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            초록
          
        

        
          
            Objectives
            The aims of this study was to investigate the concentration, particle size characteristics and components of airborne particles dispersed in air by using tap water, water purifier, and distilled water for the ultrasonic humidifier.

          

          
            Methods
            The number concentration and size of particulate matter were measured by a real time monitor, and the mass concentration was measured by gravimetric method at 1m from the humidifier. The influence of moisture during the measurement was eliminated using a thermal desorber. The metal components were analyzed using ICP-MS.

          

          
            Results
            Particulate matter generated in the air was significantly different depending on the water used in the ultrasonic humidifier. Both number and mass concentration of particles were in the order of tap water> water purifier> distilled water. The concentrations of heavy metals were in the order of tap water> water purifier> distilled water, and the concentration in the air tended to be the same overall. But it was difficult to judge whether the heavy metals generated in the air could have a health effect.

          

          
            Conclusion
            The use of tap water for ultrasonic humidifiers may not be desirable from the risk management point of view, even though the health risk is clearly not known.
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      서론 
      최근 우리 나라에서는 가습기 살균제로 인한 수 많은 피해자가 발생하여 소비자 제품의 화학물질 사용을 안전하게 하려는 시민사회의 노력이 본격화되었으며, 소비자 생활화학제품 및 살생물제에 관한 법률이 국회를 통과하여 2019년부터 발효되었다[1].

      가습기는 분무 발생방식에 따라 분류되는데, 가열을 통한 수증기 발생방식인 가열식(evaporation), 진동자를 이용하여 미스트를 발생하는 초음파(sonication)식과 이들의 복합식이 있다. 가열식은 물의 가열로 인한 미생물의 사멸을 예상하여 살균제를 첨가하지 않는 장점이 있는 반면, 어린이가 있는 가정에서는 화상 등 안전상의 이유로 사용을 꺼리기도 한다. 초음파식과 복합식에서 살균제가 사용된 이유는 가습기 물탱크의 살균을 위한 것과 수증기가 공기 중으로 분사되어 실내의 습도가 높아지면 이로 인해 세균이나 곰팡이가 번식할 수 있는데 이를 억제하기 위한 목적도 있다.

      그러나 가습기 살균제를 사용할 경우 공기 중 분사되어 단지 세균이나 곰팡이의 번식 억제하는 것뿐 아니라 인체 흡입으로 인해 건강위험성을 일으키기도 한다. 한편, 더 이상 가습기에 살균제 성분을 사용하지 않는다 하더라도, 사용하는 물에 유해성분이 존재하고 이것이 공기 중으로 의미있는 비산을 하게 된다면 사용자의 건강위험성이 증가하게 될 것이다. 국내에서는 가습기 살균제 사건으로 인해 살균제에 대한 인식과 관리가 증대되고, 가습기에 사용하는 물에 대한 관심 또한 증가되었다.

      국제적으로 가습기에 사용되는 물이 어떤 것이 적합한가에 대한 기존 논문은 수 편에 지나지 않는다. 초음파 가습기에 수돗물과 실리카 함량이 높은 시판용 미네랄 음용수, 증류수를 넣어 쥐를 이용해 흡입독성실험를 한 결과, 수돗물과 미네랄 음용수의 공기 중 질량 농도가 증류수보다 높았고, 폐포 대식세포의 반응(유사분열, 세포부착분자, MHC 분자 및 엔도사이토시스에 관련된 유전자의 조절기능이상)을 야기시키지만 호흡기계의 급성이나 아급성 독성(폐의 염증이나 조직손상)을 야기시키지는 않았다. 결론적으로 문헌의 저자는 미네랄 함량이 높은 물 대신 미네랄이 없는 물의 사용을 권장하고 있다[2].

      미국의 가정에서 연구한 결과에서도 수돗물을 사용한 초음파식이 증기식이나 다른 방식보다 유의하게 입자상 물질의 농도가 높고(예, 증기 식보다 공기 중 입자 농도가 10배이상 높은426-658 µg/m3), 대부분 (89-90%) 크기가 2.5 ㎛보다 작다고 보고하였다[3]. 이외에도 수돗물을 사용할 때 가정에서의 입자상 물질 농도가 높아지고, 수돗물에 석면이 있으면 공기 중에서 석면이 검출된다는 연구도 있다[4] [5].

      미국 환경 보호 청(US EPA)에서도 가습기의 사용으로 인한 미네랄 성분이 공기 중에서 검출되나 이것이 심각한 건강 영향을 주는 지는 결론 내릴 수 없다고 하였지만, 오히려 수돗물 사용으로 인한 가습기 물탱크의 백화현상(흰 가루가 탱크와 초음파 진동자 주변에 쌓이는 현상)과 찌꺼기 잔류현상 또는 이런 찌꺼기를 먹이로 하여 미생물 번식이 심해질 수 있다고 보고하였다. 미생물의 번식을 막기 위해서는 탱크를 잘 청소하는 것이 중요하고(예, 3일마다 청소), 습도를 50%이상 높게 하지 말라고 권고하였으며, 미네랄 함량이 적은 물을 사용할 것을 추천하였다[6].

      위와 같은 연구들이 주로 미국에서 1990년대까지 이루어졌으나, 이후 연구가 잘 진행되지 않았고, 최근에 초음파 가습기를 사용하면서 입자상 물질농도를 입자 수 농도로 연구한 것이 발표되었다. 이 연구에서는 공기 중 입자 수 농도가 3.01- 5.91 × 104 개/㎤인데, 사용되는 물의 미네랄 함량이 적을수록 공기 중 입자 수 농도가 줄어들며, 사용되는 물의 미네랄 조성과 공기 중 미네랄 조성이 같다고 하였다[7]. 이상의 결과를 요약하면 초음파 식 가습기는 증기 식에 비해 미생물과 입자상 물질을 공기 중으로 잘 비산할 수 있는 데 특히 물의 미네랄 함량이 많으면 더 문제가 된다는 점이다.

      국내에서는 가습기에 사용하는 물은 수돗물이 일반적인데, 이는 대부분 국내 가습기 제조회사가 수돗물의 사용을 권장하였기 때문이다. 제조사들은 그 근거로 수돗물 소독에 사용되었던 잔류 염소이온이 미생물의 생장을 억제하여 도움을 준다는 이유를 언급하고 있다. 그런데 수돗물에 염소성분을 비롯한 여러 다른 미량 성분이 있다면 이것이 미스트 형태로 공기 중에 비산된 후 물이 증발되면 공기 중 입자상 물질로 존재하게 될 것이라고 가정할 수 있다.

      한편, 국내에서 가습기 살균제로 인한 이슈가 논란이 되는 와중에 사용하는 물이 어떤 것이 적정한가에 대한 논란도 되었으나 이에 대한 연구는 이루어지지 않았다. 따라서 본 연구의 목적은 가정에서 사용하는 초음파식 가습기를 대상으로 수돗물과 정수기물, 그리고 증류수를 이용하여 공기 중으로 비산되는 입자의 농도, 입자의 크기 특성 및 성분을 규명하는데 있다.

    

    

  
    
      방법 
      본 연구는 가정용 초음파 가습기(Model H-U977, Ohsung, Korea )를 이용하여 클린룸 (Class 1,000, 7 m (L) x 2.4 (W) m x 2.4 m (H)에서 수행되었다. 가습기에는 각각   수돗물, 정수기 물 및 멸균증류수를 6.5 L 크기의 가습기 물탱크에 넣고 가습기의 분무강도를 강으로 하여 320 ml/hr로 8시간 가동하였다.  수돗물은 서울시에서 공급하는 수돗물을 수분동안 흘려 보내고 받아서 사용하였으며, 정수기 물은 시판용 정수기(CHP-590N, Coway, Korea)의 필터식 정수기 물을 수분 흘려 보낸 후 사용하였다. 해당 정수기는 주기적으로 유지관리 및 청소를 받는 제품이다. 멸균증류수는 시중에서 구입 한 제품(USP, jw pharmaceutical, Korea)을 사용하였다. 가습기탱크는 사용 물이 바뀔 때마다 수회 비우고, 증류수와 또 해당 물로 세척하여 교차 오염이 되지 않도록 하였다.

      가습기를 클린룸 한쪽에 1 m 높이에 놓고, 길이 방향으로 가습기 분무방향을 향하게 하였으며, 가습기에서 1 m떨어진 곳에서 동일 높이에서 공기 중 농도를 평가하였다.

      입자 수 농도를 평가하기 위하여 Scanning mobility particle sizers (SMPS, Model Nanoscan 3910, TSI Inc., Shoreview, MN, USA)와 optical particle spectrometer (OPS, Model3330, TSI Inc., Shoreview, MN, USA)를 사용하였다. 이 두 실시간 기기를 이용하여 10~10,000nm (SMPS; 10−420 nm, OPS; 300−10,000 nm)를 측정하였다.  공기 중 입자의 농도를 평가하는데 습도가 높거나 또는 물 분자가 입자로 계수될 수 있으므로 이 영향을 배제하는 것이 중요하며, 본 연구에서는 본 연구실에서 검증한 방법으로 입자 수 농도를 측정하는데 이의 영향을 최대한 배제하였다[8]. Park JH et al. 의 연구에서는 수분제거를 위한 Thermal desorber (가열관과 흡착관으로 구성) 를 사용하면 수분의 영향을 거의 배제하면서도 입자상 물질은 거의 손실이 되지 않음을 증명 하였다.

      입자의 질량 농도 및 입자 중 중금속 분석을 위하여 PVC(polyvinyl chloride)여과지 (37 mm, 5, SKC, USA)로 하여 시료채취펌프 (GilAir, Sensidyne, USA)의 유량을 약 2.0 LPM으로 유량보정계 (Defender 510, MesaLabs, USA)를 이용하여 정확히 보정하여 사용하였다. PVC여과지는 시료채취 전후에 항온항습실(25 ± 1 ℃, RH 50 ± 5%)에 1일 이상 방치하여 미량저울 (XP 6, Mettler, Toledo, USA)로 칭량한 후 중금속 분석을 위하여 초음파오븐(Mars 6, CEM Corp., US)으로 시료를 전 처리한 후 유도결합플라스마 질량분석기(NexIon 350D, Perkin Elmer, USA)로 분석하였다. 사용된 물도 동일한 과정을 거쳐서 중금속을 분석하였는데 수돗물은 농도가 높아 100배 희석하였고, 정수기물과 증류수는 희석하지 않았다. 분석대상 중금속은 Fe, Zn, Cu, Mn, Cr, Na, K, Pb, Ca 였다. 각 중금속의 검출한계는 각 금속별로 1-5 µg/L의 저농도를 7번 분석하여 그 표준편차를 3배하는 방법으로 구하였으며 그 값은 Fe 0.180, Zn 0.114, Cu 0.131, Mn 0.091, Cr 0.096, Na, 0.794, K 0.211, Pb 0.076, Ca 0.622, Si 1.052 µg/시료이다.

      또한 사용한 증류수, 정수기 물, 수돗물에 불순물이 얼마나 함유되어 있는지 보기 위하여 각 물을 500 ml를 취하여 MCE 여과지가 부착된 여과장치를 이용하여 여과한 후 MCE(37 mm, 0.8 μm, SKC, USA)여과지의 무게를 여과 전후에 비교하여 여과지에 잔유하는 물질의 질량을 계산하였다.

    

    

  
    
      결과 및 고찰
      
        1. 공기 중 입자수 농도와 입자의 크기 
        Fig 1. 은 멸균증류수, 정수기물, 수돗물을 사용했을 때 공기 중에서 측정한 입자상 물질의 입자 수 농도를 요약한 것이다. 이 농도는 방법에서 기술한 대로 수분의 영향을 배제한 것이다. Fig. 1에서 보는 바와 같이 공기중의 입자수 농도는 수돗물>정수기>증류수로 로 유의하게 차이가 났으며(p<0.01) SMPS로 측정한 작은 입자(10~420 nm)가 OPS로 측정한 큰 입자(300~10,000 µm)보다 유의하게 많았다. 즉, 멸균 증류수를 사용했을 때는 작은 입자가 704±180 개/㎤, 큰 입자는 7±2 개/㎤, 정수기물은 각각 2,997±658 개/㎤, 50±12 개/㎤, 수돗물은 5,835±889 개/㎤, 332 ±50개/㎤였다.

        
          
          

          Fig 1. 
				
          

          
            Comparison of airborne particle number concentration during use of distilled water, purified water and tap water in humidifier. Left y axis for 10-420 nm and right y axis for >300 nm.
          
          

          

        

        입자의 발생은 가습기 가동 시간 동안 지속되며 가습기의 사용이 중단되면 공기 중 농도가 한 시간 이내에 급격히 감소하였다 (Fig. 2). 가습기 가동시간의 농도도 Fig. 2에서보는 것처럼 수돗물>정수기물>멸균증류수 순이었다. 일반적으로 수분이 제거된 작은 입자는 공기 중에 오랫동안 머무를 수 있는데, 본 실험에서는 가습기의 가동이 중지된 후 농도가 급격히 감소하는 이유는 측정위치가 가습기로부터 1 m인데 비해 실험실 공간이 넓어 해당 측정장소로부터 주위로 입자상 물질이 빠르게 확산되기 때문인 것으로 추정된다. 매우 작은 공간이라면 가습기사용기간 농도가 지속적으로 상승할 것이나 Fig. 2에서 보는 것처럼 가동시간에 농도가 지속적으로 일정하게 유지되는 것은 그만큼 빠르게 주위로 확산이 된다는 것을 의미한다. 만일 더 오랫동안 가동된다면 방 전체의 농도가 높아지는 효과를 가져오게 될 것이다.

        Fig. 3은 가습기에 사용하는 물의 종류에 따른 공기 중 입자의 크기분포를 나타낸다. Fig. 3에서 보듯이 수돗물을 사용할 때는 중심 직경이 120 nm, 정수기물 일 때는 85 nm이고 증류수 사용시에는 특징적인 입자 크기가 보이지 않았다. 수돗물을 사용할 때는 120 nm의 주 피크 외에도 25 nm에 약한 피크와 400 nm에 이보다 더 작은 피크가 보이기도 하였다. 증류수를 사용할 때는 특별한 입자의 크기가 나타나지 않는 이유는 전반적으로 농도가 낮고, 입자가 발생되지 않는다는 것을 의미한다. 그래도 입자의 농도가 0보다 높은 것은 본 연구를 수행한 클린 룸이 Class 1,000으로 배경농도의 변동 수준이라 추정된다. 증류수일 때 입자의 수가 완전히 0이 아닌 것은 Fig. 1, Fig. 2에서도 확인되는데 이 정도가 배경농도 수준이거나 아니면 습도의 영향을 배제하였지만 일부 영향이 있을 가능성도 있다고 추정할 수 있다.

        
          
          

          Fig 2. 
				
          

          
            Airborne particle number concentration during use of distilled water, purified water and tap water in humidifier.
          
          

          

        

        
          
          

          Fig 3. 
				
          

          
            Size distribution of airborne particle during use of distilled water, purified water and tapwater in humidifier.
          
          

          

        

        Fig. 4는 중량 법으로 측정한 공기 중 입자상 물질의 질량농도를 표시한 것으로 Fig. 1과 같이 질량농도도 수돗물 (114 µg/m3)>정수기 (10 µg/m3) > 증류수 (0.7 µg/m3) 유의한 차이가 났다(p<0.001). 따라서 본 연구에서는 두 가지 다른 원리로 측정한 수 농도 (Fig. 1)와 질량농도 (Fig. 4) 모두 유의하게 수돗물이 가장 높고, 다음 정수기 물을 사용할 때 그리고 증류수를 사용할 경우농도가 가장 낮았다. 이로서 수돗물을 사용할 때 공기 중으로 입자상 물질이 더 나온다는 것은 확실하다고 판단할 수 있었다.

        
          
          

          Fig 4. 
				
          

          
            Mass concentration of airborne particle during use of distilled water, purified water and tap water in humidifier. 
          
          

          

        

      

      
        2. 원액과 공기중 중금속 농도 
        실험에 사용되었던 물의 불순물 함량을 측정하기 위하여 미리 칭량된 여과지에 물을 일정량 여과하여 건조한 후 다시 칭량하여 여과지에 여과된 물질(잔유물)의 중량을 비교한 것이 Fig. 5이다. 그림에서 보듯이 같은 500 ml의 물을 여과했을 때 여과지에 남아 있는 잔류물의 양도 수돗물>정수기>증류수 순이며, 수돗물에 대하여 여과 양을 증가하였을 때 잔류물의 질량도 비례적으로 증가함을 잘 보여주고 있다.

        
          
          

          Fig 5. 
				
          

          
            Mass of residue after filtration of distilled water, purified water and tap water.
          
          

          

        

        가습기에 사용되는 물과 해당 물을 사용하였을 때 나오는 입자상 물질을 채취하여 몇 가지 금속성분을 분석한 결과를 요약한 것이 Table 1이다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            Concentration of metals in water used in humidifier and airborne metal concentrations during the humidifier use 
          
          

        

        
          
            
              	
              	Distilled water 
              	Water purifier 
              	Tap water 
            

            
              	Concentration (μg/L) 
              	airborne concentration (μg/m3) 
              	Concentration (μg/L) 
              	airborne concentration (μg/m3) 
              	Concentration (μg/L) 
              	airborne concentration (μg/m3) 
            

          
          
            	
              Fe 
            
            	<LOD
            	0.13±
            	17.62±0.38
            	0.68±<0.01
            	267.00±11.93
            	0.71±<0.01
          

          
            	
              Zn 
            
            	<LOD
            	<LOD
            	2.61±0.20
            	0.04±<0.01
            	44.11±2.57
            	0.13±<0.01
          

          
            	
              Cu 
            
            	<LOD
            	<LOD
            	0.33±<0.01
            	<LOD
            	128.55±21.47
            	0.34±<0.01
          

          
            	
              Mn 
            
            	<LOD
            	<LOD
            	<LOD
            	0.01±<0.01
            	0.54±0.01
            	0.01±<0.01
          

          
            	
              Cr
            
            	<LOD
            	<LOD
            	0.14±<0.01
            	<LOD
            	<LOD
            	<LOD
          

          
            	
              Si 
            
            	18.63±2.25
            	0.81±
            	170.45±6.63
            	1.34±<0.01
            	517.98±2.70
            	0.74±<0.01
          

          
            	
              Na 
            
            	<LOD
            	<LOD
            	1,402.13±15.10
            	1.23±<0.01
            	7,722.23±55.48
            	7.79±0.01
          

          
            	
              K 
            
            	<LOD
            	<LOD
            	353.79±9.97
            	0.39±<0.01
            	1,857.24±54.51
            	1.83±<0.01
          

          
            	
              Pb 
            
            	<LOD
            	<LOD
            	<LOD
            	0.04±<0.01
            	0.15±<0.01
            	0.01±<0.01
          

          
            	
              Ca 
            
            	<LOD
            	<LOD
            	1,538.74±28.20
            	1.48±<0.01
            	8,613.45±224.32
            	8.57±0.01
          

        

        

        금속을 원액 중에서 비교하여 보았을 때 중금속함량은 수돗물>정수기물>증류수 순이었다. 증류수에서는 Si만이 매우 낮은 농도로 검출되었고 다른 분석대상금속은 전혀 검출되지 않았다. 가장 높은 농도로 가장 많은 금속이 함유된 수돗물에서는 특히 나트륨, 칼륨, 칼슘이 1~9 mg/L수준으로 검출되고 있으며, Zn, Cu, Si, 가 수십~수백 µg/L수준으로, Mn, Pb는 1 µg/L이하로 검출되었고 크롬은 검출되지 않았다. 정수기물에서 검출되는 중금속의 농도는 수돗물보다는 낮았으나 증류수 보다는 훨씬 높은 농도를 보이고 있다.

        가습기를 사용할 때 물의 종류에 따른 중금속도 증류수를 사용할 때는 대부분 검출되지 않았고, Fe, Si만 1 µg/m3미만 수준으로 검출되었다. 정수기 물을 사용할때는 크롬과 구리를 제외하고는 다른 금속이 모두 검출되었는데 그 농도는 매우 낮아 2 µg/m3 미만이었다. 수돗물을 사용할 때는 크롬은 검출되지 않았고, 다른 금속은 대체적으로 증류수나 정수기물을 사용할 때와 다소 농도는 높았으나 모두 10 µg/m3미만이었다.

        Fig. 6는 가습기 사용 중 공기 중에서 빈번하게 검출된 Cu, Fe, K, Na, K의 공기중 농도를 물의 종류에 따라 표시한 것이다. 그림에서 보듯이 수돗물을 사용할 때 표시한 금속성분의 농도가 증류수나 정수기 물을 사용할 때 비해 상대적으로 높음을 알 수 있다. 그러나 Table 1과 Fig. 5에서 보듯이 가장 높은 농도를 보이는 수돗물의 Ca, Na인 경우도 각각 8.6 µg/m3, 7.8 µg/m3에 불과하다. 이런 금속에 대한 공기 중 기준은 마련되어 있지 않아서 이런 농도가 공기중에서 건강영향이 얼마나 있을지는 판단하기 어려우나 높지는 않을 것으로 추정한다. 예를 들어 독성이 매우 높은 납의 대기환경기준은 0.5 µg/m3 이고 작업장 노출 기준은 50 µg/m3인데 비해 본 연구에서 검출된 농도는 0.01~0.04 µg으로 이에 비해 매우 낮다.

        
          
          

          Fig 6. 
				
          

          
            Airborne metal concentrations during use of distilled water, purified water and tap water in humidifier.
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      결론
      본 연구는 초음파식 가습기에 사용하는 물의 종류에 따라 공기 중으로 발생하는 입자상 물질과 중금속에 대하여 평가하였으며 다음과 같은 결론을 얻었다.

      초음파 식 가습기에 사용하는 물에 따라 공기 중으로 발생하는 입자상 물질은 현저하게 차이가 났다. 입자 수 농도와 질량농도를 보면 수돗물>정수기물>증류수 순서로 입자수가 현저한 차이를 보였으며 발생되는 입자의 크기도 99%이상이 0.4 ㎛이하로 폐포로 들어오기 쉬운 입자크기를 갖고 있었다. 사용되는 물의 원액 중 중금속의 농도도 수돗물>정수기물>증류수 순서였으며 공기 중 농도도 전체적으로 같은 경향을 보였으나 그 농도가 낮아 공기 중으로 발생된 중금속이 건강영향을 줄 수 있는지는 판단하기 어렵다.

      본 연구는 입자상 물질과 해당 성분인 중금속을 분석하였고 그 결과 공기 중 입자상 물질농도와 중금속 농도는 수돗물이 가장 높았고, 다음 정수기물, 다음 증류수였다. 입자상 물질의 발생 경향으로 추정하여 보면 본 연구에서 평가하지 아니한 다른 성분도 비슷한 경향을 보일 것으로 추정된다. 따라서 초음파 가습기에 사용하는 물을 선택할 때에는 발생된 수증기에 함유된 불순물의 정도가 수돗물>정수기 물> 증류수 순서임을 고려하는 것이 필요하다.
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