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            초록
          
        

        
          We aimed at investigating the difference in N2O emission factors of chemical and organic fertilizers and identifying the main factors influencing annual fluctuations in N2O emission. We conducted two-year experiments in 2016 and 2017 in an agricultural field planted with sweet potato (Ipomoea batatas). Treatments included chemical NPK fertilizer (NPK) and chicken compost application at 10 ton ha-1, 20 ton ha-1, and 30 ton ha-1 rates (CK1, CK2 and CK3). Control was also employed with no addition. Results showed that N2O emission rates were significantly related with soil water status and soil available N contents. Significant correlation between % water filled pore space (WFPS) and N2O emission was observed only when the %WFPS was greater than 40% and during the initial stage of the experiment (<60 d). Comparison of the emission factors in 2016 and 2017 showed us that the emission factor was greater in 2016 when the %WFPS was maintained higher by 16.5% compared to that in 2017. In 2016, the emission factor of organic fertilizer was higher than that of chemical fertilizer, while in 2017, the pattern was reversed. Annual variability in N2O emission could also be originated from the available N contents remaining in soil after being taken up by plants. If we apply excessive N fertilizer, the soil would contain excess amount of N which was not uptaken by plants, leading to a huge increase in N2O emission. This case would overestimate emission factor, which was the case for the organic fertilizer in 2016. Over-fertilization should be avoided when we set up an experiment to determine N2O emission factor.
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      1. 서 론
      주요 온실가스 중 하나인 아산화질소(N2O)는 인위적 배출원은 농경지에서 주로 배출되며, 전세계 총 배출량의 약 약 70%를 차지한다(Smith et al., 2008; Bouwman et al., 2010). 국가 온실가스 인벤토리는 농경지에서 배출되는 아산화질소를 포함하고 있으며, 이를 IPCC(2006)에서는 직접배출과 간접배출로 나누어 보고 있다. 직접배출은 토양에 투입된 질소 투입에 의해 토양으로부터 배출되는 아산화질소를 의미하고, 간접배출은 대기로 휘산된 암모니아나 질소산화물이 지표로 침적되거나, 토양으로부터 유출된 과잉 질소가 수계로 유입되어 일어나는 배출을 의미한다(IPCC, 2006). 이 중 직접배출에 의한 아산화질소는 배출계수(Emission Factor;l EF)를 사용하여 산정되는데, 그 동안 국내 배출계수는 주로 화학비료 사용에 대해 고추, 콩, 감자, 봄배추, 가을배추 등의 작물을 대상으로 개발되었다(Jeong et al., 2014; Kim et al., 2015).

      하지만 화학비료 사용에 대한 문제점을 극복하고, 자원 순환적 토양 유기물을 관리하기 위하여 현 관행농법에서는 화학비료와 함께 퇴비를 처리하는 경우가 많다. 또한 IPCC(2006)의 Tier 1 방법에서는 화학비료에 대한 배출계수 이외에도 퇴비, 작물 부산물 및 토양 유기물에 대한 배출계수를 분리하여 포함시키고 있다. 한편, 화학비료에 기인한 아산화질소와 퇴비부터의 아산화질소는 그 배출기작에 영향을 주는 요인이 다를 수 있기 때문에 퇴비에 대한 배출계수는 분리해서 도출해야 한다(Hayakawa et al., 2009). 일반적으로 비료의 종류는 아산화질소 배출에 매우 큰 영향을 미치는데, 질산태 질소기반의 화학비료보다 암모늄태 질소기반의 화학비료가 아산화질소를 더 많이 배출하고, 동물 분변을 기반으로 한 퇴비 투입 시, 또는 화학비료와 퇴비를 함께 투입한 경우 배출량이 크다고 보고된다(Bouwman et al., 2002).

      토양으로부터의 아산화질소 배출은 토양 미생물에 의해 이루어지는데, 질산화와 탈질이 주요 기작이다(Singh et al., 2010; Venterea et al., 2015). 미생물에 의한 아산화질소 배출은 토양의 무기태 질소량에만 영향을 받는 것이 아니라, 다른 환경적 요인, 특히 산소 조건에 큰 영향을 받는다(Robertson, 1989; Sánchez-García et al., 2014; Li et al., 2015, Lin et al., 2017). 이 때문에 아산화질소 배출은 시간적 공간적인 변이가 무척 큰데(Mosier, 1998), 특히 몽골이나 호주와 같은 반건조 지역에서는 연간 배출량의 변동폭은 평균치의 약 15배에 달한다고 보고되었다(Du et al., 2006). 이처럼 큰 연간 변동은 작물이 식재되지 않은 겨울철에 이상 기후에 따라 토양이 동결/해동을 반복하기 때문이라는 관찰도 있지만(Flessa et al., 1995), 화학 비료의 종류와 토지이용 형태, 그리고 기상환경의 변동을 그 큰 이유로 들고 있다(Scheer et al., 2008).

      이처럼 아산화질소의 연간 변동이 크다는 점을 고려할 때, 국가별 신뢰성 있는 배출계수를 개발하기 위해서는 최소 3년 이상의 실험 반복과 연간 변동을 가져오는 주요한 인자를 도출해 내는 것이 필요하다. 하지만 아직까지 국내에서 퇴비 투입에 따른 아산화질소의 연간 배출 변동을 보고하고 분석한 사례는 없다. 이에 본 연구에서는 동일한 농경지에서 동일한 종류 및 양의 퇴비를 2년 연속 투입하였을 때에 연간 아산화질소 배출량의 변동을 파악하기 위해 야외 실험을 실시하였다. 연구의 목적은 1) 화학비료 투입에 따른 배출계수와 퇴비 투입에 따른 배출계수를 비교하고, 2) 연간 아산화질소 배출량의 변동을 정량화하며, 3) 배출량 변동에 영향을 주는 인자를 파악하는 것이다.

    

    

  
    
      2. 재료 및 방법
      
        2.1 야외 실험지 조성 및 처리구
        본 실험은 충청남도 예산군 신암면 종경리에 위치한 충청남도 농업기술원에서 수행되었다. 실험은 2016년과 2017년 두 번에 걸쳐 5월에서 9월 사이 총 120일 재배기간 동안 진행되었는데, 처리구의 종류는 어떠한 처리도 하지 않은 무처리구(CON), N(urea)-P2O5-K2O 비료를 55-63-156 kg ha-1만큼 투입한 화학비료 처리구(NPK), 그리고 퇴비 처리구로 구성되었다. 퇴비로는 계분 퇴비를 사용하였는데, NPK 처리구와 동량의 화학비료를 처리한 이후 추가로 퇴비 10 ton ha-1를 투입한 CK1 처리구와 20 ton ha-1를 투입한 CK2 처리구, 30 ton ha-1를 투입한 CK3 처리구가 있다. 각 처리구의 면적은 10 m2(2.5 m × 4 m)로 한 처리당 3반복씩 수행하여 총 12 처리구를 조성하였고, 배치는 난괴법에 따랐다. 2016년 실험에서는 퇴비 처리구로 CK1과 CK3를 활용하였고, 2017년 실험에서는 CK1과 CK2를 활용하였다. 비료와 퇴비 투입은 2016년 5월 9일, 2017년은 4월 27일에 실시하였고, 그 이후에는 경운 로터리를 실시하고 두둑을 설치하였다. 이후 기체 포집용 챔버를 설치하고 밤호박 고구마[베니하루까 중만생종(Ipomoea batatas)]를 2016년 5월 11일, 2017년 5월 11일에 각각 심었으며, 추가적인 관개는 하지 않았다. 실험기간 동안 일 강수량, 일 평균 온도 등의 기상자료는 기상청 지역별상세관측자료(AWS, http://www.kma.go.kr/weather/observation/aws_table_ popup.jsp)를 참고하였으며, 관측 장소는 충청남도 예산군 신암면 종경리로 실험장소와 동일하다.

      

      
        2.2 토양 및 퇴비 분석
        기초 토양의 성상분석을 위하여 2016년 4월 20일과 2017년 4월 12일에 실시하였으며, 이후 토양분석은 토양기체를 채취하는 시점에 실시하였고, 0∼15 cm 깊이에서 코어 샘플러(직경 9.8 cm, Forest supplier, Inc., USA)를 이용하여 토양을 채취하였다. 채취한 샘플은 밀봉 후 실험실로 가져와서 수분함량을 측정하였고, 용적밀도를 계산하였다. 토성분석은 비중계법을 이용해 측정하였고, 미국농무부(USDA)의 기준에 따라 분류했다. pH는 1:5(w/v) 비율로 토양과 증류수를 혼합하고, 1시간 교반 후 유리전극(Orion 3star, Thermo, USA)을 이용하여 측정했다. EC는 Portable conductivity meters(Orion star A222, Thermo, USA)를 이용하여 측정했다. NH4+과 NO3- 농도는 salicylate microplate method(Sims et al., 1995)를 통해 측정했으며, 유기물 함량은 Ben-Dor and Banin(1989)의 Loss-On-Ignition method를 응용하여 측정했다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Treatment plot in 2016 and 2017.
          
          

          

        

        퇴비는 전라북도 익산시에 위치한 신농비료에서 계분 퇴비를 구입하여 사용하였다. 동일한 농가에서 생산된 퇴비일지라도 연도별로 성상이 동일하지 않으므로 퇴비분석을 매년 수행하였다. 퇴비 내 총 탄소(TC)와 총 질소(TN)량을 원소분석기(Carlo Erba NS 1500 C/N analyzer, Carlo Erba, Milan, Italy)를 이용해 분석하였다.

      

      
        2.3 아산화질소 측정 배출계수 계산
        기체 샘플은 1주 또는 2주 간격으로 채취하였으며, 챔버법을 이용했다(Wang et al., 2011). 사용한 챔버는 하단부(지름 25 cm ⨉ 높이 38.5 cm)와 뚜껑부(지름 24 cm ⨉ 높이 24.5 m) 2개 부분으로 나뉘며, 하단부는 실험지를 조성할 때 각 처리구 별로 한 개씩 5 cm 깊이로 설치해 두었다. 기체 채취일에는 뚜껑부로 하단부를 덮어 밀폐시킨 후 40분 간 headspace에 포집한 기체를 10 mL 주사기를 이용해 채취하였다. 채취한 기체 시료는 바로 실험실로 운반하여 Agilent Technology 7890A Gas Chromatograph(Agilent Technology, Inc., USA)를 이용하여 분석하였으며, 아산화질소 분석에는 electron capture detector (ECD)를 사용했다. Gas flux는 Troy et al.(2013)의 식을 이용하여 산출하였다.
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        dN2Odt는 초기 아산화질소 농도와 40분 후 채취한 시료의 아산화질소 농도 차이며(ppb day-1), V는 챔버의 부피(m3), A는 챔버의 단면적(m2)이다. ρ는 아산화질소의 가스밀도(mg m-3)이며, T는 챔버의 온도(℃)이다. 최종 flux의 단위는 mg m-2 day-1이다.

        NPK 처리구에서의 아산화질소 배출 계수는 eq.2를 사용해 계산하였고, 퇴비의 배출계수 계산을 위해서는 CK1, CK2, CK3 처리구의 연간 누적 아산화질소 배출량에서 NPK 처리구의 연간 누적 아산화질소 배출량을 각각 뺀 값을 y축으로 하고, 처리구별 투입된 퇴비 기인 질소량을 x 축으로 하여 연별 3지점으로 회귀 직선을 그려 그 기울기를 배출 계수로 하였다(Charles et al., 2017).
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        N2O-NNPK-N2O-NCON는 NPK 처리구와 대조구의 연간 누적 아산화질소 배출량 차이를 의미하고, NinputNPK 는 NPK 처처리구의 질소 투입량을 의미하며, NinputCON은 0이다.

      

      
        2.4 통계 분석
        통계분석은 SAS 9.4(SAS Institute, USA, 2013)의 일반선형모델(general linear model; GLM)을 이용하여 처리구별 5% 유의수준에서 분산분석을 수행하였다. 분석은 처리구간 아산화질소 배출량 차이, 비료와 계분 처리에 따른 연별 아산화질소 배출량 차이에 대해 실시하였다. 회귀식과 결정계수 R2는 SigmaPlot 12.5(Systat Software Inc. UK)를 이용해 도출했으며, WFPS와 아산화질소 배출속도, 질소 투입량과 누적 아산화질소 배출량에 대해 수행하였다.

      

    

    

  
    
      3. 결과 및 토의
      
        3.1 기초 토양성상 및 투입물질 분석
        대상 토양의 pH는 6.9로 중성이고, 유기물 함량은 1.6%이며, 토성은 미사질 양토이다(Table 1). 투입 물질인 계분을 이용한 퇴비의 성상은 Table 2와 같다. 2016년 및 2017년 동일한 농가에서 구입한 계분임에도 불구하고 성상의 차이가 크게 발생하였고, C/N비는 2016년이 2017년에 비해 약 2배 높은 것을 알 수 있다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            Basic physicochemical properties of the soil
          
          

        

        
          
            
              	pH (1:5)
              	EC (dS/m)
              	O.M. (g/kg)
              	Inorganic N (mg/kg)
              	Soil portion (%)
              	Soil texture
              	B.D (Mg/m3)
            

            
              	NO3--N
              	NH4+-N
              	Clay
              	Silt
              	Sand
            

          
          
            	6.9
            	0.42
            	16
            	14.1
            	11.9
            	28.0
            	61.6
            	10.4
            	SiL
            	1.32
          

        

        

        
          Table 2. 
				
          

          
            Basic properties of chicken compost in 2016 and 2017
          
          

        

        
          
            
              	
              	Total C
              	Total N
              	C:N
            

            
              	------%(w/w) ------
            

          
          
            	2016
            	42.5
            	1.8
            	23.6
          

          
            	2017
            	28.3
            	2.4
            	11.8
          

        

        

      

      
        3.2 아산화질소 배출
        시간에 따른 기온, 강수량 그리고 % WFPS 및 아산화질소 배출속도의 변화는 2016년과 2017년 각각 Fig. 2과 Fig. 3에 나타내었다. 일반적으로 아산화질소의 배출은 토양의 % WFPS와 유사한 패턴을 보였는데, 이는 Khalil and Baggs(2005), Skiba and Smith(2000)의 연구에서도 관찰되었다. 하지만 토양 % WFPS와 아산화질소 배출량 간 유의한 상관 관계는 오직 % WFPS가 40% 이상이면서 실험 시작 후 79일 이전에만 존재하였는데(Fig. 5), 이 때의 상관계수는 0.67(p<0.001)로 매우 높았다. 이는 아산화질소 배출에 수분 이외의 요인이 함께 작용하고 있음을 의미한다. 그 중 하나는 토양 내의 무기태 질소 함량이다. 무기태 질소 함량은 비료 투입 후 약 79일까지 높게 유지되다가 그 이후 현격히 줄어드는 경향을 보였다(Fig. 4). Fig. 2에서 2016년에는 화학 비료 시비로 인해 토양 내 무기태 질소 함량이 높게 유지될 때에 비가 내려 토양의 수분함량이 높았으므로, 실험 실시 후 79일 이내에 아산화질소 배출량은 전체 누적 배출량의 약 76%를 차지하였다. 반면, 2017년에는 시비 직후에 비가 오지 않아 토양 % WFPS가 30% 이하로 낮게 유지되었으므로 2016년도처럼 아산화질소 배출속도의 급격한 증가가 관찰되지 않았다. 하지만 재배기간의 후반기에는 토양의 % WFPS가 높다 하더라도 아산화질소 배출이 그다지 높지 않거나 전혀 증가하지 않았는데, 이는 투입한 화학 비료 성분이 초반부에 이미 휘산되었거나, 질산화를 통해 질산태 질소로 전환되었기 때문으로 사료된다(Rawluk et al., 2001; Di and Cameron, 2004).

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Temporal change in % water filled pore space (% WFPS), temperature, precipitation, and N2O emission rates from the treatments and control in 2016. Day 0 on x axis indicates the day of soil sampling for basic characterization.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Temporal change in % water filled pore space (% WFPS), temperature, precipitation, and N2O emission rates from the treatments and control in 2017. Day 0 on x axis indicates the day of soil sampling for basic characterization.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Temporal change in inorganic nitrogen concentration(NH4-N+ NO3-N) in the treatments and control in A 2016 and B 2017.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Relationship between % water filled pore space (% WFPS) and N2O emission rates.
          
          

          

        

      

      
        3.3 누적 아산화질소 배출량 및 배출계수 연간 비교
        2016년과 2017년의 누적 아산화질소 배출량 비교는 Fig. 6과 같다. CON, NPK, CK1의 경우는 2016년과 2017년의 누적 아산화질소 배출량의 유의한 차이는 없다. 이는 2017년 퇴비의 C/N비가 2016년의 거의 1/2배에 불과하다는 사실을 고려하면 예상 밖의 결과이다. 이는 아산화질소 배출에 영향을 주는 인자는 여러 가지이지만, 토양 내에 질소 함량이 충분히 높다 하더라도 토양 수분함량이 이를 촉발하는 직접적인 요인이라는 점을 시사한다. 즉, 토양의 질소 함량과 수분조건이 동시에 충족되어야 아산화질소의 배출이 일어날 수 있다.

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Cumulative annual N2O emissions from the treaments and control in A) 2016 and B) 2017. Bars with different lower case letters indicate significant differences among the treatments within the same year. Bars with different upper case letters indicate significant difference between year 2016 and 2017 within the same treatment.
          
          

          

        

        연도별 배출계수는 2016년에 비하여 2017년이 NPK 및 CK 처리구에서 각각 25% 및 59% 만큼 높은 것을 알 수 있다(Table 3). 또한 2016년에는 화학비료에 의한 배출계수보다 퇴비에 대한 배출계수가 약 27% 더 높았으나, 2017년에는 퇴비에 대한 배출계수가 오히려 30% 감소하였다. 2016년과 같은 경향은 Hayakawa et al.(2009)의 연구에서도 발견되는데, 이는 퇴비에서 추가적으로 가용한 질소가 유입되었기 때문이다. 하지만 2017년처럼 퇴비의 배출계수가 화학비료보다 적은 경우도 있는데, Cai et al.(2013)에서는 그 이유를 화학비료에 비해 퇴비의 무기태 질소가 더 적기 때문이라고 설명하고 있다. 연도별 배출계수의 차이는 앞서 기술하였듯이 기상 인자와 토양 내 무기태 질소량으로 설명할 수 있다. NPK 처리구에서 질소 함량은 2년 간 동일하게 투입하였으므로 배출계수의 차이를 대부분 기상인자, 특히 토양수분함량으로 설명할 수 있다. 하지만 CK 처리구에서 배출계수의 연도별 차이는 기상인자 이외에 다른 요인이 있을 텐데, 이는 토양 내 잔존 무기질소 함량이다. CK 처리구에 있어서 2016년과 2017년 사이의 가장 큰 차이는 2016년 CK3 처리구 대신 2017년 CK2 처리구로 바꾸었다는 점이다. 만약, 여기서 식물에 의한 질소 흡수량이 투입된 질소량에 비례한다면, 토양 내 잔존 질소량도 투입량에 선형으로 증가할 것이고 이에 따른 아산화질소 배출량도 비례할 것이다. 그러나 식물의 질소 흡수량에는 상한선이 있고, 요구량 이상의 질소가 토양에 존재한다고 해도 이를 모두 흡수하지는 않는다. 과량의 질소는 토양에 잔존하게 되고 이 때문에 아산화질소의 배출량이 선형이 아닌 지수 함수적으로 증가하여 배출계수가 과대평가되었을 수가 있다. 이와 같은 관계는 Fig. 7에 잘 나타나 있다. 2016년과 2017년 자료를 통합하여 회귀식을 그려보면 선형관계에 따른 결정식이 0.7373인 반면, 지수함수 관계에 따른 결정식은 0.8918로 약 21% 개선되는 것을 알 수 있다. 이 결과가 의미하는 바는 배출계수를 도출하기 위한 실험을 계획할 때에 작물의 질소 요구량을 고려하여 너무 과도한 잉여 질소가 토양에 축적되지 않도록 하는 고려가 필요하다는 점이다.

        
          Table 3. 
				
          

          
            Comparison of N2O emission factors between 2016 and 2017
          
          

        

        
          
            
              	Emission factor (N2O-N kg N kg-1)
              	2016
              	2017
            

          
          
            	NPK
            	0.0154
            	0.0115
          

          
            	CK
            	0.0195
            	0.0080
          

        

        

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Comparison of the regression equations in the chicken compost-induced emission bewteen the linear and exponential relationships.
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      4. 결  론
      본 연구는 국내에서 퇴비에 대한 아산화질소 배출계수를 도출할 때 고려해야 할 주요 인자에 대한 시사점을 도출하였다. IPCC의 가이드라인에서도 명시되어 있듯이 아산화질소의 배출은 연간 변동이 크기 때문에 최소 3년의 자료를 평균하여 사용하도록 되어 있다. 연간 변동의 원인은 주로 기상인자와 토양 내 잔존 무기태 질소량인데, 기상인자의 경우는 시비 직후의 토양 수분 함량이 아산화질소 배출의 가장 주요한 인자로 파악되었다. 토양 내 잔존 무기태 질소에서 고려할 점은 식물의 질소 요구량이다. 질소 요구량이 낮은 작물의 아산화질소 배출계수를 도출하려 할 때에는 이를 고려하여 과도한 비료 투입을 자제해야 한다. 과도한 비료 투입은 질소량과 아산화질소 발생량 사이의 선형 관계식을 무너뜨리고 지수 함수적인 아산화질소의 증가를 가져오므로 배출계수가 과대평가될 우려가 있다. 특히 퇴비의 경우는 연간 비료 성상의 변동이 크고, 이에 따른 무기태 질소량에도 차이가 생길 수 있기 때문에 화학비료에 따른 배출계수를 도출할 때보다 더 세심한 관리가 필요하다.
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