnyeong Island and Seoul Metropolitan Area sites. (a) Spring, (b) Summer, (c) Fall, and (d) Winter.
            
            

            

          

          

          
            
            

            Fig. S12. 
				
            

            
              Seasonal distribution of PM10 PSCF at Baengnyeong Island and Seoul Metropolitan Area site. (a) Spring, (b) Summer, (c) Fall, and (d) Winter.
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