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            Abstract
          
        

        
          본 연구에서는 2000년부터 2023년까지 영일만 해역에서 해수 및 퇴적물 내 중금속 농도의 시공간적 변동을 분석하였다. 영일만은 대규모 산업단지가 위치해 있어 중금속 오염의 위험이 높은 해역으로, 본 연구는 중금속 농도의 변화 추이와 주요 오염원, 산업 활동이 해양생태계에 미치는 영향을 종합적으로 평가하고자 하였다. 해수에서 Cu, Zn, Cd, Pb, Cr6+, T-Hg, As를, 퇴적물에서 Cu, Zn, Pb, Cd, Cr, Hg, As, Ni, Mn, Co, Li, Fe, Al을 분석하고 해양환경기준과 비교하여 오염도를 평가하였다. 해수 중 중금속 농도는 시공간적으로 큰 변동성을 보였으며, 특히 2000년대 초·중반 일시적으로 증가한 뒤 점차 감소하는 경향이 나타났다. 퇴적물의 경우 해양환경기준이 설정된 8개 금속 중 7개가 일부 시료에서 주의기준을 초과하였는데, 특히 Cu와 Zn는 대부분의 연도에서 각각 20.60 mg/kg, 68.40 mg/kg의 주의기준을 초과하였다. 공간적으로는 항만해역(H1, H2)에서 가장 높은 농도가 관찰되었으며, 시간적으로는 2010년대 이후 Cr, Hg, As 농도가 점차 증가하는 경향을 보여, 형산강을 통한 산업 배출수 유입, 대기 침적 등 다양한 오염원의 기여 가능성을 시사한다. 본 연구는 영일만에서 장기간에 걸친 중금속의 분포와 변동 추세를 분석하여, 지속적인 모니터링과 오염원 관리의 필요성을 강조하고, 향후 연안환경 관리 정책 수립을 위한 중요한 과학적 기초자료를 제공한다.

        

        
          
            초록
          
        

        
          This study analyzes spatiotemporal heavy metal variations in Yeongil Bay seawater and sediments (2000 to 2023). Yeongil Bay, which hosts large-scale industrial complexes, is considered a region at high risk of heavy metal contamination. This study aimed to comprehensively evaluate spatiotemporal trends in heavy metal concentrations, identify pollution sources, and assess the industrial impact on the marine ecosystem. Concentrations of Cu, Zn, Cd, Pb, Cr6+, T-Hg, and As in seawater, and Cu, Zn, Pb, Cd, Cr, Hg, As, Ni, Mn, Co, Li, Fe, and Al in sediments, were analyzed and compared with marine environmental standards. Seawater concentrations exhibited considerable spatiotemporal variability, temporarily increasing in the early to mid-2000s before gradually declining. In sediments, seven of the eight metals exceeded the threshold effect levels (TEL); specifically, Cu and Zn surpassed 20.60 mg/kg and 68.40 mg/kg in most years. Spatially, port stations H1 and H2 exhibited the highest concentrations. Since the 2010s, progressive increases in Cr, Hg, and As concentrations suggest potential contributions from various sources, including industrial effluents via the Hyeongsan River, atmospheric deposition. This study highlights the necessity of continuous monitoring and pollution source management in Yeongil Bay, and provides a scientific basis for future coastal environmental management policies.
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      1. 서 론
      최근 수십 년간 산업화와 도시화로 인해 중금속을 포함한 다양한 오염물질들이 해양환경에 유입되며 환경 문제로 부각되고 있다. 중금속은 암석 풍화, 화산 활동, 대기 강하물 등 자연적 기원과, 산업 폐수 방류, 광업 활동, 농업용수 배출, 선박 활동 등 인위적 기원을 통해 연안환경으로 유입된다(Nouri et al.[2008]; Singh et al.[2008]). 특히 산업단지와 항만이 밀집한 연안 환경은 육상으로부터 직접적인 오염원을 받는 곳으로, 전 세계적으로 연안해역에서 중금속의 거동, 축적, 생태학적 영향을 규명하려는 연구들이 활발히 진행되고 있다(Morillo et al.[2004]; Ra et al.[2013]; Wang et al.[2013]; Qu et al.[2018]; Liu et al.[2020]; Kim and Kim[2023]).

      중금속은 다양한 환경 매질(matrices)에서 극미량 농도(ppb 범위에서 10 ppm 미만)로 존재하기 때문에 미량 금속(trace metals)으로 간주된다(Kabata-Pendias[2000]). 이러한 금속 원소들은 해양환경에서 매우 낮은 농도로 해수에 존재하면서, 영양염, 오염물질 등 다양한 해양 과정의 추적자로 기능한다. 철(Fe), 구리(Cu), 니켈(Ni), 카드뮴(Cd), 아연(Zn) 등은 해양 생물에게 필수적인 미량 영양염으로서 광합성, 효소 활성화, 호흡 대사 등 여러 대사 기능에 중요한 역할을 수행한다(Morel and Price[2003]; Bruland et al.[2014]). 반면 납(Pb) 등의 일부 미량 중금속은 독성을 나타내며 주로 인위적 오염원과 연관되어 해양 생태계에 부정적 영향을 미친다(Boyle et al.[2014]).

      해양으로 유입된 중금속은 입자물질에 흡착되어 퇴적물 내에 축적되며, 퇴적물은 물리화학적 조건 변화에 따라 탈착 및 재이동(remobilization)되어 해수 중으로 용출될 수 있는 잠재적 공급원(source)이자 저장소(sink) 역할을 한다(Long et al.[1996]; Fichet et al.[1998]; Ra et al.[2013]). 수생 생태계에서 가장 큰 중금속 저장소는 퇴적물이며(Gaur et al.[2005]), 퇴적물에서 방출된 중금속은 수괴 내 용존 금속 농도의 주요 조절 인자로 작용한다(Huang et al.[2012]). 따라서 해수와 퇴적물에서 중금속의 분포 특성을 파악하는 것은 중금속 거동과 그 환경 영향 평가에 있어 중요하다.

      퇴적물과 수층에 존재하는 중금속은 먹이사슬을 통해 생물농축을 일으킬 수 있으며, 잠재적으로 인체 건강에도 심각한 영향을 미칠 수 있다(Lim et al.[2013]). 중금속은 전신 독성물질(systemic toxicants)로 간주되며, 여러 장기에 손상을 입히고 기형 발생 및 발암 작용을 유발할 수 있다(Tchounwou et al.[2012]). 예를 들어, 만성 노출에서 낮은 농도로 비소는 피부암·폐암을, 카드뮴은 유방암·난소암을 유발할 수 있음이 보고되었다(Hong et al.[2014]; Adams et al.[2014]).

      영일만은 동해안에 위치한 반 폐쇄성 만으로, 다수의 산업단지가 조성되어 산업화가 집중된 해역으로서 포항구항 및 신항을 비롯한 주변 산업단지에서 배출되는 생활폐수 및 산업폐수의 유입으로 인해 연안 수질오염이 심화되고 있는 것으로 보고되어 왔다(Kang et al.[2002]; Kim and Kim[2004]). 최근 영일만 일대가 이차전지 특화 산업단지로 개발됨에 따라, 오염에 대한 체계적인 환경 모니터링과 관리가 요구되는 상황이다. 영일만 내 중금속 오염 문제가 대두되며 많은 연구들이 진행되고 있으나(Lee et al.[2004]; Koh et al.[2006]; Kim and Kim[2023]), 장기간에 걸쳐 해수와 퇴적물 내 중금속 농도의 변동을 평가한 연구는 전무하다. 따라서, 본 연구에서는 영일만에서 해수 및 퇴적물 내 중금속의 시·공간적 분포 특성을 이해하고 장기적 변동 추세를 파악하여 향후 연안환경 관리를 위한 기초 자료를 제시하고자 하였다.

    

    

  
    
      2. 재료 및 방법
      
        2.1 연구해역
        영일만은 한국 동해안에 위치한 대표적인 반폐쇄성 만으로서, 만 입구의 폭은 약 10 km이며 만 내부로 약 12 km 만입되어 있다(Fig. 1). 전체 면적은 약 120 km2에 달하며, 동해안에서 가장 큰 하천인 형산강을 비롯하여 냉천, 여남천 등 다수의 하천으로부터 담수와 토사의 유입을 받고 있다(Kim[2001]). 형산강의 연간 담수 유출량은 약 6 × 108 m3로 알려져 있다(Lee et al.[2003]). 특히 형산강 하구에는 포항구항과 신항이 조성되어 있으며, 영일만 주변으로는 대규모 제철소를 포함한 산업단지가 위치해 있기 때문에 한국에서 가장 산업화된 해역 중 하나로 간주된다(Fig. 1, Table 1). 이러한 지리적 특성으로 약 300,000 m3 d-1 규모의 산업 폐수 및 생활하수가 형산강을 통해, 또는 직접 영일만으로 유입되고 있다(Koh et al.[2006]).

        
          
          

          Fig. 1.  
				
          

          
            Map showing the Yeongil Bay (YB). The triangles indicate the sampling sites.
          
          

          

        

        
          Table 1. 
				
          

          
            Information on the sampling stations including latitude, longitude
          
          

        

        
          
            
              	Station
              	Latitude (N)
              	Longitude (E)
            

          
          
            	Y2
            	36˚ 00´ 45˝
            	129˚ 25´ 48˝
          

          
            	Y6
            	36˚ 02´ 26˝
            	129˚ 27´ 04˝
          

          
            	Y11
            	36˚ 03´ 56˝
            	129˚ 30´ 46˝
          

          
            	H1
            	36˚ 03´ 00˝
            	129˚ 22´ 40˝
          

          
            	H2
            	36˚ 01´ 26˝
            	129˚ 24´ 48˝
          

        

        

      

      
        2.2 연구 데이터
        영일만 해수 및 퇴적물 내 중금속 농도의 시공간적 변동을 분석하기 위해 해양환경공단에서 수행한 해양환경측정망 자료 중 중금속 농도가 제시되어 있는 2000년부터 2023년까지의 자료를 활용하였다. 해양환경측정망 관측 자료는 해양환경정보포털(https://www.meis.go.kr/)에서 획득하였다. 해양환경공단은 우리나라 연안 및 근해역의 해양환경 상태와 오염원에 대한 조사를 정기적으로 실시하고 있으며, 이를 통해 해양환경 현황을 종합적으로 해석하고 국가해양환경관리 및 보전정책 수립을 위한 기초자료를 제공하고 있다. 해양환경측정망은 전국연안 425개 정점에서 운영되며, 영일만은 동해생태구역의 하천영향 및 반폐쇄성해역 환경측정망에 속하여 11개 정점에서, 항만 환경측정망에 속하여 2개 정점에서, 연안해역 환경측정망에 속하여 1개 정점에서 조사가 수행되고 있다. 측정망은 1997년부터 현재까지 연 4회(2월, 5월, 8월, 11월) 정기적으로 운영되며, 표층과 저층 2개 수층에서 조사가 이루어진다.

        본 연구에서는 수온, 염분, 용존산소량(Dissolved oxygen; DO), 화학적산소요구량(Chemical Oxygen Demand; COD), 총질소(Total Nitrogen; TN), 총인(Total Phosphorus; TP), 클로로필(Chlorophyll-a; Chl-a)의 총 7개 항목으로 해수 시료의 물리화학적 특성을 파악하였으며, 평균입도(Mean grain size: Mz), 산 휘발성 황화물(Acid Volatile Sulfide: AVS), 강열감량(Ignition Loss: IL), 화학적산소요구량(Chemical Oxygen Demand: COD)의 4개 항목으로 퇴적물 시료의 물리화학적 특성을 파악하였다. 해수 중금속 분석 항목은 구리(Cu), 납(Pb), 아연(Zn), 카드뮴(Cd), 6가크롬(Cr6+), 총수은(T-Hg), 비소(As)의 7개 항목이며, 퇴적물 중금속 분석 항목은 구리(Cu), 아연(Zn), 납(Pb), 카드뮴(Cd), 크롬(Cr), 수은(Hg), 비소(As), 니켈(Ni), 망간(Mn), 코발트(Co), 리튬(Li), 철(Fe), 알루미늄(Al)의 13개 항목을 대상으로 하였다.

        중금속 데이터는 영일만 내 5개 정점에서 조사되었으며, 해수 중금속은 2월과 8월 표층에 조사되었고, 퇴적물 중금속은 2월에만 조사되었다. 이에 따라 2000년부터 2023년까지 해수 중금속은 2월과 8월 표층 데이터를, 퇴적물 중금속은 2월 데이터를 분석에 활용하였다. 퇴적물 중금속 항목 중 니켈(Ni), 망간(Mn), 코발트(Co), 리튬(Li), 철(Fe), 알루미늄(Al)의 경우 2012년 이후 조사항목이 확대되어 분석되었다. 또한 해양환경 변화에 영향을 미치는 환경 요인으로 기상청 기상자료개방포털(https://data.kma.go.kr/)의 강수량 자료를 함께 분석에 활용하였다. 본 연구에서 자료의 대표값 산출은 각 정점 및 시기별 데이터를 가중치 없이 합산하여 단순 산술 평균(Simple Arithmetic Mean)을 적용하였다. 또한, 모든 분석 자료는 해양환경공정시험기준(Standard Methods for the Examination of Marine Environment)에 준거하여 생산된 국가 승인 통계임을 전제로 하여, 별도의 분석법 검증 과정 없이 해당 자료를 인용하여 결과의 신뢰성을 확보하였다.

      

    

    

  
    
      3. 결과 및 고찰
      
        3.1 해수 물리화학적 특성
        본 연구에서 분석된 2000년부터 2023년까지의 2월, 8월 표층 해수의 수온, 염분, 용존산소량(Dissolved oxygen; DO), 화학적산소요구량(Chemical Oxygen Demand; COD), 총질소(Total Nitrogen; TN), 총인(Total Phosphorus; TP), 클로로필(Chlorophyll-a; Chl-a)의 평균 값을 Fig. 2에 나타내었다.

        
          
          

          Fig. 2.  
				
          

          
            Long-term changes (2000–2023) in surface water parameters (temperature, salinity, dissolved oxygen (DO), chemical oxygen demand (COD), total nitrogen (TN), total phosphorus (TP), and chlorophyll-a (Chl-a)) based on the mean values for February and August in Yeongil Bay.
          
          

          

        

        수온은 8.0에서 26.2 ℃의 범위(평균: 16.7 ± 7.2 ℃)를 보였다. 연중 2월은 낮고 8월은 높은 계절적 변동이 뚜렷하게 나타났다. 비록 통계적으로 유의하지는 않았으나(p > 0.05), 장기적으로 연평균 수온이 완만하게 상승하는 경향이 나타났다.

        염분은 2.6에서 34.3 psu의 범위(평균: 31.8 ± 4.9 psu)를 보였다. 계절적으로는 겨울철에 높고 여름철에 낮아지는 경향이 나타났으며, 이는 겨울철의 적은 강수량으로 인한 담수 유입 감소와, 여름철의 상대적으로 많은 강수량으로 인한 담수 유입 증가를 반영한다. 특히 2014년 8월에는 평균 염분이 5 psu 이하로 급격히 감소하는 이상치(anomaly)가 관찰되었는데, 이는 2013년 8월 강수량(85 mm)과 비교하여 2014년 8월 조사 시기의 강수량(453 mm)이 5배 증가한 결과를 보아 저염분 현상으로 인해 발생했을 가능성이 크다.

        용존산소(Dissolved oxygen; DO)는 6.5에서 11.8 mg/L의 범위(평균: 9.0 ± 1.0 mg/L)를 나타냈다. 2020년 8월에 11.8 mg/L로 최대값을 기록하였으며, 뚜렷한 계절적 변동은 나타나지 않았다.

        화학적산소요구량(Chemical Oxygen Demand; COD)은 0.3에서 7.5 mg/L의 범위(평균 1.3 ± 1.0 mg/L)로 나타났다. 전반적으로 겨울철보다 여름철에 다소 증가하는 경향을 보였으나 통계적으로 유의한 수준은 아니었다(p > 0.05). 특히, 염분이 5 psu 이하로 매우 낮았던 2014년 8월에 COD 평균 값이 7.5 mg/L로, 다른 시기와 비교해 현저하게 높았다. 따라서 이는 2014년 8월에 담수 유입을 통해 많은 양의 유기물이 영일만 해역으로 유입된 것이 주된 원인으로 보이며, 이로 인해 평균 COD가 일시적으로 크게 증가한 것으로 판단된다.

        총질소(Total Nitrogen; TN)는 149.0에서 1808 μg/L의 범위(평균: 283.2 ± 339.6 μg/L)를, 총인(Total Phosphorus; TP)은 6.36에서 107 μg/L의 범위(평균: 15.6 ± 26.9 μg/L)를 나타냈다. 장기적으로 두 항목 모두 감소하는 추세를 보였으나 통계적 유의성은 없었다(p > 0.05). TN과 TP 또한 염분이 5 psu 이하로 매우 낮았던 2014년 8월에 최대값을 기록하며, 영일만에서 담수의 유입이 영양염 농도를 결정하는 주요 요인임을 시사한다.

        클로로필(Chlorophyll-a; Chl-a)은 0.23 에서 30.0 μg/L의 범위(평균: 5.52 ± 4.02 μg/L)를 보였다. 겨울철에 낮고 여름철에 상대적으로 높은 계절적 양상을 보였으며, 장기적으로는 감소하는 경향이 나타났으나 유의하지 않았다(p > 0.05). 평균 염분값이 5 psu으로 매우 낮게 나타나고 TN, TP 값이 높게 나타난 2014년 8월에 가장 높은 평균 Chl-a 값이 나타났는데, 이는 높은 강수량으로 인한 육상 기원 영양염류의 유입으로 인해 식물플랑크톤의 생체량이 증가한 것이 주된 원인으로 판단된다.

      

      
        3.2 해수 중금속 농도의 시계열 분포 특성
        분석을 통해 얻어진 해수 중금속의 연도별 평균 농도를 Fig. 3에 나타내었다. 해수 중 중금속 평균 농도는 Cu: 1.53 ± 2.03 μg/L, Pb: 0.54 ± 1.00 μg/L, Zn: 8.11 ± 13.2 μg/L, Cd: 0.14 ± 0.24 μg/L, Cr6+: 0.25 ± 0.31 μg/L, T-Hg: 0.01 ± 0.02 μg/L, As: 0.92 ± 0.62 μg/L로 나타났다.

        
          
          

          Fig. 3.  
				
          

          
            Long-term changes (2000–2023) in the concentrations of heavy metals (Cu, Pb, Zn, Cd, Cr6+, T-Hg and As) in surface water, based on mean values for February and August in Yeongil Bay. The red dashed line indicates the marine ecosystem protection standards.
          
          

          

        

        Cu, Zn, Cd의 농도는 2000년대 초·중반에 일시적으로 증가하였다가 이후 점차 감소하여 2010년 이후에는 낮은 농도 수준을 유지하였다. Cu와 Zn는 2004~2005년에, Cd는 2000~2001년에 최고치를 기록하였다. Pb 또한 Cu, Zn, Cd와 유사하게 2000년대 초·중반에 농도가 증가하였다가 이후 감소하는 추세가 나타났지만, 2018년에 최고치를 기록하였으며 2023년에도 비교적 높은 값이 나타났다(Fig. 3). 2000년대 초·중반에 나타난 Cu, Zn, Cd, Pb의 높은 농도는 특정 요인에 의해 해당 시기에 해수 중 금속 농도가 증가한 결과로 판단된다. 영일만 해역에서는 1997년부터 2003년까지 저질 개선을 위한 준설사업이 진행되었으며(Yoon et al.[2003]; Pohang Regional Office of Oceans and Fisheries[2025]), 따라서 준설 작업 중 오염된 해저 퇴적물이 물리적으로 교란되면서 해수 중 해당 중금속의 농도에 영향을 미친 것으로 사료된다. 이는 같은 시기 퇴적물 내 Cu, Zn, Pb, Cd의 농도가 높게 나타난 결과와도 잘 부합한다(“3.5 퇴적물 중금속 농도의 시계열 분포 특성” 참고). 일반적으로 퇴적물 내 중금속은 환경의 물리·화학적 조건 변화에 따라 수층으로 재용출될 수 있다(Ra et al.[2013]). 특히 준설과 같은 물리적 교란은 탈착(desorption) 및 재이동(remobilization)을 촉진하여, 해수 내 중금속 농도를 증가시킨 원인으로 판단된다. Cr6+은 2000년대 초반 농도가 일시적 증가한 후 감소하는 경향을 보였으나, 2011년에 다시 급증하여 다른 원소와 다른 이질적인 특성이 나타났다. 이는 해당 시기 Cr6+의 농도에 영향을 미치는 다른 유입원이 존재했을 가능성을 시사한다. T-Hg는 2000년대 초반 상대적으로 높은 농도를 보였으나 이후 지속적으로 감소하여 2010년 이후에는 낮은 농도 수준으로 유지되었다. 이는 2004년 수질오염총량관리제 도입과 함께 추진된 포항 산업단지 내 분류식 하수관거 정비사업과 완충저류시설의 단계적 확충으로 과거 수은의 주요 유입 경로였던 초기 우수 및 사고성 폐수의 영일만 직유입을 효과적으로 차단하여, 영일만으로 배출되는 실질적인 오염 부하량을 감소시킨 원인으로 판단된다. 반면, As는 2000년대 초반 상대적으로 낮은 농도를 보였으나, 2010년대부터 점차 농도가 증가하여 최근까지 비교적 높은 농도 수준을 유지하고 있다. 이는 2010년대 이후 담수 또는 산업 폐수를 통해 해당 원소들의 추가적인 유입이 있었을 가능성을 시사한다. Cr6+과 As의 경우 다른 금속 원소들과 상이한 농도 경향을 보여, 서로 다른 기원과 거동 양상을 가지는 것으로 판단된다.

      

      
        3.3 해수 중금속 오염도 평가
        해수 중 중금속 오염 평가를 위해 해양생태계 보호 기준과 비교하였다. 해양생태계 보호를 위한 중금속 해수 기준은 해양수산부 고시(2018-10호)에 의거하여 설정되었으며, 본 연구에서는 해당 기준 중 단기기준과 비교하여 적용하였다(Table 2). 해양생태계 보호 기준을 초과한 Cu와 Zn의 정점별 농도 분포를 Fig. 4, 5에 나타내었다. 현재 시행중인 해양생태계 보호기준은 Cu의 경우 단기기준 3.0 μg/L, Zn은 단기기준 34 μg/L로 설정되어 있다.

        
          Table 2. 
				
          

          
            Concentration values of marine ecosystem protection standards for heavy metals (unit: μg/L)
          
          

        

        
          
            
              	 
              	Cu
              	Pb
              	Zn
              	Cd
              	Cr6+
              	T-Hg
              	As
            

          
          
            	Short-term standard
            	3.0
            	7.6
            	34
            	19
            	200
            	1.8
            	9.4
          

        

        
          
            *Short-term standard: applied to single measurement values.
          

        

        

        
          
          

          Fig. 4.  
				
          

          
            Long-term changes (2000–2023) in copper (Cu) concentrations in surface seawater at each station. Black and gray bars indicate values for February and August, respectively, and the red dashed line represents the marine ecosystem protection standards.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 5.  
				
          

          
            Long-term changes (2000–2023) in zinc (Zn) concentrations in surface seawater at each station. Black and gray bars indicate values for February and August, respectively, and the red dashed line represents the marine ecosystem protection standards.
          
          

          

        

        Cu는 2000년과 2001년 2월, 2004년과 2005년 2월 및 8월에 해양생태계 보호 단기기준인 3 μg/L를 초과하였으며, Zn은 2004년 2월과 2006년 8월에 각각 34.3 μg/L, 38.19 μg/L로 기준(34 μg/L)을 약간 초과하였으나, 2005년 2월과 8월에는 각각 60.94 μg/L와 58.26 μg/L를 기록하며 해양생태계 보호 단기기준보다 약 1.7~1.8배 높은 수준을 나타냈다.

        Cu의 농도 분포는 2004년과 2005년에 데이터가 존재하지 않는 H1 정점을 제외한 모든 정점에서 기준치를 초과하였다. 특히 산업단지와 가장 인접하고 가장 내만에 위치한 Y2 정점에서 13.91 μg/L로 최고 농도가 관찰되었으며, 이는 단기기준(3.0 μg/L)보다 약 4.6배 높은 수준이었다. Cu 농도는 내만에서 외양으로 갈수록 점진적으로 감소하는 공간적 분포 패턴을 나타냈다. 이는 강과 하구에서 상대적으로 높은 농도가 나타나고 외양 해수에서는 구리 농도가 낮아지는 경향을 보이는 이전 연구와 일치된 경향을 보인다(Vance et al.[2008]). 이러한 분포 특성은 육상 오염원, 특히 산업단지에서 배출되는 물질이 Cu의 주요 오염원임을 시사한다. Y2 정점 외에도 데이터가 존재하지 않는 H1 정점을 제외한 Y6, Y11, H2 정점에서 각각 8.12 μg/L, 8.01 μg/L, 5.19 μg/L의 높은 농도를 보여 전반적으로 2004년과 2005년에 연구 해역에서 인위적 기원 Cu 영향이 높은 상태였음을 확인할 수 있다.

        Zn 농도는 가장 외양에 위치한 Y11 정점에서 2005년 89.71 μg/L로 최고값이 관찰되었으며, 이는 해양생태계 보호기준 단기기준(34 μg/L) 대비 약 2.6배를 초과하는 수준이었다. Y2 정점에서도 62.11 μg/L의 높은 농도가 측정되어 단기기준을 약 1.8배 초과하였다. Zn 농도의 공간적 분포는 Cu와 다른 양상을 보였는데, 이는 Zn의 오염원이 Cu와는 다른 특성을 가지고 있음을 의미한다. 특히 Y11 정점에서 Zn의 높은 농도는 영일만 바깥쪽에 특정 오염원이 존재할 가능성을 시사하며, 이에 대한 추가적인 오염원 조사가 필요하다.

        해양환경에서 Cu와 Zn 모두 미생물에게 필수적인 미량 영양염으로 알려져 있지만, 인위적인 요인으로 인해 농도가 높아질 경우 생물학적 체계 내에서 독성을 유발할 수 있다고 알려져 있다(Sunda and Huntsman[1998]; Durán and Beiras[2013]). 두 금속원소의 경우 본 연구에서 해양생태계 보호기준을 초과한 정점이 존재하는 만큼 영일만에서 Cu와 Zn에 대한 중장기적 모니터링과 오염원 관리의 필요성이 강조된다.

        종합적으로, 해수 중 중금속 농도는 시공간적으로 변동이 크고 인위적 활동의 영향을 쉽게 받기 때문에, 영일만 내 해수 중 중금속 농도의 지속적 관측을 통한 오염원 추적 및 심도 있는 관리가 필요하다고 판단된다.

      

      
        3.4 퇴적물 물리화학적 특성
        퇴적물의 평균입도(Mean grain size; Mz)와 유기물 함량 특성을 나타내는 산 휘발성 황화물(Acid Volatile Sulfide; AVS), 강열감량(Ignition Loss; IL), 화학적산소요구량(Chemical Oxygen Demand; COD)의 정점별 평균값을 Table 3에 연도별 평균값을 Fig. 6에 나타내었다.

        
          Table 3. 
				
          

          
            Mean values of sediment parameters (Mean grain size, AVS, Ignition Loss, chemical oxygen demand (COD)) in Yeongil Bay from 2000 to 2023
          
          

        

        
          
            
              	Station
              	Mean grain size (Φ)
              	AVS (mg S/g·dry)
              	Ignition Loss (%)
              	COD (mg O2/g·dry)
            

          
          
            	Y2
            	4.89 (1.16-7.61)
            	0.138(ND-0.795)
            	4.94(1.05-20.32)
            	9.71(3.46-18.00)
          

          
            	Y6
            	5.85(3.46-8.81)
            	0.262(ND-1.265)
            	4.911.69-16.17)
            	11.01(3.15-36.58)
          

          
            	Y11
            	6.93(4.02-8.44)
            	0.282(ND-0.736)
            	6.14(2.87-10.69)
            	15.32(6.07-32.49)
          

          
            	H1
            	6.23(2.39-9.10)
            	0.181(0.008-0.478)
            	7.20(1.89-13.57)
            	14.50(6.66-20.95)
          

          
            	H2
            	7.47(4.53-10.52)
            	0.387(0.073-1.145)
            	7.00(3.19-10.50)
            	15.83(8.12-31.48)
          

        

        
          
            *ND: Not Detected
          

        

        

        
          
          

          Fig. 6.  
				
          

          
            Long-term changes (2000–2023) in sediment parameters (Mean grain size, AVS, Ignition Loss, chemical oxygen demand (COD)) based on the mean values in Yeongil Bay.
          
          

          

        

        영일만 퇴적물의 평균입도는 1.16-10.52 Φ (평균 6.28 Φ) 범위를 보이며, 전반적으로 실트(silt) 크기의 세립질 퇴적물이 우세하였다. 이는 반폐쇄성 내만의 퇴적환경 특성을 반영하며(Allen[1993]), 세립질 퇴적물의 높은 비표면적은 미량금속 흡착에 유리한 조건을 제공한다(Horowitz[1991]). 일부 정점에서 관찰된 점토(Clay, 8 Φ 이상) 및 사질(Sand, 4 Φ 이하) 퇴적물의 공간적 분포 변동은 조류 및 파랑에너지, 그리고 육상 퇴적물 공급의 변동성에 영향을 받는다는 것을 시사한다(Gao and Collins[1992]).

        AVS와 COD는 각각 ND~1.265 mg S/g‧dry(평균 0.26 mg S/g‧dry), 3.15~36.58 mg O2/g‧dry(평균 13.46 mg O2/g‧dry)의 범위로 나타났다. 현재 우리나라의 일반 해양환경기준에는 AVS와 COD에 대한 별도의 기준이 설정되어 있지 않다. 따라서 본 연구에서는 오염도를 평가하기 위해 일본의 퇴적물 기준을 적용하였다. 일본에서 수산생물 보호를 위해 생물에 영향을 주는 기준 농도로 AVS와 COD에 대하여 각각 0.2 mg S/g‧dry, 20 mg O2/g‧dry을 제시하고 있다(Yokoyama[2000]).

        AVS의 경우 전체 분석 시료의 약 47%가 일본의 기준 농도(0.2 mg S/g‧dry)를 초과하는 것으로 나타났다. 정점별로는 포항신항 정점인 H2에서 약 67%가 기준을 초과하였으며, 특히 2015년 H2 정점에서는 1.145 mg S/g‧dry의 최고 농도를 기록하였다. AVS가 높다는 것은 퇴적물 내 황화물이 많다는 의미로, 중금속이 황화물과 결합해 비생물학적으로 존재하며 상대적으로 생물에게 독성을 나타내지 않을 수 있지만, 산화 등 환경변화 시 황화물이 분해되면 결합된 중금속이 용출되어 생태계에 잠재적 독성을 미칠 수 있다(Zhang et al.[2014]). COD의 경우 농도는 일부 정점(Y6의 2012년, 2021년, Y11의 2005년, 2018년, 2021년, 2022년, 2023년, H1의 2003년, 2022년, H2의 2004년, 2010년, 2019년)에서 일본의 기준 농도(20 mg O2/g‧dry)을 초과하였다.

        IL은 1.05~20.32%(평균 6.07%)의 범위로 나타났다. 정점별 IL의 평균값을 비교한 결과, Y2(4.94%)와 Y6(4.91%)보다 Y11(6.14%), H1(7.20%), H2(7.00%)의 값이 더 높게 나타난 것으로 보아 해당 정점의 유기물 함량이 상대적으로 높은 것을 알 수 있다. IL과 COD는 범위가 정점별로 크게 나타나 공간별, 연도별 변동성이 큼을 알 수 있었다.

      

      
        3.5 퇴적물 중금속 농도의 시계열 분포 특성
        2000년부터 2023년까지 영일만 퇴적물에서 중금속(Cu, Zn, Pb, Cd, Cr, Hg, As)의 연도별 평균 농도를 Fig. 7에, 2013년부터 2023년까지 중금속(Ni, Mn, Co, Li, Al)의 연도별 평균 농도를 Fig. 8에 나타내었다.

        
          
          

          Fig. 7.  
				
          

          
            Long-term changes (2000–2023) in annual average concentrations of Cu, Zn, Pb, Cd, Cr, Hg, and As in surface sediments. The red dashed line indicates the TEL, and the solid red line represents the PEL.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 8.  
				
          

          
            Long-term changes (2013–2023) in annual average concentrations of Ni, Mn, Co, Li, Fe, and Al in surface sediments. The red dashed line indicates the TEL.
          
          

          

        

        Cu, Zn, Pb, Cd, Cr, Hg, As, Ni, Mn, Co, Li, Fe, Al는 각각 0.85~40.67 mg/kg(평균 27.02 ± 8.21 mg/kg), 15.96~198.8 mg/kg(평균 151.2 ± 35.00 mg/kg), 3.54~50.6 mg/kg(평균 37.6 ± 8.74 mg/kg), 0.05~3.41 mg/kg(평균 0.49 ± 0.63 mg/kg), 13.4~134 mg/kg(평균 74.3±30.2 mg/kg), 0.01~0.37 mg/kg(평균 0.12±0.11 mg/kg), 1.64~17.82 mg/kg(평균 12.25 ± 3.47 mg/kg), 16.65~25.99 mg/kg(평균 21.10 ± 2.95 mg/kg), 424~671 mg/kg(평균 568 ± 93.1 mg/kg), 6.86~9.77 mg/kg(평균 7.97 ± 0.76 mg/kg), 36.39~62.64 mg/kg(평균 44.74 ± 7.72 mg/kg), 3.22~4.24%(평균 3.75 ± 0.32%), 5.84~7.5 5%(평균 6.87 ± 0.57%) 범위였다.

        입도(Φ)과 중금속 농도 간의 상관분석 결과, 대부분의 항목에서 뚜렷한 선형 관계는 관찰되지 않았다(r < 0.5). 이는 영일만이 입도 분포와 같은 자연적 요인보다는, 시공간적으로 불규칙하게 유입되는 인위적 오염원에 의해 더 지배적인 영향을 받고 있음을 시사한다.

        영일만 퇴적물 내 중금속 평균 농도를 다른 유사 환경과 비교하기 위해 산업단지가 위치한 항만 및 반폐쇄적 내만에서 보고된 퇴적물 중금속 농도를 조사하였다(Table 4). 광양만은 본 연구 해역과 비교하였을 때 Ni을 제외한 모든 중금속 농도가 상대적으로 낮게 나타났으며(Hyun et al.[2003]), 경기만의 경우 여름철과 겨울철 모든 중금속 농도가 상대적으로 낮게 관찰되었다(Won et al.[2020]). 반면, 마산만은 모든 중금속 농도가 상대적으로 높게 관찰되었는데, 이는 마산만의 연구 정점이 산업단지와 근접하게 위치함으로 인해 나타난 결과로 판단된다(Sun et al.[2014]). 그 외 진해만에서는 Cu, Cd, Ni이 높게 나타났으며(Cho and Lee[2012]), 울산-온안 연안에서는 Cd과 Cr을 제외한 모든 중금속 농도가 높게 나타났다(Sun et al.[2015]).

        
          Table 4. 
				
          

          
            Comparison of heavy metals concentrations (range and average) in sediments between the study region and other coastal regions of Korea. (unit: mg/kg)
          
          

        

        
          
            
              	Study region
              	Cu
              	Zn
              	Pb
              	Cd
              	Cr
              	Hg
              	As
              	Ni
              	Reference
            

          
          
            	Gwangyang
            	6-34
            	23-126
            	13-35
            	0.01-0.27
            	18-76
            	-
            	-
            	7-35
            	
              
                Hyun et al.[2003]
              
            
          

          
            	Bay
            	(18)
            	(86)
            	(28)
            	(0.15)
            	(51)
            	(24)
          

          
            	Jinhae Bay
            	18-91
            	67-352
            	10-69
            	0.20-1.84
            	23-82
            	-
            	8-16
            	22-39
            	
              
                Cho and Lee[2012]
              
            
          

          
            	(42)
            	(125)
            	(29)
            	(0.57)
            	(58)
            	(10)
            	(34)
          

          
            	Masan Bay
            	21-76
            	118-327
            	34-76
            	0.1-1.1
            	-
            	-
            	-
            	27-34
            	
              
                Sun et al.[2014]
              
            
          

          
            	(46)
            	(200)
            	(50)
            	(0.6)
            	(31)
          

          
            	Ulsan-Onsan
            	20-249
            	103-1160
            	26-531 (103)
            	0.14-1.02
            	54-80
            	0.03-1.53
            	10-21
            	26-38
            	
              
                Sun et al.[2015]
              
            
          

          
            	coast
            	(92)
            	(317)
            	19.33-36.14
            	(0.46)
            	(64)
            	(0.34)
            	(16)
            	(30)
          

          
            	Gyeonggi Bay
            	1.54-17.16
            	8.71-79.96
            	(23.84)
            	0.02-0.13
            	6.78-62.91
            	0.002-0.019
            	4.07-9.62
            	3.98-25.24
            	
              
                Won et al.[2020]
              
            
          

          
            	(summer season)
            	(8.87)
            	(46.55)
            	18.73-32.31
            	(0.07)
            	(36.43)
            	(0.009)
            	(6.37)
            	(14.42)
          

          
            	Gyeonggi Bay
            	0.74-14.67
            	5.41-65.94
            	(23.89)
            	0.01-0.18
            	3.01-56.88
            	0.001-0.018
            	3.23-8.42
            	1.20-23.17
            	
              
                Won et al.[2020]
              
            
          

          
            	(winter season)
            	(7.03)
            	(41.64)
            	3.54-50.6
            	(0.06)
            	(33.31)
            	(0.008)
            	(5.79)
            	(11.94)
          

          
            	This study
            	0.85-40.67
            	15.96-198.8
            	(37.6)
            	0.05-3.41
            	13.4-134
            	0.01-0.37
            	1.64-17.8
            	16.65-25.99
            	-
          

          
            	(27.02)
            	(151.15)
            	44
            	(0.49)
            	(74.3)
            	(0.12)
            	(12.25)
            	(21.10)
          

          
            	TEL*
            	20.6
            	68.4
            	119
            	0.75
            	116
            	0.11
            	14.5
            	47.2
            	-
          

          
            	PEL**
            	64.4
            	157
            	119
            	2.75
            	181
            	0.62
            	75.5
            	80.5
            	-
          

        

        
          
            *TEL(Threshold Effects Level): The concentration below which adverse ecological effects are expected to occur rarely or have only a low probability.
          

          
            **PEL(Probable Effects Level): The concentration above which adverse ecological effects are expected to occur frequently or have a high probability.
          

        

        

      

      
        3.6 퇴적물 중금속 오염도 평가
        퇴적물 중 중금속 오염도를 평가하는 방법에는 농축계수(enrichment factor, EF), 농집지수(geoaccumulation index, Igeo), 농도농축비(Concentration Enrichment Ratio, CER), 오염부하량지수(Pollution Load Index, PLI), 생태위해지수(Ecological Risk Index, ERI) 등이 있다. 본 연구에서는 이들 중 Müller[1979]가 제안한 Igeo를 적용하여 오염도를 평가하였다. Igeo는 해역의 지형학적 특성이 반영될 수 있으며, 해당 해역의 오염 수준을 정량화하는 데 유용하다(Lee et al.[2008]). Igeo는 값의 범위에 따라 7단계로 분류하여 오염 정도를 평가하며(Table 5), 인위적 오염도를 판단하는 데 사용된다. Igeo는 다음의 계산식을 통해 산출된다.
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          Table 5. 
				
          

          
            Classification defined by Müller [1979] for geoaccumulation index (Igeo)
          
          

        

        
          
            
              	Igeo class
              	value
              	sediment quality
            

          
          
            	0
            	Igeo < 0
            	Unpolluted
          

          
            	1
            	0 < Igeo ≤ 1
            	Unpolluted/moderately polluted
          

          
            	2
            	1 < Igeo ≤ 2
            	moderately polluted
          

          
            	3
            	2 < Igeo ≤ 3
            	moderately to strongly polluted
          

          
            	4
            	3 < Igeo ≤ 4
            	Strongly polluted
          

          
            	5
            	4 < Igeo ≤ 5
            	Strongly/strongly polluted
          

          
            	6
            	Igeo > 5
            	very strongly polluted
          

        

        

        Cn은 측정된 중금속의 농도, Bn은 각 중금속의 배경농도(background concentration)를 나타낸다. 배경농도는 Woo et al.[2019]이 보고한 Li으로 표준화된 한반도 연안 퇴적물의 중금속 배경농도(Cu: 14.7 mg/kg, Zn: 69.8 mg/kg, Pb: 25.2 mg/kg, Cd: 0.134 mg/kg, Cr: 46.1 mg/kg, Hg: 0.0159 mg/kg, As: 7.4 mg/kg, Ni: 20 mg/kg)를 활용하였다.

        영일만 퇴적물에서 정점별 중금속 농도의 평균값으로 Igeo 평가한 결과를 Table 6에 나타내었다. Cu는 Igeo class 0~2 사이로 unpolluted~ moderately polluted, Pb와 Cr은 Igeo class 0~1 사이로 unpolluted~unpolluted/moderately polluted, Zn과 Cd은 Igeo class 1~2 사이로 unpolluted to moderately polluted~moderately polluted, Hg은 Igeo class 2~5 사이로 moderately polluted~strongly/very strongly polluted, As는 Igeo class 1으로 unpolluted to moderately polluted, Ni은 Igeo class 0으로 unpolluted 상태였다. 공간적으로는 Ni(Igeo class 0)을 제외하고 내만 정점(Y2, Y6, Y11)의 경우 Igeo class 0~2(unpolluted~moderately polluted), 항만 정점(H1, H2)은 Igeo class 2~5(moderately polluted~strongly/very strongly polluted)로, 항만 정점이 내만 정점보다 상대적으로 높게 나타났다.

        
          Table 6. 
				
          

          
            Igeo values of heavy metals in sediments of the Yeongil Bay
          
          

        

        
          
            
              	Station
              	Cu
              	Zn
              	Pb
              	Cd
              	Cr
              	Hg
              	As
              	Ni
            

          
          
            	Y2
            	-0.21
            	0.34
            	-0.14
            	0.99
            	0.63
            	1.85
            	0.10
            	-0.29
          

          
            	Y6
            	-0.52
            	0.20
            	-0.32
            	0.28
            	-0.45
            	1.93
            	0.08
            	-1.01
          

          
            	Y11
            	-0.23
            	0.35
            	0.10
            	0.63
            	-0.41
            	1.86
            	0.14
            	-0.76
          

          
            	H1
            	1.52
            	1.11
            	0.19
            	1.84
            	0.02
            	4.12
            	0.42
            	-0.35
          

          
            	H2
            	0.90
            	0.98
            	0.39
            	1.31
            	0.79
            	2.84
            	0.50
            	-0.28
          

        

        

        국내 주요 연안의 평균 농도를 바탕으로 산출된 Igeo 값을 Table 7에 나타내었다. 영일만은 전반적으로 청정한 상태(Igeo Class 0)를 보인 광양만과 경기만에 비해서는 높은 오염도(Igeo Class 0~3)를 보였으며, 진해만과 마산만의 경우 Cu, Zn, Cd에서 Igeo Class 1~2를 나타내어 영일만과 유사한 오염 양상을 보였다. 반면, 울산-온산 연안과 비교했을 때 대부분의 중금속 항목에서 영일만보다 높은 오염 등급이 확인되었다. Hg는 Igeo Class 4로 심각한 오염 수준을 보였다. 그러나 영일만 역시 Hg가 Igeo Class 3으로 높은 오염도를 보였으며, Cd 또한 Igeo Class 2를 나타내어 울산-온산, 진해, 마산과 동일한 오염 등급을 나타내었다. 다른 해역과의 Igeo 비교 평가를 종합해 볼 때, 영일만은 Hg와 Cd가 다른 중금속 항목에 비해 인위적인 오염 축적이 상대적으로 뚜렷하게 진행된 것으로 판단된다. 따라서 향후 Hg와 Cd를 우선순위로 모니터링을 수행할 필요가 있다.

        
          Table 7. 
				
          

          
            Comparison of Igeo values based on mean heavy metal concentrations in sediments between the study region and other coastal regions of Korea
          
          

        

        
          
            
              	Study region
              	Cu
              	Zn
              	Pb
              	Cd
              	Cr
              	Hg
              	As
              	Ni
            

          
          
            	Gwangyang Bay
            	-0.29
            	-0.28
            	-0.43
            	-0.42
            	-0.44
            	-
            	-
            	-0.32
          

          
            	Jinhae Bay
            	0.93
            	0.26
            	-0.38
            	1.50
            	-0.25
            	-
            	-0.15
            	0.18
          

          
            	Masan Bay
            	1.06
            	0.93
            	0.40
            	1.58
            	-
            	-
            	-
            	0.05
          

          
            	Ulsan-Onsan coast
            	2.11
            	1.60
            	1.45
            	1.19
            	-0.11
            	3.83
            	0.53
            	0.00
          

          
            	Gyeonggi Bay (summer season)
            	-1.31
            	-1.17
            	-0.67
            	-1.52
            	-0.92
            	-1.41
            	-0.80
            	-1.06
          

          
            	Gyeonggi Bay (winter season)
            	-1.65
            	-1.33
            	-0.66
            	-1.74
            	-1.05
            	-1.58
            	-0.94
            	-1.33
          

          
            	This study
            	0.29
            	0.53
            	-0.01
            	1.29
            	0.10
            	2.33
            	0.14
            	-0.51
          

        

        

        또한, 해양수산부(고시 제2018-10호에)서 제정한 해양환경기준 중 우리나라의 배경농도와 생물영향을 고려하여 설정된 퇴적물 오염기준인 주의기준(threshold effects level, TEL)과 관리기준(probable effects level, PEL)과도 비교하였다. 퇴적물 중금속 농도에 대한 해양환경기준 값을 Table 4에 나타내었다. 이 기준에서 Cu와 Zn의 경우 Li 농도를 이용하여 입도 보정한 결과값을 기준농도와 비교하도록 규정하고 있다. 그러나 본 연구의 2014년 이전 데이터는 해당 기준 도입 이전에 획득된 자료로서, Li 항목에 대한 측정값이 부재하여 2014년 이전의 Cu 및 Zn 데이터는 기준치와의 비교 평가 대상에서 제외하였다. Cu와 Zn을 제외한 6개 금속(Pb, Cd, Cr, As, Hg, Ni)에 대해서는 기준 농도와 직접 비교하였다.

        Cu는 모든 연도에서 주의기준(20.60 mg/kg)을 초과하는 경향을 보였다. Zn는 모든 연도에서 주의기준(68.40 mg/kg)을 초과하였으며, 2016년, 2017년, 2019년, 2020년, 2021년, 2023년에는 관리기준(157 mg/kg)을 초과하였다. Pb는 2004년, 2006년, 2016년에 주의기준(44 mg/kg)을 초과하였다. Cd은 대부분의 연도에서 안정적인 농도 수준을 유지하였으나, 2001년에 관리기준(2.72 mg/kg)를 크게 상회하는 급격한 농도 증가가 관찰되었다. Cr은 2002년과 2003년에 낮은 농도를 기록했으나, 이후 전반적으로 증가하는 경향을 보였으며, 2021년과 2022년에 주의기준(116 mg/kg)을 초과하였다. Hg은 2000년대 초반 낮은 농도를 유지하다가, 2010년대 초반부터 점진적으로 증가하는 경향이 나타났으며, 특히 2016년부터 2023년까지는 주의기준(0.11 mg/kg)을 지속적으로 초과하였다. As는 2002년에 가장 낮은 값을 기록한 이후 대체적으로 증가하는 경향을 보였으며, 7개 년도(2004년, 2006년, 2016년, 2020년, 2021년, 2022년, 2023년)에서 주의기준(14.5 mg/kg)을 초과하였다.

        Cu, Zn, Pb, Cd, Cr, Hg, As 농도는 연도별 뚜렷한 변화 양상이 보였으며, 일부 연도에서는 주의기준 및 관리기준을 초과 사례가 빈번히 나타났다. 특히 Cu, Zn는 대부분의 연도에서 기준치를 반복적으로 초과하였으며, Cr, Hg, As는 최근 증가하는 추세를 보임에 따라 퇴적물 환경 및 생태계에 부정적 영향을 미칠 우려가 있다. 최근 관찰되는 Cr, Hg, As의 증가 경향은 형산강을 통해 유입되는 산업단지 기원 오염 부하와 밀접한 관련이 있는 것으로 판단된다. Seo et al.[2023]은 포항 철강산업단지 인근 구무천과 형산강 본류 퇴적물의 고농도 중금속 오염이 산업단지 배출수에서 기원함을 확인한 바 있다. 최근 연구는 이러한 하천 기원 오염물질이 실제 해양으로 확산됨을 뒷받침하는데, Kim et al.[2025]은 수은 동위원소 분석과 수치 모델링을 통해 형산강에서 유입된 오염물질이 해수 유동을 따라 영일만 내부로 지속적으로 수송되어 축적됨을 규명하였으며, 영일만 내에서 대기 기원 수은의 기여를 확인하였다. 종합해 볼 때, 최근 관찰된 해당 중금속들의 농도 상승은 형산강을 통한 산업 배출수의 유입과 대기 침적 등 다양한 잠재적 오염원이 복합적으로 기여한 결과로 해석된다. Ni, Co, Fe, Al, Li은 비교적 안정적인 농도를 유지했으며, Mn은 점차 증가하는 경향을 보였다. 이러한 변화는 지역 산업화, 항만 활동, 자연환경 변화 등 외부 요인의 영향을 받은 결과로 판단된다. 한편, 1996년부터 2011년까지 진행된 영일만항 건설 사업과 2006년부터 2013년까지의 포항운하 건설 사업(Pohang Regional Office of Oceans and Fisheries[2025])이 환경 변화 및 외부 유입에 영향을 주었을 가능성이 있다. 따라서, 본 연구에서 얻어진 결과는 퇴적물 중금속에 대한 지속적인 모니터링과 관리의 필요성을 제시하고 있다.

        대부분의 연도에서 주의기준을 초과한 Cu와 Zn의 농도를 정점별로 나타내었다(Fig. 9). Cu는 Y2에서 0.85~40.67 mg/kg(평균 19.01 ± 9.04 mg/kg), Y6에서 10.07~33.61 mg/kg(평균 15.33 ± 4.92 mg/kg), Y11에서 11.25~32.49 mg/kg(평균 18.74 ± 4.29 mg/kg), H1에서 36.04~86.49 mg/kg(평균 63.17 ± 6.39 mg/kg), H2에서 19.81~58.18 mg/kg(평균 41.01 ± 9.46 mg/kg)의 범위를 보였으며, Zn는 Y2에서 15.96~231.74 mg/kg(평균 132.84± 43.08 mg/kg), Y6에서 79.05~209.79 mg/kg(평균 120.25 ± 28.81 mg/kg), Y11에서 101.77~194.51 mg/kg(평균 133.78 ± 28.33 mg/kg), H1에서 181.02~314.42 mg/kg(평균 225.86 ± 37.51 mg/kg), H2에서 129.38~270.75 mg/kg(평균 206.91 ± 31.85 mg/kg)의 범위를 보였다.

        
          
          

          Fig. 9.  
				
          

          
            Long-term changes (2000–2023) in concentrations of Cu and Zn in surface sediments at each station. The red dashed line indicates the TEL, and the solid red line represents the PEL.
          
          

          

        

        Cu와 Zn 모두 H1과 H2 정점에서 상대적으로 높은 농도가 관찰되었으며, 이 두 정점은 포항구항 및 신항이 위치한 정점으로 항만 및 물류 활동의 영향으로 높은 농도가 나타났을 것으로 판단된다. 내만에 위치한 Y2 정점에서도 비교적 높은 농도가 나타났으나, Cu는 내만에서 외양으로 갈수록 농도가 감소하는 뚜렷한 공간적 경향을 보였다. 반면, Zn는 영일만 가장 외부에 위치한 Y11 정점에서도 높은 농도가 관찰되었다. 일반적으로 Zn의 주요 인위적 오염원으로는 산업활동(광업, 제련업, 제조업), 대기강하물, 농업활동, 그리고 선박의 아연 양극(zinc anode) 및 방오도료 사용 등이 제안된다(Zhang et al.[2012]; Rees et al.[2020]). 이러한 오염원의 특성을 고려할 때, Y11 정점의 높은 Zn 농도는 외해 인근의 선박 활동 등 외부의 추가적인 오염원에 의한 영향일 가능성이 있다. 또는, 영일만 내부의 수리학적 순환(hydrodynamic circulation)과 퇴적물의 재부유 (resuspension) 등 동역학적 요인에 기인한 것으로 해석된다. 최근 연구에 따르면, 영일만 내 형산강 및 항만에서 기원한 오염물질이 복잡한 해수 유동에 의해 외해로 수송(transport)되거나, 입도 분급(sorting) 과정을 거쳐 특정 구역에 집적될 수 있음이 보고된 바 있다(Kim et al.[2025]). 따라서, 본 연구해역의 퇴적물 내 Cu와 Zn 농도 분포는 항만 및 주변 산업 활동뿐만 아니라 다양한 인위적 오염원의 유입과 해양 물리적 기작이 복합적으로 작용한 결과로 판단되며, 이에 대한 통합적인 오염 관리와 지속적인 모니터링이 요구된다.

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구에서는 영일만에서 2000년부터 2023년까지의 해수 및 퇴적물 내 중금속 분포 특성과 장기적 변동 추세를 파악해보고 평가하였다. 해수 중 중금속 농도는 시공간적으로 큰 변동성을 보였으며, 특히 2000년대 초·중반에 일시적인 농도 증가가 나타난 후 점진적으로 감소하는 패턴을 보였다. 이러한 변화는 1997년부터 2003년까지 실시된 저질 개선 준설사업이 해수 중 중금속 농도에 영향을 미친 것으로 판단된다. Cu와 Zn의 경우 2004~2005년에 해양생태계 보호 단기기준을 초과하였으며, 최근 산업단지와 인접한 내만 해역에서 높은 농도가 관찰됨에 따라 육상 오염원의 영향 또는 산업단지와 항만 활동과 밀접한 관련이 있음을 시사한다. 퇴적물의 경우 Cu, Zn, Hg, As이 해양환경기준의 주의기준 또는 관리기준을 빈번히 초과하였다. 특히 Cu와 Zn는 대부분의 연도에서 주의기준을 초과하는 것으로 나타났으며, 이는 영일만에서 두 원소의 오염 정도가 다른 원소들과 비교하여 우려되고 있는 상황임을 보여준다. 공간적 분포로 볼 때 항만 및 산업단지와 인접한 H1, H2 정점에서 가장 높게 나타났다. 이는 육상 기원 오염원의 영향을 직접적으로 받는 해역의 특성을 반영하는 것으로, 인위적 활동이 퇴적물 중금속의 농도 축적에 주요한 요인이라는 것을 뒷받침한다. 2010년대 이후 Cr, Hg, As의 농도가 점진적으로 증가하는 경향을 보인 것은 형산강을 통한 산업 배출수의 유입과 대기 침적 및 해수 유동에 의한 확산 등 다양한 잠재적 오염원의 기여임을 시사한다. 특히 영일만 일대가 이차전지 특화 산업단지로 개발되고 있는 현재 상황에서 이러한 중금속 농도 증가는 산업 활동의 변화와 관련이 있을 가능성이높다. 또한, 본연구해역의오염특성을객관적으로평가하기 위해 Igeo 를 국내 주요 연안 해역과 비교한 결과, 영일만은 Hg와 Cd에서 상대적으로 뚜렷한 오염 축적 경향이 나타나 관리가 필요함을 보여주었다.

      종합적으로, 해수 중 중금속은 시공간적 변동성이 크고 인위적 활동의 영향을 쉽게 받기 때문에 정기적인 관측을 통한 오염원 추적 및 지속적인 관리가 필요하다. 특히 퇴적물의 경우 해양환경기준을 빈번히 초과하는 Cu와 Zn에 대한 관리와 더불어, 타 해역과의 비교 평가에서 높은 오염도를 보인 Hg와 Cd를 우선적인 모니터링 대상 물질로 선정하여 집중적인 관리를 수행해야 한다. 아울러 최근 증가 추세를 보이는 Cr, Hg, As에 대해서도 중장기적 관리계획 수립이 필요하다고 판단된다. 본 연구는 영일만에서 장기간에 걸친 해수 및 퇴적물 내 중금속의 시공간적 분포 특성과 변동 추세를 종합적으로 평가한 첫 연구 사례로, 향후 연안환경 관리를 위한 정책 수립에 중요한 과학적 기초자료로 활용될 것으로 기대한다.
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