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            초록
          
        

        
          Among the 316,299 tons of ammonia emissions in Korea, the highest emission is from livestock manure. Therefore, ammonia emission control in the pig industry is an urgent priority. In this study, the ammonia concentration of a mechanically-ventilation sow house and diurnal patterns were analyzed to calculate ammonia emission factors. This study was carried out for 91 days from September to November 2021 in a pig house located in Danyang, Chungcheongbuk-do. For repeated experiments, three pig rooms with the same environmental conditions were selected and monitored for the same period. The average ammonia concentration in each room was measured to be 11.09 ppm, 13.30 ppm, and 12.73 ppm, and the ventilation rates were 50.14, 61.88, and 66.82 m3/h/pig. The ammonia emission factor was 8.2 ± 1.3, 12.7 ± 2.7, and 12.8 ± 2.2 g/day/pig in rooms 1 to 3, respectively. In this study, the average value of 11.2 g/day/pig was calculated as the final ammonia emission factor for a sow house in fall.

        

      

      
        Keywords: 
Ammonia, Gestation Sow, Mechanically-Ventilation, Ammonia Emission

      

    

    

  
    
      1. 서론
      대기 중 암모니아(NH3)는 독성을 가진 알칼리성 기체로써 악취방지법상 22종의 지정악취물질 중 하나이다. 암모니아는 인체에 장시간 노출 시 눈과 호흡기에 자극성 물질로 작용하여 만성 폐자극, 기관지염 등을 유발할 수 있으며(Brunekreef and Holgate, 2002; Kristensen and Wathes, 2000; Kriz et al., 2021), 대기 중에서 황산화물(SOx), 질소산화물(NOx)과 반응을 일으켜 황산암모늄((NH4)2SO4), 질산암모늄(NH4NO3) 등의 2차 생성 미세먼지(PM2.5)를 생성하는 주요 전구물질 중 하나이다(Behera and Sharma, 2012; Holt et al., 2015; Wang et al., 2011; Zhang et al., 2018). 또한 암모니아는 토양 산성화나 수생태계의 부영양화와도 관련이 있으며, 간접적인 N2O 배출에도 기여할 수 있기 때문에 생태계 전반에 걸쳐 위협이 될 수 있다(IPCC, 2006; Krupa, 2003; Zong et al., 2015). 이러한 유해성으로 인해 암모니아 배출량 관리 및 연구에 대한 필요성이 점차 강조되고 있다.

      암모니아는 산업, 자동차, 농업 및 축산업에서 발생하며 특히, 농업의 비료 시비, 축산업의 가축 사육 및 분뇨처리에 의해 주로 배출된다(Artíñano et al., 2018; Lee and Lee, 2010; Lee et al., 2022; Sommer and Hutchings, 2001). 국가미세먼지정보센터 자료에 따르면 2019년 국내 암모니아 배출량은 316,299 톤이었으며, 그 중 농업부문 배출량은 252,444 톤으로 약 80%를 차지했다. 특히 농업부문의 분뇨관리에 해당하는 암모니아 배출량은 233,644 톤(전체의 74%)으로 축산업에서 발생되는 암모니아 배출량이 높은 것으로 나타났다. 분뇨관리의 세부 항목으로 돼지가 차지하는 암모니아 배출량 비율이 약 45%로 타 축종에 비해 높은 것으로 나타나 암모니아 배출 관리 시 양돈업에 대한 우선적인 고려가 시급한 실정이다.

      국내 암모니아 배출량 인벤토리 내에서 돼지는 사양단계에 따라 모돈, 자돈, 육성돈 및 비육돈의 4가지로 구분되고 다시 돈사 내, 퇴비장, 축산폐수 처리 및 토양시비로 나누어진다. 현재 돈사 내 각 사양단계 별 암모니아 배출계수는 모돈 30.1 g/day/pig, 자돈 5.2 g/day/pig, 육성돈 12.3 g/day/pig, 비육돈 14.2 g/day/pig로 산정되어 있다(MOE, 2007). 하지만 현행 돈사 내 암모니아 배출계수는 공인된 암모니아 배출계수 산정 프로토콜이 전무한 상황에서 측정이 이루어졌으며, 후속 연구의 부족과 장기 모니터링 데이터의 부재로 인해 대표성이 다소 부족하다는 한계점이 존재한다. 이러한 한계점을 보완하기 위해서는 공인된 방법론을 준수하여 암모니아 배출계수 측정을 실시해야 한다. 또한, 기온, 습도 등 기상조건에 따른 영향을 고려한 계절별 장기간 모니터링이 필요하다. 따라서 본 연구에서는 국내 암모니아 배출량 인벤토리 개선을 위해 가을철 강제 환기식 모돈사의 암모니아 농도를 장기간 모니터링 하였고, 시간별 환기량, 온·습도 데이터 수집을 통해 일변화 패턴을 분석한 후 최종적으로 ‘모돈’의 ‘돈사 내’ 암모니아 배출계수를 산정하였다.

    

    

  
    
      2. 실험방법
      
        2.1. 실험 돈사 구조 및 사육조건
        본 연구는 충청북도 단양에 소재한 강제환기식 모돈사에서 2021년 9월 1일부터 11월 30일의 기간 동안 수행하였다. 국내에는 확립된 암모니아 배출계수 산정방법이 존재하지 않기 때문에 실험 조건 및 산정방식은 유럽의 Verification of Environmental Technologies for Agricultural production (VERA) test protocol에 근거하여 연구를 수행하였다(VERA, 2018).

        해당 돈사의 각 돈방은 임신돈을 사육하는 26개의 고정형 스톨(stall)로 구성된 5개 구역과 후보모돈을 사육하기 위한 Pen이 있으며, 돈방 바닥이 콘크리트와 plastic slatted floor로 이루어진 피트 구조를 가지고 있다(Fig. 1). Plastic slatted floor 아래의 피트에 저장되는 가축분뇨 슬러리는 전체 체적의 약 70 ~ 80% 수준을 유지하며 매주 1회 정기적으로 배출되었다. 돈방의 환기는 돈사 외벽 측면의 입기구에서 외부공기가 중천장을 통해 유입된 후, 내부 천장에 설치된 4개의 배기팬(fan)을 통해 배출되는 방식으로 이루어졌다. 반복 실험을 위해서 구조가 같은 돈방 3곳 (Room 1 ~ 3)을 선정하여 동일한 기간 동안 모니터링 하였다. 각 돈방의 사육두수는 Room 1에서 154두, Room 2에서 154두, Room 3에서 156두였으며, 분만이 임박한 돼지는 26마리씩 분만사로 이동한 후 분만과 포유를 위해 약 한 달간 사육한 뒤 다시 모돈사로 이동하였다. 이 과정에서 모돈사의 사육두수는 VERA test protocol 기준(사육 면적 대비 상시 90 ~ 100%)을 준수하도록 유지되었다. 또한 두당 약 2.2 m2의 사육밀도를 확보하여 축산법에 제시된 임신돈 적정 사육기준(두당 1.4 m2)을 만족하였다. 임신돈 공급 사료는 VERA 프로토콜에 따른 임신돈 사료의 조단백 함량기준(11 ~ 14%)을 충족하였고, 공급사료 주성분 및 함량은 다음과 같다. 조단백 ≤ 13.5%, 조지방 ≥ 3%, 칼슘 ≥ 0.65%, 인 ≤ 1.5%, 조섬유 ≤ 8%, 조회분 ≤ 8%, 라이신 ≥ 0.6%.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Schematic of swine farm structure
          
          

          

        

      

      
        2.2. 암모니아 농도, 환기량 및 온·습도 모니터링
        돈사 내 암모니아 농도는 광음향분광법을 기반으로 한 실시간 암모니아 측정장치(LumaSense Technologies INNOVA 1512i, Ballerup, Denmark) 및 멀티샘플러(LumaSense Technologies INNOVA 1412i, Ballerup, Denmark)를 이용하여 각 돈방에서 실시간으로 모니터링 되었다. 기기를 통해 측정된 암모니아 농도는 1 ppm 이하의 소수점까지 확인이 가능하며 측정값의 1% 내외로 재현성이 우수하다(LumaSense Technologies Inc., 2022). 멀티샘플러 흡인구 전단에는 수분 필터와 glass wool이 고르게 분포된 아크릴 원통을 설치하여 현장에서 발생하는 분진 등 이물질이 흡인되지 않도록 하였다. 측정 지점은 중천장 입기구와 돈방 내 배기팬 3곳으로 총 12곳이며(Room 1 ~ 3), 돈사로 유입되는 암모니아 배경 농도의 영향을 최소화하기 위해 입기구와 배기구의 암모니아 농도 차를 계산하여 순수 암모니아 농도를 산출했다. VERA test protocol에서 준하는 연속 측정 시 최소 샘플 개수는 시간당 1회지만, 현장 상황과 기기 과부화 등 실제현장 조건들을 고려하여 매 2시간 간격으로 측정을 진행하였다. 이때 수집된 데이터는 매 2시간당 6회로, 최소흡인횟수를 고려해 4 ~ 6번째에 해당하는 데이터의 평균을 대푯값으로 사용하였다(Jo et al., 2020a). 현장 측정 전 질소 가스(Rigas 99.999%, Daejeon, Korea)와 NH3 표준가스(Rigas 12.5, 25, 50 umol/mol, Daejeon, Korea)를 사용하여 기기 교정 및 검량선 작성을 수행하였다(R2 = 0.999, MDL = 0.2 ppm).

        환기량 측정을 위해 미국 냉난방공조기술자학회(ASHRAE, American Society of Heating, Refrigerating and Air-Conditioning Engineers) 기준에 따라 제작된 소형 환기량 측정 장치를 돈사 내 배기팬(Vostermans ventilation BV Multifan 4E50 (Ø630), Venlo, Netherlands)에 부착하고 각 가동률(30, 50, 70, 100%)에 따른 유량을 측정하였다(AHFS, 1993; Jo et al., 2020b). 결측구간(31 ~ 49%, 51 ~ 69%, 71 ~ 99%)에 해당하는 환기량은 logistic curve를 적용하여 추정하였다(Jo et al., 2020). 돈사 내 환기팬은 돼지 사육에 미치는 영향을 최소화하기 위해 가동률 30% 미만으로는 작동되지 않았으며, 1% 간격으로 조절되며 실시간으로 측정되었다. 최종적으로 Room 1 ~ 3에서 측정된 평균 환기량은 각각 7,722 ± 2,661 m3/h, 10,424 ± 3,151 m3/h, 9,299.1 ± 3,419 m3/h로 나타났다.

        돈방 내부 온도와 환기팬 가동률은 실시간으로 수집되었고, 상대습도는 INNOVA에서 측정된 이슬점 데이터를 Eq. (1)에 의해 변환하여 산출하였다(Sonntag, 1990).
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          	T : Temperature of pig room (- 45℃ < T < 60℃)


          	RH : Relative humidity (%)


          	β : 17.62


          	λ : 243.12℃


        

        암모니아 배출량은 표준 온도 및 압력상태(Standard ambient temperature and pressure, 25℃ 1기압)에서 시간당 암모니아 농도(ppm)를 단위 부피당 암모니아 질량으로 변환하여 환기량을 곱한 후 돼지 사육두수로 나누어 산출하였다. 돈방 내 순수 암모니아 농도를 계산하기 위해 배기구의 암모니아 농도에서 입기 농도를 뺀 값을 적용하였다. 최종적으로 계산된 시간당 암모니아 배출량을 일단위로 환산하고 총 측정기간으로 나누어 돈사 내 돼지 1마리당 암모니아 배출계수(g/day/pig)를 산정하였다(Eq. (2)).
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          	Ammoniaout = 배기구 암모니아 농도(ppm)


          	Ammoniain = 입기구 암모니아 농도(ppm)


          	Vf = 환기량(m3/h)


          	pig = 총 돼지 사육두수


        

      

      
        2.3. 통계분석
        측정기간 내 수집된 데이터 중 outlier 제거는 VERA protocol 이상치 제거기준 (Outlierupper > Upper quartile (75th; Q) + (3 × IQR), Outlierlower > Lower quartile (25th; Q) − (3 × IQR)에 따라 수행되었다. 각 데이터 그룹에 대해 Anderson-darling normality test를 실시하여 정규성 검정을 진행하였으며(Shapiro and Wilk, 1965), 검토 결과 돈방 내 암모니아 농도, 환기량, 암모니아 배출량 및 온·습도 데이터는 비정규분포로 가정되었다. 따라서 데이터 그룹간 상관관계는 spearman correlation efficient를 이용하여 도출되었다. 통계분석은 Jamovi (The Jamovi Project, 2021, Version 2.2) 소프트웨어를 사용하여 수행되었다.

      

    

    

  
    
      3. 결과 및 고찰
      
        3.1. 가을철 암모니아 농도, 환기량 및 환경요인 모니터링 결과
        Fig. 2는 측정기간(총 91일) 동안 각 돈방에서 모니터링 된 암모니아 농도, 환기량, 내부온도 및 상대습도를 보여준다. Room 1 ~ 3의 평균 암모니아 농도는 각각 11.09 ppm, 13.30 ppm, 12.73 ppm이며 최대 농도는 22.68 ppm, 26.14 ppm, 24.11 ppm으로 측정되었다. 선행연구에 따르면 모돈사 내 평균 암모니아 농도는 11.03 ~ 12.77 ppm으로 본 연구에서 측정된 값과 큰 차이가 없었다(Yang et al., 2022; Philippe et al., 2011). 각 돈방에서 돼지 1마리당 평균 환기량은 Room 1에서 50.14 m3/h/pig, Room 2에서 61.88 m3/h/pig, Room 3에서 66.82 m3/h/pig로 나타났으며, 측정 기간 후반으로 갈수록 계절변화에 따른 기온 감소로 인해 환기량이 점차 감소하였다. 미국 MWPS (MWPS, Midwest Plan Service)에서 권장하는 모돈사 평균 환기량은 각각 낮은 기온에서 20 m3/h/pig, 온화한 기온에서 68 m3/h/pig, 높은 기온에서 255 m3/h/pig으로 본 연구에서 측정된 환기량보다 다소 높았다. 돈사 내부의 평균온도는 Room 1 ~ 3이 동일하게 약 22℃로 측정되었고 온도 범위는 18 ~ 26℃로 나타났다. 돈사 외부온도의 급격한 변화에 비해(Fig. 3) 돈방의 내부 온도는 평이한 수준으로 유지되는 것을 보아 환기 시스템이 적절하게 이루어지고 있음을 판단할 수 있었다. 상대습도의 경우에도 모든 돈방에서 평균적으로 약 60% 수준으로 측정되어 Room 1 ~ 3이 유사한 환경조건으로 유지되었음을 추정할 수 있다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Daily monitoring results of ammonia concentration, ventilation rate, temperature, and relative humidity. (a) Room 1, (b) Room 2, (c) Room 3
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Temperature and relative humidity of outside condition
          
          

          

        

      

      
        3.2. 일변화 패턴
        측정기간 내 Room 1 ~ 3의 암모니아 농도, 환기량 및 암모니아 배출량의 일변화 경향성을 Fig. 4에 도시하였다. 시간대별로 각 변수의 뚜렷한 일변화 경향성이 확인되었다. 가을철 각 돈방의 환기량은 일출 이후 기온이 높아짐에 따라 점차 증가하여 오후 2시 ~ 4시경 최댓값을 보였고, 일몰 이후 점차 감소하여 오전 12시 ~ 2시경 최솟값을 보였다. 반면 돈사 내 암모니아 농도는 오전 시간 점차 증가하였다가 환기량이 증가하는 시간대부터 급격하게 감소하는 경향을 나타냈다. 이는 암모니아가 환기량이 낮아지는 일몰 이후부터 돈사 내에 축적되다가 환기량이 증가하는 시점부터는 외부 공기에 혼합되어 더 많이 배출되기 시작하면서 농도가 감소하는 것으로 판단된다.

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Diurnal pattern of ammonia concentration, ventilation, and ammonia emission
          
          

          

        

        Room 1 ~ 3에서 각 변수의 전체적인 경향성은 모두 비슷한 패턴으로 나타났지만, Room 1에서의 암모니아 배출량은 상대적으로 낮았다. 이는 출입구 부근에 위치한 Room 1에서 작업자의 출입으로 인한 외부공기 유입 등으로 인해 암모니아 농도가 다른 돈방에 비해 낮게 측정되었고, 그에 따라 배출량이 낮게 산정된 것으로 추정된다.

      

      
        3.3. 상관관계 분석
        돈방 내 암모니아 농도, 환기량, 배출량, 내부온도 및 상대습도 데이터의 상관관계 분석결과를 Table 1에 나타냈다. Room 1 ~ 3에서 수집된 모든 데이터 그룹에 대해 통계분석을 진행한 결과, 모든 변수 간에 유의미한 상관관계가 있었다. 돈방 내 암모니아 농도는 환기량, 내부온도 및 상대습도와 높은 수준의 음의 상관관계를 보였으며, 환기량은 내부 온도와 양의 상관관계를 나타냈다. 돈방 내의 환기량은 돈방 내부의 온도와 외부 온도에 따라 조절되기 때문에 온도 조건과 밀접한 상관성을 나타낸 것으로 판단된다. 돈방 내부의 암모니아의 경우 환기량이 높아질수록 더 많이 유입되는 외부 공기에 섞여 배출되기 때문에 농도가 낮아지게 된다. 반대로 환기량이 낮아질 때는 암모니아가 돈방 내부에 축적되기 때문에 환기량과 암모니아 농도는 음의 상관성을 갖는 것으로 판단된다. 한편 암모니아 배출량의 경우 내부온도 및 습도에 비해 돈방 내 암모니아 농도와 환기량과의 상관성이 높았다. Fig. 5는 암모니아 배출량과 상대적으로 높은 상관성이 있는 농도, 환기량의 시간별 데이터를 도시한 각 돈방별 3차원 그래프이다. Room 1 ~ 3에서 유사한 경향성을 나타냈고, 농도와 환기량이 배출량에 미치는 영향이 상이했다. 배출량은 돈방 내 암모니아 농도가 높아질수록 증가하는 경향을 보였지만, 환기량이 높아질수록 감소하는 경향을 보였다. 이는 Table 1에서 도출된 상관계수 분석결과와 같다. 암모니아 배출량은 환기량에 비해 농도와 상대적으로 높은 상관성을 갖기 때문에 배출량 관리 시 환기량을 고려하는 것보다 돈방 내에서 발생하는 암모니아 농도 저감에 중점을 두어 통제하는 것이 더 효율적이라고 생각된다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            Correlation analysis (spearman's rank) of each variable
          
          

        

        
          
            
              	
              	Ammonia concentration
              	Ventilation
              	Emission
              	Temperature
              	Relative humidity
            

          
          
            	Ammonia concentration
            	
            	
            	
            	
            	
          

          
            	Ventilation
            	-0.735 ***
            	
            	
            	
            	
          

          
            	Emission
            	0.521 ***
            	-0.195 ***
            	
            	
            	
          

          
            	Temperature
            	-0.773 ***
            	0.869 ***
            	0.037 **
            	
            	
          

          
            	Relative humidity
            	-0.721 ***
            	0.687 ***
            	-0.058 ***
            	0.822 ***
            	
          

        

        
          
            *** p < 0.001, ** p < 0.01
          

        

        

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Scatter plot of ammonia concentration, ventilation rate, and ammonia emission in each room (a) Room 1, (b) Room 2, (c) Room 3
          
          

          

        

      

      
        3.4. 암모니아 배출계수 산정
        각 돈방에서 수집된 암모니아 농도 및 환기량 데이터를 바탕으로 가을철 모돈사 내 암모니아 배출계수를 산정하였다. Eq. (2)에 따라 계산된 Room 1 ~ 3의 암모니아 배출계수는 각각 8.2 ± 1.3, 12.7 ± 2.7, 12.8 ± 2.2 g/day/pig였으며, 본 연구에서는 평균값인 11.2 g/day/pig를 최종적인 가을철 모돈사 내 암모니아 배출계수로 산정하였다. 한편 국내 현행 암모니아 배출계수 중 ‘모돈’의 ‘돈사 내’ 암모니아 배출계수는 30.1 g/day/pig로, 본 연구에서 산정된 값보다 60% 이상 높았다. 기존 연구에서는 배출계수 산정 시 개방식 및 밀폐식 돈사 구분 없이 측정되었으며, 암모니아 농도 측정 방식에도 차이가 있었다. 밀폐식 돈사는 화학발광법 기반의 암모니아 실시간 측정기를 이용하여 측정되었지만, 개방식 돈사의 경우 열린챔버법 및 인도페놀법을 이용하여 분석이 진행되었다(MOE, 2007). 따라서 대상 농가의 환기 형태 및 암모니아 농도 측정법 등 전반적인 방법론이 상이하기 때문에 본 연구에서 산정된 배출계수 값과 다소 차이가 있는 것으로 사료된다. 뿐만 아니라 암모니아 배출량은 계절적 차이에 따라 달라질 수 있다. Park et al.(2022)에 따르면 봄철 강제환기식 모돈사 내 암모니아 배출계수는 7.7 g/day/pig로 보고된 바 있다(Park et al., 2022). 해당 문헌에서는 본 연구와 유사하게 VERA protocol에 근거하여 봄철의 암모니아 배출계수를 산정하였지만, 본 연구의 값(11.2 g/day/pig) 보다 다소 낮았다. 따라서 돈사의 암모니아 배출계수는 사양단계별, 계절별로 보다 세분화하여 제시할 필요성이 있다고 판단된다.

      

    

    

  
    
      4. 결론
      본 연구는 가을철 강제환기식 모돈사 내 암모니아 농도, 환기량 및 여러 환경요인을 연속적으로 모니터링하여 암모니아 배출 특성을 파악하고 암모니아 배출계수를 산정하였다. 데이터의 신뢰성을 높이기 위해 동일한 구조의 돈방 3곳에서 반복 실험을 진행하였고, 총 91일의 기간 동안 데이터를 수집하였다. 실험 결과, Room 1 ~ 3의 평균 암모니아 농도는 각각 11.09 ppm, 13.30 ppm, 12.73 ppm 수준으로 측정되었으며 환기량은 Room 1에서 50.14 m3/h/pig, Room 2에서 61.88 m3/h/pig, Room 3에서 66.82 m3/h/pig로 나타났다. 암모니아 배출계수의 경우 Room 1 ~ 3에서 각각 8.2 ± 1.3, 12.7 ± 2.7, 12.8 ± 2.2 g/day/pig였으며, 본 연구에서는 평균값인 11.2 g/day/pig를 최종적인 가을철 모돈사 내 암모니아 배출계수로 산정하였다.

      수집한 데이터를 바탕으로 시간대별 일변화를 살펴본 결과 뚜렷한 경향성이 확인되었다. 돈방 내 환기량은 일출 이후 기온이 상승함에 따라 점차 증가하였고, 일몰 이후 점차 감소하였다. 반면 돈방 내 암모니아 농도는 오전 시간 점차 증가하였다가 환기량이 증가하는 시간대부터 급격하게 감소하였다. 각 변수의 시간별 데이터로 상관성 분석을 진행한 결과, 암모니아 배출량은 농도 및 환기량과 유의한 상관관계가 있는 것으로 나타났다. 특히 농도와 비교적 높은 상관성을 보였기 때문에 암모니아 배출량 관리를 위해서는 돈사 내 암모니아 농도를 제어하고 통제하는 것이 보다 효과적일 것으로 사료된다.

      본 연구에서는 현행 암모니아 배출계수 인벤토리 개선을 위해 해외의 공인된 암모니아 배출량 평가법을 준수하여 비교적 장기간(9월 ~ 11월) 수행되었으며, 가을철 모돈의 돈사 내 암모니아 배출계수를 산정하였다. 하지만 보다 종합적인 관점에서 암모니아 배출계수를 평가하기 위해서는 사양 단계, 사양 방법 및 계절에 따른 장기간 데이터 축적이 여전히 필요한 상황이다. 따라서 이에 대한 지속적인 연구가 뒷받침되어야 할 것으로 사료된다.
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