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            초록
          
        

        
          Yeongju Dam has been constructed with the purpose of water supply for downstream. However, the watershed is abundant in agricultural and livestock activities, posing a high potential for acting as a source of nutrient pollution. Sediments may act as a reservoir for pollutants entering from upstream, and when environmental change occurs, stored pollutants may be released, further acting as a source of contamination. It is meaningful to observe the changes in contamination levels of sediments after the construction of Yeongju Dam. Sediment samples were collected from Yeongju Dam over the past three years and their characteristics, heavy metal contamination, and nutrient pollution levels were analyzed. Sediments in Yeongju Dam, located in Naeseong stream, showed relatively low levels of heavy metal contamination. However, over time, there was a slight increase in the concentrations of arsenic and mercury. The sediment's composition revealed an abundance of initial sandy particles with predominantly large particle sizes, suggesting that these sediments are likely remnants from the riverbed existing at the time of dam construction. An increase in fine particles was observed over time due to sedimentation. The nutrient pollution levels increased over time, indicating upstream pollution flow in. In elution tests of the sediment, higher phosphorus release was observed under anaerobic conditions compared to aerobic conditions.
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      1. 서 론
      낙동강은 국내에서 가장 큰 유역 중 하나로 유역을 따라 많은 농경지 및 공업단지가 위치하고 있으며, 낙동강 수계로 배출되는 폐수 및 다양한 오염원으로 인해 수계 오염 우려가 증대되고 있다. 낙동강 상류 지역은 휴·폐금속 광산들이 산재 되어있으며, 아연 제련소도 있어 중금속 오염가능성이 높다. 특히 독성이 높은 카드뮴, 비소 등의 물질로 인한 퇴적토 오염에 관한 연구가 보고되고 있다(Kim et al., 2015, 2017). 또한, 농경지 및 가축시설에서 사용 및 발생하는 비료와 분뇨들은 질소와 인과 같은 영양염류가 다량 함유되어 있으며, 강우 시 용출 후 수계로 유입되어 대규모 녹조발생에 기여하고 있다.

      영주댐은 낙동강 중·하류 지역의 수질 개선을 위한 하천 유지용수 공급을 주된 목적으로 하며, 그 외 홍수피해 경감, 용수 공급 등 다목적 댐의 역할을 위해 낙동강의 지류인 내성천에 2016년 12월에 건설되었다. 영주댐으로 유입되는 지류들은 오염도가 상대적으로 높은 편이며, 지류들에 대한 환경조사가 보고되고 있다(Nam, 2020; Kang et al., 2022). 또한, 영주댐 건설 전/후의 특성 비교 및 수질 변화 관련 연구도 수행되었으며, 영주댐과 내성천은 지속적인 관심을 받고 있다(Kim and Lee, 2017; Lee et al., 2022). 영주댐은 댐건설로 인하여 생물 서식환경이 변화하고 있으며, 그로 인하여 자연생태계의 변화가 일어남과 동시에 국민의 관심이 높은 부영양화에 따른 대규모 녹조가 발생되고 있다. 내성천 및 지류에 의해 유입되는 퇴적물은 수질 및 수생태계의 직접적인 영향을 미치는 매체이자, 영양염류 및 중금속의 축적으로 인해 오염물질의 저장소 역할을 하여 수체로 오염물질의 유출에 영향을 미칠 수도 있다(Maris et al., 1997; Kim et al., 2006).

      본 연구는 영주댐 건설 후 퇴적되고 있는 퇴적물을 3년 동안 주기적으로 채취하여 영양염류(TOC, COD, T-N, T-P, PO4-P) 및 중금속(As, Cd, Cu, Cr, Hg, Ni, Pb, Zn) 오염도를 조사하였다. 이때, 퇴적물에서 수체로 오염물질의 용출 가능성을 고려하였으며, 일부 퇴적물의 경우 60일간 용출 실험을 수행하여 오염물질의 용출 정도를 평가하였다.

    

    

  
    
      2. 재료 및 실험 방법
      
        2.1. 시료 채취
        시료 채취는 경상북도 영주시 평은면에 소재한 영주댐 저수구역내 6개의 지점(L1 ~ L6)에서 수행되었으며, 채취위치는 Fig. 1과 Table 1에 표시하였다. L2와 L5 지점의 퇴적물은 용출 실험에 사용되었다. 퇴적물은 그랩 샘플러(Grab sampler)를 이용하여 채취하였으며, 조사 기간은 2019년 7월부터 2022년 6월까지 3년 동안이며, 동일 지점에서 연 2회(홍수기 전/후) 채취하였다. 연 2회의 조사는 계절 및 온도의 변화로 수층의 순환기를 고려하였으며, 시료 채취방법은 수질오염공정시험기준에 준하여 수행되었으며, 수질 시료는 무균 채수병, 퇴적물 시료는 폴리프로필렌 재질의 병에 담아 4℃로 보관하여 실험실로 운반하였다. 수질분석과 용출수로 사용하였다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Sampling sites in Yeongju Dam.
          
          

          

        

        
          Table 1. 
				
          

          
            Coordinates of sampling sites
          
          

        

        
          
            
              	Site
              	Latitude
              	Longitude
            

          
          
            	L 1
            	N36°73' 75.07"
            	E128°68' 32.59"
          

          
            	L 2
            	N36°73' 18.79"
            	E128°68' 55.67"
          

          
            	L 3
            	N36°72 57.64"
            	E128°67' 54.93"
          

          
            	L 4
            	N36°71' 74.70"
            	E128°67' 01.92"
          

          
            	L 5
            	N36°73' 21.73"
            	E128°66' 88.31"
          

          
            	L 6
            	N36°72' 56.17"
            	E128°66' 09.32"
          

        

        

      

      
        2.2. 실험 재료 및 퇴적토 전처리법
        채취된 퇴적토는 표준체(100 mesh (150 ㎛))를 사용하여 체질하여 체를 통과한 시료를 분석대상으로 하였다. 체질 된 퇴적토를 대상으로 함수율, 완전연소가능량을 평가하였으며, 용출수의 영양염류(COD, TOC, T-N, T-P, PO4-P)은 수질오염공정시험기준에 준하여 수행하였다.

        퇴적토 중금속 농도를 분석하기 위해 미국 환경청에 고시된 마이크로웨이브 산분해법을 사용하였다(EPA 3050B, 3051, 3051A; Shin et al., 2022). 실험 절차에 따라 테프론 재질의 셀에 체질된 퇴적토 0.1 g과 혼합산(과염소산:질산:불산=1:2:2) 9.9 mL를 주입 후 마이크로웨이브(CEM, Mars 5)를 사용하여 시료를 용해하였다. 혼합산에 사용한 과염소산은 Daejung chemical (KOR), 질산은 Sigma-aldrich (USA), 불산은 Ducksan chemical (KOR)에서 구매 후 사용되었다. 산분해법으로 용해된 시료는 흑연 가열판(GDS 600)을 사용하여 시료 내 잔여 불산을 제거하였다. 이때, 분석법의 정확도를 확인하기 위해 인증표준물질(MESS-4, Canada)을 동일한 전처리법으로 처리 후 분석하였으며, 오차범위는 5% 이내였다.

      

      
        2.3. 분석
        채취된 퇴적토의 입도변화를 확인하기 위해 입자 크기 분석기(Mastersizer 3000)를 사용하였다. 퇴적토의 영양염류 인자들은 분광 광도계(Cary 8454, Agilent)를 이용하여 분석되었다. 퇴적토 중금속 분석을 위해 산분해법으로 용해된 시료들을 유도결합플라즈마(720 series, Agilent)를 사용하여 분석하였다. 퇴적물의 수은 분석을 위해 수은분석기(DMA-80, Milestone)가 사용되었다.

      

      
        2.4. 퇴적물 용출 실험
        퇴적물 용출 실험 방법은 선행 연구들을 참고하여 수행하였으며(Lee et al., 2012; Lee et al., 2015; Kim et al., 2020), 아크릴 재질의 반응조(지름 22 cm, 높이 60 cm)를 반응기로 사용하였다. 3차년도 퇴적물과 상등수의 부피를 1:10 비율로 하고, 호기/혐기성 반응조로 나누어 용출 실험을 수행하였다. 이때 호기성 반응조는 Air pump를 이용하여 공기를 5 mL/min의 속도로 공급하였으며, 혐기성 반응조는 질소를 5 mL/min의 속도로 공급하였다. 이때 물탱크의 물은 냉각기를 사용하여 수온(4±1℃)이 일정하게 유지되게 하였으며, 용출 반응조의 개념도를 Fig. 2에 나타내었다. 반응조 설치 시 반응기에 퇴적물을 넣은 후, 퇴적물이 부유 되거나 충격으로 인한 오염물질이 용출되는 것을 최소화하기 위하여 현장에서 채취한 표층수를 벽면을 따라 조심스럽게 주입하였다. 또한, 반응조내 조류의 광합성에 의한 영향을 억제하기 위해 차광하여 실험을 수행하였다(Cho et al., 2011). 용출 실험의 모니터링 기간은 2개월로 1, 2, 5, 10, 15, 30, 60일 간격으로 분취 후 분석하였다. 시간 경과에 따른 퇴적물에 포함되어 있는 영양염류의 호기/혐기 조건에서 용출 정도를 분석하였다(Hieltjes et al., 1980; Shiratani et al., 2002; Amano et al., 2002; Kim et al., 2020). 영양염류의 용출율은 아래의 식1과 같이 계산되었다.
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          	여기서, Wt = 각 항목별 분취한 수질 시료 농도(mg/L)


          	　　　  W0 = 각 항목별 수질 시료의 초기 농도(mg/L)


          	　　　  Wv = 반응조의 수질 시료 부피(L)


          	　　　  Sc = 각 항목별 퇴적물 시료 농도(mg/kg)


          	　　　  SW = 반응조의 퇴적물 무게(kg)


        

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Schematic diagram of sediments elution system.
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      3. 결과 및 고찰
      
        3.1. 퇴적물 연간 모니터링 결과
        댐 바닥에 퇴적된 퇴적물은 조사 초기 모래 및 자갈이 주된 성분이나, 시간이 경과함에 따라 미세입자의 분율이 증가하여 점차 점토와 유사한 성상을 사진을 통해 확인할 수 있다. 퇴적물 성상 변화의 사진과 입도는 Fig. 3에 표기하였으며, 입도 그래프는 입자크기분석기로 분석한 평균입도(d50)를 결과로 표기하였다. 지점별 정도의 차이는 있으나 시간의 흐름에 따라 입도가 미세해짐이 확인된다. 하지만, 3차년도 1-2차 조사에서 L3, L5 지점의 평균 입도의 변화는 강우로 인한 영향과 시료채취 지점의 미세한 변경 등이 원인으로 판단된다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Photos and particle size of the sediments.
          
          

          

        

        퇴적물 입자가 미세해짐에 따라 완전연소가능량은 호소 퇴적물 오염평가기준 Ⅳ 등급인 11%를 초과하는 지점들이 증가하였다. 2019년에는 1차 조사(2019. 07.24)에서 1개소(L6), 2020년에는 2차 조사(2020. 12.11)에서 3개소(L2, L5, L6), 2021-2022년에는 2차 조사(2022.06.22)에서 4개소(L1, L2, L4, L5)로 나타났다. 이는 영주댐으로 유입되는 상류 유역에서 유기물이 지속적으로 유입되어 퇴적된 것을 의미한다.

        퇴적물의 총질소와 총인의 농도는 년차별로 증가하고 있으며, 특히 2019년에 비해 2020년에 크게 증가하였으며, 2021-2022년에도 다소 증가하는 경향이 나타났다. 이는 입자의 미립화와 동시에 진행된 것으로 판단된다. 댐내 지점간 비교에서는 전반적으로 댐축에서 가장 가까운 L6지점의 농도가 평균적으로 가장 높았다(Fig. 4).

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            LOI, T-N, T-P of Yeongju Dam sediments over 2019-2022. 
          
          

          

        

        퇴적물 중금속 오염도 분석 결과 2019-2020년의 경우 오염도가 매우 낮아 I 등급이내로 매우 양호하였으나, 3차년도 2차조사 결과에서 호소 퇴적물 오염평가 기준으로 As가 I – III 등급, Hg는 I – II 등급에 해당하여 오염도가 증가하고 있음을 보여준다. 다만, Cd, Cu, Cr, Ni, Pb, Zn는 I 등급을 유지하여 1 ~ 3차년도의 중금속 농도는 비슷하였다. 오염도가 증가된 수은과 비소의 분석 결과는 Fig. 5에 표기하였다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            As and Hg of Yeongju Dam sediments over 2019-2022. 
          
          

          

        

        입도 크기와 오염물질의 농도는 일반적으로 높은 상관성을 가지는 것으로 알려져 있으며, 퇴적물 입자가 미세해짐에 따라 표면적이 증가하여 오염도를 증가시키는 직접적인 요인으로 작용할 수 있다(Kim and Jang, 2014). 연 2회의 조사를 통한 퇴적물 오염도 변화를 직접적 비교하기는 어려우나, 1, 2차년도 퇴적물 조사와 비교 시 오염도가 유사하나 변화가 소폭 나타나고 있어 향후, 영주댐 호소내 퇴적물에 대한 지속적인 오염 모니터링이 요구된다.

      

      
        3.2. 퇴적물 영양염류 용출실험 결과
        3차년도 퇴적물 시료를 대상으로 용출실험을 수행하였으며, 화학적산소요구량, 총유기탄소, 총인, 인산염 인 항목에 대하여 분석을 진행하였다(Fig. 6). 화학적 산소요구량, 총유기탄소, 총인, 인산염 인의 용출율이 매우 낮아 용출실험 전의 영주댐 수질과 유사하였으나, 시간이 지남에 따라 각 항목들의 용출율은 증가하는 경향이 확인된다. 인산염 인을 제외한 다른 영양염류들의 호기/혐기 조건에서 유의미한 차이는 확인되지 않았다. 인산염 인의 용출 형태는 호기조건에 비해 혐기 조건에서 다소 높게 용출 형태를 보여주고 있다. 선행 연구에서 수행된 혐기 및 호기 조건에서 퇴적물의 영양염류들의 용출 경향이 본연구와 유사하게 나타났으며, 선행연구에서는 호기조건에서는 인방출을 유도하는 혐기성미생물의 감소와 화학적 침강이 혐기조건에 비해 인의 용출이 낮은 원인이라고 제시하였다(Cho et al., 2011).

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            The 3rd year nutrients elution experiments (left: aerobic condition, right: anaerobic condition).
          
          

          

        

        용출 실험 결과 일부 시료 분석 항목들은 초기농도가 모니터링 마지막농도보다 높은 용출율로 나타났다. 이는 용출 반응조 설치 시 외부 충격 및 퇴적물에 용출수주입 시 부유되어 퇴적물에 있는 영양염류가 용출되었을 가능성과 60일간의 퇴적물과 생지화학적 반응에 의한 것일 가능성이 크다.

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      영주댐 건설이후 시범 담수 기간인 2019년부터 2022년 6월까지 퇴적물을 채취하여 조사하였으며, 시간이 경과함에 따라 퇴적물의 입도가 작아지는 것을 확인하였다. 퇴적이 시작되는 시점의 퇴적물에서는 중금속농도가 I등급에 해당하였으나, 3년차 퇴적물에서 As, Hg의 오염도는 소폭 증가하였다. 유기물, 영양염류의 경우에도 2019년의 농도는 매우 낮으며, 대부분 I 등급을 만족하였으나, 2-3차년도의 경우 II - III등급으로 점차 증가하고 있어 상류에서 유입된 물질이 퇴적되고 있고 향후 오염원으로 작용할 가능성이 있음을 보여주었다. 수질에 대한 모니터링과 함께 퇴적물의 오염도를 지속적으로 조사할 필요가 있음을 보여준다. 댐내 수질 및 퇴적물의 오염 방지를 위해서 각 지류에서 오염관리가 필요하며, 특히 비점오염관리가 필요할 것으로 판단된다.

      용출실험에서는 화학적 산소요구량, 총유기탄소, 총인, 인산염 인의 용출율이 높지 않았으며, 지점별 유의한 차이를 관찰할 수 없었다. 또한 인을 제외한 경우 호기조와 무산소조의 차이도 유의미하게 나타나지 않았다.
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