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            Abstract
          
        

        
          과거에는 빙하 융해를 지구 탄소순환의 비활성 요소로 여겼으나, 최근 연구 결과는 빙하가 탄소순환에서 중요한 역할로 작용할 수 있음을 시사하고 있다. 이번 연구에서는 북극 스발바드 롱이어비엔에서 채취한 융빙수의 주요 이온 및 마그네슘 동위원소 분석을 통하여 빙하 융해가 탄소순환에 대한 되먹임(feedback)에 대하여 살펴보고자 하였다. 주요 이온 조성은 일반적인 융빙수와 같이 칼슘, 마그네슘, 중탄산염, 황산염 농도가 높은 특징과 더불어 높은 나트륨 농도를 보였다. 화학적 풍화 경로와 질량보전식을 통하여 황산에 의한 탄산염 풍화(sulfuric acid-carbonate weathering; SACW)의 기여율은 28.4±8.53% (1σ, n=11), 황산에 의한 규산염 풍화(sulfuric acid-silicate weathering; SASW)의 기여율은 42.3±12.6% (1σ, n=11), 탄산에 의한 규산염 풍화(carbonic acid-silicate weathering; CASW)의 기여율은 11.1±13.7% (1σ, n=11), 탄산에 의한 탄산염 풍화(carbonic acid-carbonate weahtering; CACW)의 기여율은 8.84±7.52% (1σ, n=11)였다. 이는 연구지역 융빙수가 주로 황화 광물 산화, 비조화 규산염 용해, 탄산염 용해의 영향을 받고 있음을 지시하며, 마그네슘 동위원소 조성 변화 역시 이를 뒷받침하고 있다. 각 풍화 경로에 대한 화학적 풍화율(W)로 살펴보면 WSACW, WSASW, WCASW, WCACW은 각각 4.26±2.45 t/km2/yr (1σ, n=11), 2.75±1.58 t/km2/yr (1σ, n=11), 0.40±0.52 t/km2/yr (1σ, n=11), 1.03±0.96 t/km2/yr (1σ, n=11)이었다. 이에 따른 각 하천 최하류 시료에 대한 평균 이산화탄소 소비량은 4.13×105 mol/km2/yr이었으나, 지질학적 시간규모에서 연구 지역 전체에서의 화학적 풍화에 의한 순 탄소순환은 -3.40×105 mol/km2/yr (-15.0 t CO2/km2/yr)로 연간 15톤의 이산화탄소를 대기 중으로 배출하는 것으로 계산되었다. 이번 연구는 빙하 융해가 전 지구적 탄소순환에 있어 양의 되먹임 작용을 하며, 향후 빙하 융해-풍화-탄소순환의 되먹임 연구에서 규산염 광물과 더불어 황화 광물의 풍화 작용 또한 고려해야 함을 시사한다.

        

        
          
            초록
          
        

        
          Glacial meltwater, once considered a passive component in the global carbon cycle, has recently been recognized as a potentially significant factor. This study investigates the feedback mechanisms of glacial meltwater on the carbon cycle through an analysis of major ions and magnesium isotopes in meltwater samples collected from Longyearbyen, Svalbard. The major ion composition revealed elevated concentrations of calcium, magnesium, bicarbonate, and sulfate, typical of glacial meltwater, along with high sodium concentration. Using chemical weathering pathways and mass balance calculations, the contribution of sulfuric acid-carbonate weathering (SACW) was determined to be 28.4±8.53% (1σ, n=11), sulfuric acid-silicate weathering (SASW) at 42.3±12.6% (1σ, n=11), carbonic acid-silicate weathering (CASW) at 11.1±13.7% (1σ, n=11), and carbonic acid-carbonate weathering (CACW) at 8.84±7.52% (1σ, n=11). These results indicate that the meltwater in the study area is primarily influenced by sulfide oxidation, incongruent silicate dissolution, and carbonate dissolution, a finding supported by variations in magnesium isotope composition. The chemical weathering rates (W) for each weathering pathway were calculated as follows: WSACW = 4.26±2.45 t/km2/yr (1σ, n=11), WSASW = 2.75±1.58 t/km2/yr (1σ, n=11), WCASW = 0.40±0.52 t/km2/yr (1σ, n=11), and WCACW = 1.03±0.96 t/km2/yr (1σ, n=11). The average CO2 consumption rate for the lowermost stream samples was 4.13×105 mol/km2/yr. However, on a geological timescale, the net carbon cycle due to chemical weathering in the entire study area was calculated to be -3.40×105 mol/km2/yr (-15.0 t CO2/km2/yr), indicating an annual release of 15 tons of carbon dioxide into the atmosphere. This study suggests that glacial melt exerts a positive feedback on the global carbon cycle and highlights the importance of considering sulfide mineral weathering, in addition to silicate mineral weathering, in future research on glacial weathering-carbon cycle feedback mechanisms.
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      1. 서 론
      증가하는 온실가스 농도는 지구 온난화를 유발하며, 이는 2100년까지 지구 표면 온도를 최대 2.8℃ 상승시킬 것으로 예측된다(IPCC, 2023). 이러한 온난화의 영향은 특히 북극에서 두드러지게 나타나며, 빙권의 급격한 손실, 빙하 융해 증가, 해빙 면적 감소, 영구 동토층 해빙 등의 현상으로 이어지고 있다. 기후변화로 인한 이러한 변화는 해빙되는 영구동토층(permafrost)에서 온실가스 방출, 호수 내 유기물 분해 증가와 같이 전 지구적 탄소순환에 있어 양의 되먹임(positive feedback)을 야기한다(Kling et al., 1991; Oechel et al., 1993; Serreze et al., 2000, 2009; Freeman et al., 2001; Serreze and Francis, 2006; Zimov et al., 2006; Schuur et al., 2008, 2009; Ryu and Jacobson, 2012; IPCC, 2023).

      현재 전 세계 주요 강의 유량에 비해 융빙수가 차지하는 비중은 아주 작지만(~1%), 특히 북극 지역의 경우 온난화로 인한 수문 순환 변화와 빙하 융해 증가로 인한 유라시아와 캐나다 북부에서 하천 유량이 크게 증가하고 있다(Shiklomanov et al., 2021). 빙하 후퇴와 증가하는 융빙수는 암석과 토양의 화학적 풍화를 촉진하여 더 많은 양의 용존이온과 부유 물질을 하천으로 방출하고, 이는 궁극적으로 해양에 유입되어 생지화학 순환에 중요한 역할을 하게 된다. 극지역의 화학적 풍화율은 유사한 유량을 갖는 저위도 지역과 비슷하거나 더 높지만(Sharp et al., 1995; Anderson et al., 1997; Torres et al., 2017), 극지역에서의 화학적 풍화 과정을 정량화하는 것은 아직까지 어려운 과제이다. 융빙수는 저위도 지역의 하천과 비교했을 때 뚜렷한 지구화학적 특징을 나타내는데, 이는 빙하의 침식작용으로 인한 큰 비표면적(specific surface area)을 갖는 미세입자 생성, 상대적으론 긴 융빙수의 체류 시간, 빙하 하부에 존재하는 다양한 미생물 산화 등 복잡한 생지화학적 반응에 의한 결과로 해석된다(Tranter, 2003; Ryu and Jacobson, 2012; Torres et al., 2017).

      빙하 분쇄 작용(glacier grinding)은 규산염 및 비규산염 광물의 풍화 속도에 영향을 줄 수 있지만 융빙수의 화학조성은 주로 황화물 산화와 탄산염 용해에 영향을 받는다(Tranter, 2003). 황산염의 해양 체류 시간은 칼슘에 비해 훨씬 길기 때문에 황화물-탄산염 풍화는 100만년 미만의 시간규모 내에서 이산화탄소를 해양-대기 시스템으로 방출하는 역할을 할 수 있다(Torres et al., 2014). 황화물 및 탄산염 광물은 대부분 암석에서 낮은 함량으로 존재하지만, 이들의 용해 속도는 일반적으로 규산염 광물보다 훨씬 빨라 하천의 화학조성에 큰 영향을 미치게 된다(White et al., 1999). 따라서 빙하 작용이 물리적 침식 속도를 증가시키면 풍화되지 않은 광물을 포함하는 신선한 암석의 노출 증가로 인한 황화물 및 탄산염 풍화의 증가를 유발하지만, 규산염 풍화의 증가는 유발하지 않을 수 있어 빙하 작용에 의한 화학적 풍화는 이산화탄소를 제거하는 음의 되먹임보다는 양의 되먹임으로 작용할 수 있다.

      북극 스발바드 롱이어비엔은 지질학적으로 많은 석탄층 및 석탄 함유층을 포함하고 있어 황화 광물 산화에 따른 황산 풍화를 연구하기에 최적의 지역으로, 이번 연구에서는 융빙수의 지화학 분석을 통하여 이 지역에서 일어나고 있는 화학적 풍화 기작과 이에 따른 이산화탄소 소비량과 배출량 정량을 통하여 기후변화로 인한 극지역 융빙수 증가가 전 지구적 탄소순환에 미치는 영향을 살펴보고자 한다.

    

    

  
    
      2. 연구방법
      
        2.1. 연구지역
        롱이어비엔(Longyearbyen)은 스발바드 제도(Svalbard Archipelago)의 중앙 스피츠베르겐 섬(Spitsbergen Island)에 위치한 북동향으로 뻗은 길이 4.8 km의 곡저 빙하이다(그림 1). 해발 고도는 210-850 m이며, 평형선 고도(equilibrium-line altitude, ELA)는 약 615 m이다. 평균 빙하 두께는 53 m이고, ELA에서의 빙하 이동 속도는 ~2-4 m/y이다(Etzelmüller et al., 2000). 롱이어비엔에서 발원하는 빙하 용빙수의 지형학적 집수 지역 면적은 약 10.7 km²이며, 이 중 43%가 빙하로 덮여 있고, 라르스브린(Larsbreen)의 일부와 스발바드 지역 빙하 목록에서 [14203]으로 분류된 미명명 빙하를 포함한다(Hagen et al., 1993). 2004년의 연간 유량은 (3.66±0.73)×106 m3로 추정되었으며, 이는 0.34±0.07 m의 비유량(specific discharge)에 해당한다. 융빙시즌 초기, 최대 수위(peak-flow) 기간 및 융빙 시즌 후기의 유량분포는 각각 1.7%, 89.7% 및 8.6%였다. 롱이어브린 북서쪽 6 km 지점에 위치한 스발바드 공항의 연평균 기온은 -5.8℃ (1975-2000)이며, 보정되지 않은 연간 강수량은 ~190 mm로 측정되었다(Førland et al., 1997; Humlum, 2002).

        연구 지역은 연속적인 영구동토대 내에 위치하며 롱이어비엔은 서지(surge) 활동의 징후를 보이지 않는다. 빙하 하부는 암설로 덮여 있으며, 측면 빙퇴석(moraine)이 ELA까지 빙하와 접경을 이룬다. 접근가능한 지역 내의 조사 결과, 겨울철 융빙수 통로는 빙하-기반 계면에서 교란되지 않은 식생, 빙하 바닥의 -4℃ 온도, 그리고 상당한 기저 변형 또는 마모의 징후가 없음을 보여준다(Humlum et al., 2005). 스피츠베르겐 중앙부의 영구동토층은 100-500 m 두께이며(Humlum et al., 2003), 광산 활동을 통해 알려진 바와 같이 여러 빙하 아래까지 확장된다(Liestøl, 1977; Christiansen et al., 2005). 따라서 롱이어비엔의 빙하 밑 영구동토층은 빙하 너머의 영구동토층과 연속되어 있을 가능성이 높다(Humlum et al., 2005).

        연구지역의 지질은 팔레오세의 피르칸텐(Firkanten) 및 바실리카(Basilika)층과 에오세-마이오세의 사르코파겐(Sarkofagen), 길손리겐(Gilsonryggen), 바트피엘렛(Battfjellet) 및 아스펠린토펜(Aspelintoppen)층으로 구성된다(Major and Nagy, 1972). 이들 층은 주로 셰일, 실트암, 사암으로 구성되어 있으며, 석탄층, 처트 단괴(nodule), 응회암 및 점토-철광석을 함유하고 있다(Major and Nagy, 1972). 가장 아래쪽의 피르칸텐층은 스발바드에서 상업적으로 가장 중요한 석탄 함유층이며, 롱이어비엔의 말단 빙퇴석 근처에서 롱이어 석탄층이 채굴되었다. 말단의 빙하 바닥은 피르칸텐층과 접촉하고 있는 것으로 여겨지지만, 롱이어비엔에 의해 운반되는 대부분의 석탄 잔해는 아스펠린토펜층의 두부 침식(headward erosion)으로부터 유래되었다.

      

      
        2.2. 시료 채취
        지표 유출량이 가장 높은 2015년 7월 융빙수 유출 지점부터 바다 유입 지점까지의 하천 및 주변 융빙수를 하천가에서 전동 드릴로 제작한 이동형 채수기를 사용하여 총 12개의 시료를 채취하였다(그림 1). 채취한 시료의 수온, 전기전도도(electrical conductivity; EC), pH는 Orion Ultra 8107 Triode pH 및 OrionTM DuraProbeTM 4-EC 전극이 장착된 이동형 다항목 미터기(Orion Star A325, Thermo Fisher Scientific, USA)로 현장에서 측정하였으며, 측정 전 EC 및 pH는 각각 표준 NaCl 용액(1413 μS/cm)과 3개의 pH 완충 용액(pH = 4, 7, 10)을 사용하여 보정하였다. 측정된 온도 및 pH의 정밀도는 각각 ±0.1℃ 및 ±0.002였다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            A map showing sampling locations (Source from Norwegian Polar Institue).
          
          

          

        

        시료 채취 후 주요 양이온 및 Mg 동위원소 분석용 시료는 0.2 μm 멤브레인 필터를 이용하여 여과한 후 고순도 정제 질산(HNO3)를 넣어 pH를 2 이하로 낮춰 i-CHEM HDPE 용기에 보관하였다. 음이온 분석용 시료는 여과한 시료를 i-CHEM HDPE 용기에 넣어 분석 전까지 4℃로 냉장 보관하였다.

      

      
        2.3. 시료 분석
        주요 양이온(Ca2+, K+, Mg2+, Na+)과 음이온(Cl-, SO42-) 농도는 각각 한국기초과학지원연구원 오창센터에 설치된 ICP-AES (Perkin Elmer, Optima 4300DU)와 IC (Thermo Scientific, ICS-1100)를 이용하여 분석하였다. 알칼리도(HCO3-)는 자동적정기(Orion Star T900, Thermo Scientific, USA)와 0.1N HCl을 이용하여 Gran 적정법으로 분석하였다.

        마그네슘 동위원소 분석을 위한 시료 내 Mg 분리 및 동위원소 분석법은 Ryu (2019)에 자세히 자세히 보고되었다. 요약하자면, 양이온 교환수지(Bio-rad, AG-50W-X8 resin, 200-400 mesh)를 이용하여 약 10 μg의 Mg를 분리한 후, Mg 동위원소 비는 MC-ICP-MS (Thermo Fisher Scientific, Neptune)를 이용하여 분석하였다. 분석 중 발생할 수 있는 기기 질량 편이(instrumental mass bias)는 Mg 동위원소 표준물질인 DSM-3을 이용한 표준물질(std1)-시료(sample1)-표준물질(std2)-시료(sample2)의 외부 보정법을 사용하여 보정하였다. 이때 시료와 동위원소 표준물질의 농도는 10% 이내에서 일치시켜 농도차이에 따른 동위원소 분별효과를 제거하였다(Huang et al., 2009). 분석된 Mg 동위원소 비는 시료 전후로 분석된 표준물질의 평균값에 대한 델타 표기법(δ-notation)으로 다음과 같이 보고하였고, 시료당 최소 3번 이상의 반복분석을 실시하여 분석정밀도를 2σ로 보고하였다.

        
          
            
              	
                
              
              	
                 
				
              
            

          

        

        시료 분석시 함께 분석한 다양한 분석참고물질에 대한 Mg 동위원소 조성은 CAM-1 δ26Mg = -2.62±0.06‰ (2σ, n=71), 해수인증물질인 IAPSO (OSIL) δ26Mg = -0.82±0.05‰ (2σ, n=59), 현무암 참고물질인 BIR-1과 BHVO-2의 δ26Mg = -0.16±0.05‰ (2σ, n=10)과 -0.13±0.04‰ (2σ, n=19)였고 기존에 보고된 값과 일치하였다(Teng, 2017).

      

      
        2.4. 화학적 풍화 경로
        탄산(carbonic acid)과 황산(sulfuric acid)에 의한 탄산염과 규산염 광물의 화학적 풍화는 빙하 융해에 의한 융빙수의 지화학적 특성을 좌우하며, 아래의 일반적인 화학 반응식이 주요 양이온(Ca, Mg, Na, K), 중탄산염(HCO3), 황산염(SO4)의 화학량론의 관계를 설명하여 준다(Ryu and Jacobson, 2012):
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        위의 반응식에 의하면 탄산에 의한 풍화 반응 (1)-(2)의 경우 대기 중 이산화탄소 1몰과 반응하여 1몰의 중탄산염을 생성하며, 반응 (3)의 경우 2몰의 이산화탄소와 반응하여 2몰의 중탄산염을 생성한다. 중탄산염의 체류시간이 내륙수와 연안 해수에서 약 102~103년, 전체 대양에서 약 105년임을 감안한다면, 위 반응식 (1)-(4) 모두 천년 단위의 시간규모에서 대기 중 이산화탄소를 소비하는 역할을 한다. 이에 반해, 황산에 의한 풍화 반응 (4)-(6) 모두는 대기 중 이산화탄소 소비 없이 중탄산염과 황산염을 생성한다. 황산염의 해수 내 체류시간(8.7 Ma; Berner and Berner, 1987)은 중탄산염의 해수 내 체류시간보다 두 자릿수 더 길다. 따라서 해수에서 중탄산염이 제거되는 속도는 황산염이 제거되는 속도에 비해 빨라 결과적으로 반응식 (1)과 (4)에 의해 생성된 중탄산염은 해양에서의 탄산염 침전(반응식 (1)의 역반응)에 의해 이산화탄소를 해양-대기 시스템으로 순방출시킨다.

      

      
        2.5. 질량 보전식
        융빙수의 주요 화학조성은 화학적 풍화와 대기 유입에 의해 영향을 받으며 이들 요인의 기여도를 평가하기 위해 다음 식을 통해 계산하였다.
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        여기서 [i]riv, [i]wea, [i]atm는 각각 분석된 농도, 화학적 풍화, 대기 유입으로의 농도를 의미한다.

        
          2.5.1. 대기 유입
          대기 유입에 의한 농도를 보정하기 위하여 다음 식과 같이 계산하였고, 이때 연구지역 내 증발암은 존재하지 않고 염소 이온(Cl)은 이동과정 중 반응성이 없다고 가정하였다(Feth, 1981):
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          여기서 

, [Cl]riv, 

는 각각 대기 유입 보정된 농도, 시료의 Cl 농도, 해수의 이온과 Cl의 몰 비를 나타낸다. 이때 

는 니알슨(Ny-Ålesund)에서 채취한 해수의 분석값을 사용하였다.

        

        
          2.5.2. 황산 풍화
          연구 지역 내 증발암이 존재하지 않아 대기 유입이 보정된 황산염 농도는 위 반응식 (4)-(6)에 기인하며, 이때 [SO4]SACW와 [SO4]SASW는 다음 식과 같이 계산하였다:
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          여기서 X=2로, 이는 규산염 풍화와 반응한 탄산과 탄산염 풍화와 반응한 탄산의 비로, 탄산이 규산염과 탄산염 풍화에 반응한 비가 황산이 규산염과 탄산염 풍화에 반응한 비와 동일하다고 가정하였다(Spence and Telmer, 2005)

          이후 SACW 및 SASW에 의한 주요 양이온은 다음 식과 같이 계산하였다:
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          여기서 sil은 규산염암을 의미하며, 

를 사용하였다(Gaillardet et al., 1999).

        

        
          2.5.3. 탄산 풍화
          황산 풍화와 마찬가지로 탄산에 의한 풍화 반응식 (1)-(3)에 기인한 주요 양이온은 아래의 식과 같이 계산하였다:
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        2.6. 화학적 풍화율 및 이산화탄소 소비량
        유역 내 발생하는 화학적 풍화로 소비 또는 배출되는 CO2는 인간 및 지질시대 규모에서 전 지구적 탄소순환에 영향을 주며, 화학적 풍화율과 이에 의한 CO2 소비량 또는 배출량을 정량화하는 것은 이러한 관점에서 중요하다(Gaillardet et al., 1999). 화학적 풍화율(W)은 다음 식과 같이 계산하였다:
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        여기서 R은 지표 유출량(runoff; R = Q/A)이며, 연구지역의 유량(Q = (3.66±0.73)×10⁶ m³/yr; Yde et al., 2008) 및 집수 면적(A = 10.7 km²; Yde et al., 2008)의 비이다.

        2.4절에 기술된 화학적 풍화 중 지질시대 규모에서 대기 중 CO2를 소비하는 풍화는 CASW이며, 대기 중으로 CO2를 배출하는 풍화는 CACW와 SACW이다. 따라서 화학적 풍화에 의한 CO2 소비량(WCASW-CO2)과 배출량(WCW-CO2)은 다음 식과 같이 계산하였다:
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      3. 결 과
      
        3.1. 물리화학적 변수
        채취한 시료의 수온은 0.0~10.5℃의 범위를 보였고, 융빙수 유출 지점(LY01)에서 하류(LY07)로 갈수록 수온은 증가하는 경향을 보였다. 또한, 다른 하천의 하류에서 채취한 시료(LY0810), 호수 및 해수 시료의 수온은 상대적으로 높았다(표 1). 시료의 pH는 6.58-8.23의 범위를 보였고, 해수를 제외한 융빙수 및 호수 시료는 약산성에서 약알칼리성의 pH를 보였다(pH = 7.31±0.37, 1σ, n = 11). 전기전도도(EC)는 융빙수 유출 지점에서 급격히 증가한 후 일정한 값을 보였고, 다른 하천의 하류 시료도 일정한 EC 값을 보였다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            Elemental and Mg isotope geochemistry of water samples collected from Longyearbyen, Svalbard.
          
          

        

        
        

      

      
        3.2. 주요 이온 조성
        시료의 주요 이온 분석에 대한 신뢰성 평가 기준인 전하 균형오류(Charge Balance Error; CBE)는 평균 1.5±2.7% (1σ, n=12)로 분석 결과의 신뢰성이 좋음을 지시한다(표 1). 몰 농도 기준, 해수(LY12)를 제외한 융빙수 및 호수 시료 전체에 대한 주요 양이온의 상대적 존재비는 Na (35.8%) > Ca (32.2%) > Mg (27.8%) > K (4.2%)의 순으로, 주요 음이온의 존재비는 HCO3 (46.4%) > SO4 (45.6%) > Cl (8.0%)의 순으로 감소하는 경향을 보였다. 그러나 해수 시료에 대한 주요 양이온의 상대적 존재비는 Na (86.3%) > Mg (9.5%) > Ca (2.2%) > K (1.96%)의 순으로, 주요 음이온의 존재비는 Cl (95.1%) > SO4 (4.5%) > HCO3 (0.4%)의 순으로 일반적인 해수에 비해 Ca와 K가 부화된 특성을 보였다.

      

      
        3.3. 마그네슘 동위원소 조성
        융빙수 시료의 마그네슘 동위원소 조성(δ26Mg)은 –1.29‰에서 –0.82‰의 범위를 가지며, 평균 δ26Mg 값은 –1.05±0.16‰ (1σ, n=10)이었다. 이는 전 세계 주요 강의 δ26Mg 값 범위 내에 속한다(–1.09‰, ranging from –1.70‰ to –0.52‰; Tipper et al., 2006). 다른 항목과 비슷하게 융빙수 유출 지점(LY01)에서 하류(LY07)로 갈수록 δ26Mg 값은 증가하는 경향을 보였다(표 1). 전체 시료 중 호수의 δ26Mg 값(–0.64‰)이 가장 높았고, 해수의 δ26Mg 값(–0.94‰)은 일반 해수의 값(–0.83‰; Ling et al., 2011)보다 약 0.1‰ 정도 낮았다.

      

    

    

  
    
      4. 토 의
      
        4.1. 화학적 풍화 경로에 따른 주요 이온 특성
        융빙수의 화학조성에 영향을 주는 화학적 풍화 경로를 확인하기 위하여 먼저 수식 (8)을 이용하여 대기 유입에 의한 영향을 보정하였다. 계산 결과, 주요 양이온에 대한 대기 유입의 기여율은 4.1-31.2% (9.4±7.8%, 1σ, n=11)의 범위를 보였다. 시료 중 융빙수 빙하 유출지점에서 채취한 시료(LY01)에서 가장 높은 대기 유입의 영향을 보였고, 호수 시료(LY11) 역시 15%의 높은 대기 유입의 영향을 보였다.

        반응식 (1)-(6)에 따라 총 주요 양이온 합(TZ+)과 중탄산염(HCO3) 및 황산염(SO4)의 관계를 통해 탄산과 황산에 의한 화학적 풍화의 우세 정도를 판단할 수 있다(그림 2a, 2b). 최상류 시료(LY01)를 제외한 모든 시료에서 TZ+가 HCO3보다 매우 부화된 특성을 보이지만, SO4에 대해서는 1:1선 근처에 도시된다. 이를 통해 연구 지역에서는 황산에 의한 화학적 풍화가 우세함을 확인할 수 있다. 또한, 주요 양이온인 (Ca+Mg)와 HCO3 및 SO4과의 이론적 화학량론 계산을 통하여 연구 지역에서의 화학적 풍화 경로를 확인할 수 있다(그림 2c, 2d). 최상류 시료(LY01)를 제외한 모든 시료가 CACW/CASW와 SACW의 혼합선을 벗어난 높은 (Ca+Mg)와 SO4값을 보이는 영역에 도시된다(그림 2c). 이는 연구 지역에서 SASW가 우세하게 일어나고 있음을 지시한다. HCO3와 SO4와의 상관관계를 통해 최상류 시료(LY01)를 제외한 모든 시료가 이론적 SACW와 SASW의 혼합선의 범위안에 모두 도시되며, 이를 통해 시료 내 HCO3가 CACW와 CASW가 아닌 SACW에서 발생하였음을 확인할 수 있다(그림 2d). 시료의 주요 이온 조성에 영향을 주는 각 화학적 풍화 경로의 기여율에 대해서는 다음 절에서 구체적으로 살펴보고자 한다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Plots of TZ+ versus HCO3 (a) and SO4 (b) (units are in μeq/L), (Ca+Mg)/HCO3 versus SO4/(SO4+HCO3) (c), and SO4/(Ca+Mg) versus HCO3/(Ca+Mg) (d). Red star symbols represent theoretical values of (Ca+Mg)/HCO3, SO4/(SO4+HCO3), SO4/(Ca+Mg), and HCO3/(Ca+Mg) for chemical weathering pathways (SACW, SASW, CACW and CASW) calculated using Eqs. (1) - (6) in section 2.4. SACW, SASW, CACW and CASW represent sulfuric acid-carbonate weathering, sulfuric acid-silicate weathering, carbonic acid-carbonate weathering and carbonic acid-silicate weathering, respectively. Black lines represent the flow direction of meltwater.
          
          

          

        

      

      
        4.2. 화학적 풍화 기여율
        대기 유입에 의한 영향을 보정한 후, 해수 시료(LY12)를 제외한 모든 시료에 대하여 2.5절에 기술된 식 (9) - (19)를 이용하여 화학적 풍화에 대한 질량 보존 계산을 수행하였다. 계산 결과, 화학적 풍화의 기여율은 68.8-95.9%(90.6±7.8%, 1σ, n=11)로 LY01(68.8%)과 LY11(85.0%) 시료를 제외한 모든 시료에서 평균 93.7%의 기여율을 보여 융빙수의 주요 양이온은 화학적 풍화에 기인함을 확인할 수 있다(그림 3).

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Relative proportion (%) of atmospheric input and weathering pathways for total cation concentrations (TZ+) in meltwater samples.
          
          

          

        

        화학적 풍화에 의한 기여율을 탄산과 황산에 의한 각 풍화 경로별 기여율로 살펴보면, 황산에 의한 풍화 기여율은 16.1-95.9%(70.7±21.1%, 1σ, n=11), 탄산에 의한 풍화 기여율은 0-52.7%(20.0±15.5%, 1σ, n=11)로 나타났다. LY01시료를 제외한 모든 시료에서 황산에 의한 풍화 기여율이 평균 약 6배 이상 큼을 확인할 수 있다. 또한 규산염암과 탄산염암에 의한 기여율은 각각 43.7-66.7% (53.4±7.6%, 1σ, n=11)와 22.9-49.6% (37.2±8.4%, 1σ, n=11)였다. 또한, 이를 더 세분하여 살펴보면 SACW의 기여율은 6.3-38.6% (28.4±8.5%, 1σ, n=11), SASW의 기여율은 9.8-57.2% (42.3±12.6%, 1σ, n=11), CASW의 기여율은 0-36.2% (11.1±13.7%, 1σ, n=11), CACW의 기여율은 0-20.3% (8.8±7.5%, 1σ, n=11)였다. 화학적 풍화에 의한 기여율을 통해 연구 지역에서의 풍화는 황산에 의한 풍화가 약 3배 이상 우세하였고, 규산염암의 풍화가 탄산염암의 풍화보다 약 1.4배 우세하였고, 풍화 경로 중 SASW가 가장 우세함을 확인할 수 있었다. 이러한 결과는 하천의 화학조성에 연구지역 기반암 내 존재비는 낮지만 용해 속도가 빠른 황화물 및 탄산염 광물의 화학적 풍화가 주요 요인으로 작용하고 있음을 지시한다(White et al., 1999).

      

      
        4.3. 화학적 풍화율 및 순 탄소순환
        해수 시료(LY12)를 제외한 모든 시료에 대하여 2.6절에 기술된 식 (20)-(26)를 이용하여 화학적 풍화율 및 이산화탄소 소비율을 계산한 결과, 총 화학적 풍화율은 0.39-15.9 t/km2/yr (8.44±3.89 t/km2/yr, 1σ, n=11)이었다. 이를 빙하 지역에서의 평균 21.5 t/km2/yr 및 세계 주요 강 평균 18 t/km2/yr과 비교하면 최대 약 2.5배 낮았고, 이는 연구지역의 낮은 지표 유출량에 따른 결과로 판단된다(Torres et al., 2017; references therein). 이를 각 풍화 기작에 대한 화학적 풍화율로 살펴보면 WSACW, WSASW, WCASW, WCACW은 각각 0.06-9.74 t/km2/yr (4.26±2.45 t/km2/yr, 1σ, n=11), 0.04-6.20 t/km2/yr (2.75±1.58 t/km2/yr, 1σ, n=11), 0.0-1.31 t/km2/yr (0.40±0.52 t/km2/yr, 1σ, n=11), 0.0-2.52 t/km2/yr (1.03±0.96 t/km2/yr, 1σ, n=11)이었다. 즉, 연구 지역에서 황산에 의한 화학적 풍화율이 약 5배 이상 높고, 탄산염암 풍화율이 규산염암 풍화율보다 약 1.7배 높다. 이는 극지역에서 일반적으로 나타나는 화학적 풍화 경향과 같은 결과로 빙하 분쇄작용으로 인해 노출된 비규산염 광물과 융빙수 간 강한 물-암석 반응에 의한 결과로 해석될 수 있다(Tranter, 2003; Torres et al., 2017), 각 하천의 최하류에서 채취한 시료(LY07-11)에 대한 총 화학적 풍화율은 37.4 t/km2/yr으로 국내 주요 4대강의 겨울철 평균값(27.2 t/km2/yr; Shin et al., 2011)에 비해 약 1.4배 높았다. 또한 스발바드에서 보고된 총 화학적 풍화율(11-39 t/km2/yr; Hodson et al., 2000)의 범위 안에 포함되며, 가장 높은 풍화율과 비슷한 값을 보여주었다.

        계산된 화학적 풍화율에 대한 대기 중 이산화탄소 소비량을 계산한 결과, 전체 시료에 대한 평균 이산화탄소 소비량(WCO2=WCASW-CO2+WCW-CO2)은 (50.8±46.1)×103 mol/km2/yr이었고, 각 하천의 최하류에서 채취한 시료(LY07-11)에 대한 WCO2는 4.13×105 mol/km2/yr로 국내 주요 4대강의 겨울철 평균값(WCO2=1,07×106 mol/km2/yr; Shin et al., 2011)에 비해 약 3배 낮은 값을 나타냈다. 이 결과를 통해 연구 지역 내 화학적 풍화율은 국내 주요 4대강에 비해 높지만 이산화탄소 소비량이 작은 이유는 연구 지역 내 화학적 풍화 경로 중 반응식 (5) - (6)에 기술된 SASW가 상대적으로 큰 비율을 차기하기 때문이다.

        각 하천의 최하류에서 채취한 시료(LY07-11)에 대한 지질학적 시간 규모에서 화학적 풍화에 의한 CO2 소비량(WCASW-CO2)과 배출량(WCW-CO2)은 각각 36.3×103 mol/km2/yr (1.60 t CO2/km2/yr)과 377×103 mol/km2/yr (16.6 t CO2/km2/yr)이었다. 따라서 연구 지역 전체에서의 화학적 풍화에 의한 순 탄소순환(ΔWCO2=WCASW-CO2-WCW-CO2)은 -3.40×105 mol/km2/yr (-15.0 t CO2/km2/yr)로 연간 15톤의 이산화탄소를 대기 중으로 배출하는 것으로 확인되었다. 이 결과를 통해 지질학적 규모에서 대기 중 CO2 방출은 빙하 융해를 증가시키는 양의 되먹임으로 작용할 수 있으며, 이는 암석학적 특성(황화 광물)에 의존함을 알 수 있다. 또한 향후 빙하 융해-풍화-탄소순환의 되먹임 연구에서 규산염 광물과 더불어 미량의 황화 광물의 풍화 작용 또한 고려해야 함을 시사한다.

      

      
        4.4. 화학적 풍화 경로에 따른 Mg 동위원소 조성 변화
        하천수의 Mg 동위원소 조성은 주요 광물 용해, 이차 광물 형성 및 생물학적 과정에 의한 동위원소 분별에 영향을 받으며(Tipper et al., 2006; Black et al., 2008; Pogge von Strandmann et al., 2008a, 2008b; Bolou-Bi et al., 2010, 2012; Teng et al., 2010; Wimpenny et al., 2010, 2014; Ryu et al., 2011, 2016, 2021; Huang et al., 2012; Lee et al., 2014; Liu et al., 2014; Opfergelt et al., 2014; Gao et al., 2018; Hindshaw et al., 2020), 규산염암에 비해 하천수에서 상대적으로 낮은 δ26Mg 값은 일반적으로 Mg 함량이 높고 무거운 Mg 동위원소(26Mg)를 선호하는 이차 광물 형성에 영향을 받는다(Tipper et al., 2006; Lee et al., 2014). 그런데도 Mg 동위원소는 작은 유역에서의 풍화 강도 및 기반암 특성 변화를 이해하는 중요한 지시자가 될 수 있음을 제시하였다(Tipper et al., 2006; Brenot et al., 2008; Lee et al., 2014).

        시료의 분석된 δ26Mg에 대한 대기 유입의 영향을 수식 (8)과 질량 보전식을 이용하여 계산한 결과, δ26Mg 값의 차이가 -0.09‰ ~ -0.02‰ (-0.03±0.04‰, 2σ, n=11)로 융빙수 유출지점에서 채취한 시료(LY01)에서 가장 큰 값 차이를 보였지만 분석 정밀도(0.1‰, 2σ)보다 낮아 대기 유입에 의한 영향은 미미한 것으로 확인된다.

        최상류 시료(LY01)는 시료 중 가장 낮은 δ26Mg 값(-1.29‰)을 보였고 화학적 풍화 경로 중 CASW가 36%로 가장 우세하게 나타났으나, (Ca+Mg)에 대해서만은 CACW가 45.0%, 그다음으로 SACW가 17.3%로 탄산염암 풍화에 의한 기여도가 62.3%로 계산되었다. 즉, LY01 시료의 δ26Mg 값은 탄산염암 풍화에 의해 큰 영향을 받았음을 예상할 수 있다. 이 결과는 δ26Mg와 HCO3/(Ca+Mg)의 상관관계를 통해서도 명확히 확인할 수 있다(그림 4a). 즉, 융빙수 이동 경로에 따라 시료에 대한 SACW의 영향이 커짐과 무관하게 유사한 δ26Mg 값을 보이다가 SASW의 영향이 커지면서(HCO3/(Ca+Mg) < 1) δ26Mg 값이 급격하게 증가하는 것을 확인할 수 있다. 마찬가지로, δ26Mg와 SO4/(SO4+HCO3)의 상관관계를 통해서도 SASW의 기여율(SO4/(SO4+HCO3) = 1)이 증가하면서 δ26Mg 값이 급격하게 증가함을 확인할 수 있다. 따라서, 극 지역에서 융빙수의 Mg 동위원소 조성 변화는 기반암의 특성과 화학적 풍화 세기를 이해하고 해석하는 데 중요한 프록시로 활용될 수 있음을 보여준다.

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Plots of δ26Mg versus HCO3/(Ca+Mg) (a) and SO4/(SO4+HCO3) (b). Dotted lines represent theoretical values of HCO3/(Ca+Mg) and SO4/(SO4+HCO3) for chemical weathering pathways (SACW, SASW, CACW and CASW) calculated using Eqs. (1) - (6) in section 2.4. Black lines represent the flow direction of meltwater.
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      5. 결 론
      이번 연구에서는 북극 스발바드 롱이어비엔 지역 융빙수의 주요 이온 및 마그네슘 동위원소 분석을 통해 빙하 융해가 탄소순환에 미치는 되먹임 작용을 살펴보았다. 주요 이온 조성을 통해 일반적인 빙하 융빙수와 유사하게 높은 칼슘, 마그네슘, 중탄산염, 황산염 농도와 더불어 나트륨 농도가 높은 특징을 보였다. 화학적 풍화 경로 및 질량 보전식 계산을 통해 황산에 의한 탄산염 풍화(sulfuric acid-carbonate weathering; SACW)와 황산에 의한 규산염 풍화(sulfuric acid-silicate weathering; SASW)가 주요 풍화 과정으로 나타났으며, 이는 융빙수가 황화물 산화, 비조화 규산염 용해, 탄산염 용해의 영향을 받고 있음을 시사한다. 마그네슘 동위원소 조성변화 역시 이러한 결과를 뒷받침하고 있다. 각 풍화 경로에 대한 화학적 풍화율(W)은 WSACW = 4.26±2.45 t/km2/yr, WSASW = 2.75±1.58 t/km2/yr, WCASW = 0.40±0.52 t/km2/yr, WCACW = 1.03±0.96 t/km2/yr로 계산되었다. 하천 최하류 시료의 평균 이산화탄소 소비량은 4.13×105 mol/km2/yr이었으나, 지질학적 시간 규모에서 연구 지역 전체의 순 탄소순환은 -3.40×105 mol/km2/yr로 연간 15톤의 이산화탄소를 대기 중으로 배출하는 것으로 나타났다. 이는 빙하 융해가 전 지구적 탄소순환에 양의 되먹임 작용을 한다는 것을 의미하며, 향후 빙하 융해-풍화-탄소순환 되먹임 연구에서 규산염 광물과 더불어 황화 광물의 풍화 작용 또한 고려해야 함을 시사한다.
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