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            초록
          
        

        
          In this study, the treatment of livestock wastewater using an aerobic granular sludge based sequencing batch reactor was investigated. The reactor operation was carried out by general injection and split injection methods. The average removal efficiency of organic matter after the adaptation period was 71.5 and 87.4%, respectively. Some untreated organic matter was attributed to recalcitrant organic matter. The average removal efficiency of total nitrogen was 65.6 and 88.4%, respectively. These results indicate that the denitrification reaction by split injection was carried out smoothly. As for the solids, the ratio of aerobic granular sludge/mixed liquor suspended solid can be determined as the main factor of the process operation, and the ratio increased gradually and finally reached 86.0%. Correspondingly, the sludge volume index (SVI) was also improved, reaching 54 mL/g at the end of operation, and it is believed that the application of a short settling time contributed to the improvement of settleability.
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      1. 서 론
      국내 축산업의 규모는 해마다 성장하고 있으나 축산업으로 인한 수질오염, 악취, 토양의 양분과잉 등 환경문제는 사회적인 갈등을 야기하고 있다(Jeong et al., 2022). 일반적으로 축산폐수는 고농도의 유기물, 질소 및 부유물질 등을 함유하고 있으며(Lee and Shoda, 2008), 일부 미처리되어 배출되는 축산폐수는 수계의 수질오염을 가속화시키는 주요 원인이 된다(Wei et al., 2021).

      축산폐수의 정화처리는 생물학적 처리를 기반으로 하며 연속회분식 반응기(Sequencing Batch Reactor, SBR) 공법을 비롯한 다양한 공법들이 운영되고 있다(Kim and Lee, 2009). 생물학적 처리는 생물반응조 내 활성슬러지 미생물을 이용하여 운전조건 및 단위공정에 따라 유기물과 영양염류를 제거하는 과정을 진행하게 된다(Chen et al., 2022; Mishra et al., 2023). 그러나 축산폐수는 고농도의 오염원을 함유하고 있기 때문에 과부하로 인한 미생물 활동을 감소시켜 오염원 제거효율을 저하시킬 수 있다(Cho et al., 2016).

      호기성 그래뉼 슬러지(Aerobic Granular Sludge, AGS)는 0.2 mm 이상의 직경을 보유하고 있으며, 높은 대사활동, 충격부하에 강한 저항성, 우수한 오염원 처리효율 및 침전성 등으로 인하여 많은 관심을 받고 있다(Yae et al., 2018; Kim and Ahn, 2019b). 호기성 그래뉼 슬러지와 관련된 연구는 그래뉼화 메커니즘, 안정성, 미생물 군집 분석 및 오염원 제거 등 광범위하게 진행되어 왔다(Li et al., 2008; Adav et al., 2009). 그러나 많은 연구는 아세테이트(acetate), 글리세롤(glycerol), 글루코스(glucose) 및 수크로스(sucrose)를 유입 기질로 사용하는 합성폐수를 사용하여 수행되었다(Liu et al., 2005; He et al., 2018; dos Santos et al., 2022; Elahinik et al., 2022; Qiu et al., 2022).

      국외의 경우, 파일럿 규모의 하수처리(Miyake et al., 2022), 산업 폐수처리(Carrera et al., 2021)에 관한 연구가 보고되고 있으며, 국내에서는 일부 파일럿 규모에서의 하수처리(Yae et al., 2018; Mo et al., 2019)에 관한 연구와 혐기성 소화(Won et al., 2009) 및 실험실 규모의 다양한 연구가 보고되고 있으나(Jo et al., 2021), 호기성 그래뉼 슬러지를 이용한 축산폐수 처리에 관한 연구는 매우 미흡한 실정이다. 따라서 본 연구에서는 호기성 그래뉼 슬러지를 이용한 축산폐수의 생물학적 처리에 관한 연구를 수행하였으며, 실제 축산폐수를 사용한 실험실 규모의 연구를 수행하였다. 이에 따라 운전조건에 따른 유기물(Chemical Oxygen Demand, COD), 총질소(Total Nitrogen, TN) 제거효율과 고형물 성분인 MLSS (Mixed Liquor Suspended Solid) AGS의 거동 및 SVI30 (sludge volume index)의 평가를 실시하였다.

    

    

  
    
      2. 실험재료 및 방법
      
        2.1. 유입수 성상 및 실험재료
        실험에 사용된 축산폐수 유입수는 국내 J군 가축분뇨 공공처리시설에서 전체 처리공정 중 고액분리 과정을 거친 생물반응조로 유입되는 폐수를 채수하여 사용하였다. 전체 운전기간 동안 채취된 유입수의 평균 COD는 3,676.8(3,420.0∼3,940.0) mg/L, TN은 862.9(838.0∼904.0) mg/L로 나타났다. 호기성 그래뉼 슬러지는 실험실 규모의 회분식 반응기에서 자체 배양한 0.2 mm 이상 크기의 슬러지를 선별하여(80 mesh/0.2 mm STS sieve) 사용하였으며, 초기 MLSS 및 호기성 그래뉼 슬러지(AGS)의 농도는 각각 4,580, 3,780 mg/L로 초기 MLSS 농도 중 AGS 농도의 비율(AGS/MLSS)은 82.5%를 나타내고 있었다.

      

      
        2.2. 실험장치 및 운전조건
        실험에 사용된 반응기는 연속회분식 반응기로써, 유효용적 5 L (155 mm × 155 mm × 222 mm)의 아크릴 재질 반응기를 사용하였다(Fig. 1). 유입수 유입과 처리수 유출을 위한 포트를 전면부에 설치하였으며, 정량펌프(GT-150D, Green tech, Korea)를 이용하여 유입과 유출과정을 진행하였다. 반응기 내 원활한 혼합을 위하여 교반기(K6IG6NC-SU, GGM, Korea)를 설치하였으며, 포기 반응을 위하여 에어펌프(LP-60A, Kosung valve, Korea)를 통하여 실리콘 호스로 연결된 다공성 디퓨저를 반응기 바닥면 부분에 설치하였다. 전체 운전은 72 d간 수행되었으며, 운전 시작 후 미생물의 축산폐수 적응 기간도 함께 고려하였다. 운전조건은 총 2가지로 구분하였으며, 유입수 일반주입 조건(적응 기간 포함, 운전조건 #1)과 분할주입 조건(운전조건 #2)으로 구분하여 운전을 수행하였다. 운전시작 후 적응 기간에서 운전조건 #1 단계 20 d까지의 유입 원수 조건은 동일하였다. 일반주입 조건에서의 단계별 운전은 유입(100 min), 포기(240 min), 무산소(100 min), 포기(240 min), 침전(10 min), 유출(10 min) 및 휴지(20 min)로 실시하였으며 분할주입 조건에서는 유입, 무산소 단계에서 각각 50%씩 유입수를 주입하였다. 반응조의 1 사이클(cycle) 운전시간은 12 h이며 반응조 유입수 체적 대 유효 체적의 비율인 교환율(Volume Exchange Rate, VER)은 50%로 수리학적 체류시간(Hhydraulic Retention Time, HRT)은 24 h으로 설정하였다. 실험에 사용된 전체 기기 장비 및 운전시간의 제어는 PLC (Programmable Logic Controller) 제어 프로그램을 사용하였다. 전체 운전과정에서의 pH는 7.4∼7.8, 용존산소(Dissolved Oxygen, DO)는 2.0∼3.2 mg/L, 수온은 23.7∼24.2°C의 범위로 유지되었다. 실험실 규모 반응기의 운전조건을 Table 1에 나타냈다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Schematic diagram of lab. scale reactor.
          
          

          

        

        
          Table 1. 
				
          

          
            Experimental conditions of lab. scale reactor
          
          

        

        
          
            
              	Effective volume (L)
              	Flow (L/d)
              	Cycles/d
              	VER (%)
              	HRT (h)
              	pH
              	DO (mg/L)
              	Temp. (℃)
            

          
          
            	5
            	5
            	2
            	50
            	24
            	7.4∼7.8
            	2.0∼3.2
            	23.7∼24.2
          

          
            	Operation mode for 1 cycle (min)
mode #1: Fill(100)→Oxic(240)→Anoxic(100)→Oxic(240)→Settle(10)→Draw(10)→Idle(20)
mode #2: Fill(100)→Oxic(240)→Fill&Anoxic(100)→Oxic(240)→Settle(10)→Draw(10)→Idle(20)
          

        

        

      

      
        2.3. 분석방법
        수질분석을 위한 시료의 COD는 reactor digestion method (Hach method 8000), TN은 persulfate digestion method (Hach method 10072)에 준하여 흡광광도계(DR-3900, Hach, USA)를 이용하여 매일 분석하였다. 호기성 그래뉼 슬러지와 관련된 분석항목인 MLSS (2540 D. method), SVI30 (2710 D. method)은 standard method를 기준으로 3 d 간격으로 분석하였다(APHA, 2008). 전체 MLSS 중 호기성 그래뉼 슬러지의 비율(AGS/MLSS)은 슬러지 채취 후, 0.2 mm 이상 크기와 이하 크기의 슬러지를 선별하여 산정하였다(Kim and Ahn, 2019a).

      

    

    

  
    
      3. 결과 및 고찰
      
        3.1. 유기물 제거효율
        Fig. 2에는 전체 운전기간 동안의 유기물 변화를 나타냈다. 운전시작 후 약 12 d 동안 초기 단계에서의 유기물 제거효율은 다소 낮은 점을 관찰할 수 있으며, 이후 점차적으로 안정화되는 것을 확인할 수 있었다. 적응 기간인 12 d 이후 운전조건 #1에서의 유기물 제거 경향은 운영 기간이 길어짐에 따라 점차적으로 증가하는 경향을 나타냈으며, 적응 기간을 제외한 운전조건 #1에서 처리수의 유기물 평균 제거효율은 71.5%로 나타났다. 분할주입을 진행한 운전조건 #2에서의 유기물 제거 경향은 운전조건 #1 대비 다소 높은 것으로 나타났다. 또한, 운전조건 #1과 마찬가지로 운영 기간이 길어짐에 따라 전반적인 유기물 제거효율은 증가하는 것으로 나타났으며 처리수의 유기물 평균 제거효율은 87.4%로 나타났다. 일반적으로 호기성 그래뉼 슬러지 기반 공정의 안정성을 위해서는 공정의 장기간 운영이 필요하다고 보고되고 있다(Bassin et al., 2019). 일부 연구에서는 유기물 종류에 따른 차이는 있으나 일반적으로 높은 유기물 부하율(8 kg COD/m3 day)에서 호기성 그래뉼 슬러지 형성의 안정성을 저하시킨다고 보고하고 있으며(Tay et al., 2004), 본 연구에서는 상대적으로 낮은 유기물 부하율(3.4∼3.9 kg COD/m3 day)을 나타내 그래뉼 형성이 유지된 것으로 판단된다. Tang et al.(2022)은 혐기성 멤브레인 반응기를 이용하여 축산폐수 처리에 관한 연구를 수행하였다. 주요 운전인자를 수리학적 체류시간으로 설정하여 20, 15 및 10 d로 변경한 결과, 유기물 제거효율은 80∼95%의 범위로 나타났음을 보고하였으며, 짧은 수리학적 체류시간이 유기물 제거효율에 도움이 되는 것으로 보고하고 있다. 본 연구는 운전조건 #1에서 71.5%의 유기물 제거효율이 운전조건 #2에서 87.4%까지 상승하였으며, 수리학적 체류시간은 1 d로 고정하여 운전하였다. 따라서 상대적으로 짧은 수리학적 체류시간 대비 높은 유기물 제거효율을 나타낸 것으로 판단된다. Kim and Ahn(2019a)은 실제 하수원수 처리를 목적으로 연속회분식 공정을 이용하여 수리학적 체류시간 변경에 따른 호기성 그래뉼 슬러지의 오염원 제거효율에 미치는 영향을 평가하였다. 12, 8 및 6 h에서의 유기물 제거효율은 체류시간이 짧아질수록 증가하며 6 h에서의 유기물 제거효율은 93.2%로 보고하고 있다. 따라서, 본 연구에서 결정한 체류시간(1 d) 대비 짧은 체류시간(6 h)에서 유기물 제거효율은 큰 차이를 나타내지 않는 것으로 판단된다. Rosman et al.(2014)은 고무공장 폐수 처리를 위하여 호기성 그래뉼 슬러지를 이용한 연속회분식 공정을 이용하여 수리학적 체류시간을 24, 12 및 6 h로 감소시키며 연구를 진행하였다. 운전결과 본 연구와 동일한 24 h에서의 유기물 제거효율은 72.8%를 나타내 본 연구의 운전조건 #1에서의 유기물 제거효율과 유사한 효율을 나타냈다. 본 연구에서 유기물의 완벽한 제거가 이루어지지 않은 점은 축산폐수 내 함유된 난분해성 유기물질에 기인한 것으로 판단되며, 이는 물리·화학적 처리공정을 이용한 추가 처리의 필요성을 시사하고 있다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Results of COD concentration during the operation period.
          
          

          

        

      

      
        3.2. 총질소 제거효율
        전체 운전기간 동안의 총질소 제거 거동을 Fig. 3에 나타냈다. 유기물과 마찬가지로 초기 안정화 및 적응 기간으로 판단되는 약 12 d 동안의 총질소 제거효율은 매우 낮은 것으로 나타났다. 이후 운전조건 #1에서의 총질소 제거 경향은 운영 기간이 길어짐에 따라 점차적으로 증가하는 경향을 나타냈다. 적응 기간을 제외한 운전조건 #1에서 처리수의 총질소 평균 제거효율은 65.6%로 나타났으며 유기물 제거효율 대비하여 다소 낮은 결과를 나타냈다. 호기성 그래뉼 슬러지 기반 공정에서 발견되는 미생물 속(genera)은 Pseudomonas, Devosia, Flavobacterium, Nitrosospira, Nitrospira, Nitrobacter, Nitrosomonas, Ca. Accumulibacter 및 Ca. Competibacter 등으로 보고되고 있으며(Alves et al., 2022), 유입수 일반 주입 조건에서 나타난 낮은 총질소 제거효율은 Thiothrix 및 Phenylobacterium과 같은 유기물 제거 미생물이 질소 제거 미생물 대비 우점화되었기 때문인 것으로 판단된다(Liang et al., 2018). 또한, 암모니아성 질소의 질산화 과정 이후 무산소 조건에서 진행되는 탈질 과정 시 필요한 탄소원이 부족하기 때문에 총질소 제거효율이 낮게 나타난 것으로 판단된다(Kwon et al., 2022). 분할주입을 진행한 운전조건 #2에서의 처리수의 총질소 평균 제거효율은 88.4%로 운전조건 #1 대비하여 다소 높은 것으로 나타났다. 이러한 결과는 분할주입을 통하여 질산성 질소의 탈질 과정에 필요한 유기물이 일부 공급되어 탈질 반응이 보다 원활히 이루어져 전체적인 총질소 제거효율이 높아진 것으로 해석할 수 있다(Kwon et al., 2021). 유입수 분할주입은 질소 제거효율을 향상시키는데 효과적임을 보고한 Lee et al.(2020)은 SBR 공정의 다단계 유입수 주입 전략을 통하여 단계 유입에서 C/N비(carbon/nitrogen ratio)가 높을수록 높은 질소 제거율을 기대할 수 있는 것으로 보고하고 있으며 분할주입을 통한 질소 제거율이 증가한 본 연구와 유사한 경향을 나타내고 있다. 도시하수 처리를 위하여 호기성 그래뉼 슬러지 기반 SBR 공정을 이용한 연구를 수행한 Yae et al.(2018)은 보다 효율적인 질소 제거를 위하여 유입수 분할주입 운전을 실시하였으며, 76.7%의 총질소 제거효율을 보고하고 있다. 따라서, SBR 공정에서의 유입수 분할주입 방법은 총질소 제거효율 증대를 위한 효율적인 운전전략으로 판단되며, 분할주입 시점 및 시간 등 운전조건 세분화를 통한 추가적인 연구를 수행할 필요가 있다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Results of TN concentration during the operation period.
          
          

          

        

      

      
        3.3. MLSS 및 AGS
        전체 운전기간 동안의 MLSS, AGS의 거동 및 AGS/MLSS 비율 변화를 Fig. 4에 나타냈다. 초기 적응기간 동안의 전체 고형물 거동은 감소하는 경향을 나타냈으며, 운전 시작 시점의 MLSS, AGS의 농도는 각각 4,370, 3,570 mg/L에서 12 d 후 3,580, 2,710 mg/L까지 감소하였다. 이에 따른 AGS/MLSS 비율은 81.7%에서 12 d 후 75.7%까지 감소하는 경향을 나타냈다. 초기 적응기간 동안의 전체 고형물의 감소하는 경향은 반응기의 침전 및 처리수 유출 단계에서 침전성이 불량한 일부 슬러지가 배출되었기 때문인 것으로 판단된다. 이는 슬러지 침전성(SVI30)에 의한 결과로도 설명이 가능하다. 적응기간 이후 운전조건 #1에서의 전체 고형물 거동은 점차 회복되는 경향을 나타냈으며, 지속적인 증가 경향을 나타냈다. 운전조건 #1 종료 시점에서의 MLSS, AGS의 농도는 각각 4,280, 3,630 mg/L로 나타났으며, AGS/MLSS 비율은 84.8%로 분석되었다. 또한, 운전조건 #2에서의 전체 고형물 거동도 운전조건 #1과 마찬가지로 다소 상승하는 경향을 나타냈으나, 일정 시점(약 9 d 경과 후) 이후 일정 수준으로 유지되는 것을 확인할 수 있었으며, 운전조건 #2 종료 시점에서의 MLSS, AGS의 농도는 각각 4,580, 3,940 mg/L로 나타났다. 전반적으로 초기 적응 기간 이후의 전체 고형물 거동은 안정적으로 유지되는 것을 확인할 수 있었으며, 호기성 그래뉼 슬러지의 비율 또한 증가하여 최종적으로 86.0%에 도달하는 것을 관찰할 수 있었다. 혐기성 생물반응조를 이용한 축산폐수 처리에 관한 연구를 수행한 Lee and Kim(1999)은 소화슬러지를 이용한 결과, 적응 기간은 약 40 d 정도가 소요되는 것으로 보고하고 있으며 본 연구(12 d) 대비 장기간 소요되는 것으로 나타나 호기성 그래뉼 슬러지의 경우, 일반 활성슬러지 대비 고농도 부하에 대한 적응성이 우수한 점을 확인할 수 있었다. Mourão et al.(2021)은 일반 활성슬러지를 이용한 축산폐수 처리 시, 호기성 그래뉼 슬러지 형성에 소요되는 기간을 평가한 결과, 운전시작 후 54 d이 소요되었다고 보고하고 있다. Tang et al.(2022)은 3.6 kg COD/m3 day의 유기물 부하율에서 호기성 그래뉼 슬러지의 형성이 가속화된다고 보고하였으며, 본 연구에서의 유기물 부하율(3.4∼3.9 kg COD/m3 day)이 해당 범위 내로 유지됨에 따라, AGS/MLSS 비율이 전반적으로 증가하는 경향을 나타낸 것으로 판단된다.

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Results of MLSS, AGS concentration and AGS/MLSS ratio during the operation period.
          
          

          

        

      

      
        3.4. 슬러지 침전성 (SVI30)
        Fig. 5에는 전체 운전기간 동안의 슬러지 침전성 변화를 나타냈다. 적응 기간 동안의 침강성은 102∼118 mL/g의 범위로 변동폭이 큰 것으로 나타났으며, 침전성이 좋지 않은 특성을 나타내고 있었다. 해당 기간 동안 반응기의 침전 및 처리수 유출 단계에서 침전성이 좋지 않은 해당 미생물(미세 플럭)이 배출되는 것을 육안으로 관찰할 수 있었다. 적응 기간 이후 운전조건 #1에서의 슬러지 침전성은 점진적으로 개선되는 경향을 나타냈으며, 종료 시점에서의 침전성은 72 mL/g으로 분석되었다. 운전조건 #2에서의 슬러지 침전성 또한 지속적으로 개선되었으며, 전체 고형물 거동이 일정 시점(약 9 d 경과 후) 이후 일정 수준으로 유지되는 것에 따라 침전성도 큰 변동 없이 유지되었다. 이에 따라 운전조건 #2 종료시점에서의 침전성은 54 mL/g으로 분석되었다. 초기 적응 기간 이후의 슬러지 침전성이 점진적으로 개선되는 것은 고형물 거동에서 분석한 바와 같이, 전체 AGS/MLSS 비율이 증가함에 따라 침전성이 개선되는 것으로 설명될 수 있다. Miyake et al.(2023)은 호기성 그래뉼 슬러지 기반 SBR 공정을 이용한 하수처리 연구를 수행하였으며, 포기 조건 조절에 따라 그래뉼 형성에 유리한 조건을 유지할 수 있으며, 그래뉼 비율 증가에 따라 슬러지 침전성이 개선된다고 보고하고 있다. 또한, 호기성 그래뉼 슬러지 침전성 개선에 도움이 되는 것으로 보고되고 있는 짧은 침전시간 유지를 적용한 운전전략 적용도 침전성 개선에 영향을 미친 것으로 판단된다(Wan et al., 2015; Szabó et al., 2016).
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            Results of SVI30 value during the operation period.
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구에서는 호기성 그래뉼 슬러지 기반 SBR 공정을 이용한 축산폐수 처리에 관한 연구를 수행하였으며 유기물, 총질소, 고형물 및 슬러지 침전성을 평가하였다. 유입수 일반주입(운전조건 #1)과 분할주입(운전조건 #2)을 적용한 결과, 적응기간 이후 유기물의 평균 제거효율은 각각 71.5, 87.4%로 나타났다. 일부 미처리된 유기물은 난분해성 유기물에 기인한 것으로 판단된다. 총질소의 평균 제거효율은 각각 65.6, 88.4%로 나타났으며, 분할주입에 따른 탈질 반응이 원활히 이루어진 것으로 판단된다. 고형물은 AGS/MLSS의 비율이 공정 운영의 주요 인자로 결정될 수 있으며, 해당 비율은 점진적으로 증가하여 최종적으로 86.0%를 나타냈다. 이에 따른 슬러지 침전성 또한 개선되어 운전종료 시점에서 54 mL/g을 나타냈으며, 짧은 침전시간 적용이 침전성 개선에 영향을 미친 것으로 판단된다. 향후 연구는 물리·화학적 처리공정을 연계한 난분해성 유기물 제거, 분할주입 조건 세분화를 통한 총질소 제거효율 분석 및 장기간 공정 운영에 따른 미생물 군집분석을 통한 호기성 그래뉼 슬러지 특성 관찰이 필요할 것으로 판단된다.
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