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ABSTRACT

Since the typical horn-type ultrasonic equipment induces a reaction at the probe tip, the sonochemical reaction has a

limitation that it occurs only in a specific area. As one of the ways to overcome this limitation, an ultrasonic device with

multi-stepped horn equipped with several oscillators has been developed. The objective of this study was to investigate the

sonochemical effects induced by acoustic cavitation system in 20 kHz multi-stepped ultrasonic horn using calorimetry, KI

dosimetry and the luminol test. The sonochemical effects of multi-stepped ultrasonic horn were compared with that of the

typical horn-type 20 kHz ultrasonic device. The effect of immersion depth and power on the sonochemical reaction was

investigated in the ultrasonic system with multi-stepped ultrasonic horn. Higher calorimetric energy was obtained at higher

immersion depth and power conditions. Sonochemical effects increased significantly when using the high immersion

depth and input power. However, as the input power increased, the cavitation reaction zone concentrated around the

ultrasonic horn. Additionally, the experiments to examine the effect of liquid temperature was conducted. The smaller

sonochemical reaction was obtained for the higher liquid temperature. The effect on temperature seems to be closely

related to liquid conditions such as viscosity and vapor pressure of water.
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1. 서 론

초음파 시스템은 일반적으로 초음파 진동자와 이를 제

어하는 제어부 및 진동자가 설치되는 액상 반응기 등으로

구성된다. 구성된 초음파 시스템은 전기 에너지를 물리적

인 운동에너지로 변환시켜 초음파를 생성한다(Wei et al.,

2015; Thangavadivel et al., 2009; Peshkovsky and

Peshkovsky, 2007; Mason and Tiehm, 2001). 20 kHz

이상의 주파수를 갖는 초음파를 액상에 일정한 강도 이상

으로 조사하면 캐비테이션 버블의 생성, 성장, 폭발 등의

과정을 통해 다양한 물리적, 화학적 효과를 유도한다. 이

를 초음파 캐비테이션 현상이라고 하며, 이 현상을 이용

하여 세척/세정, 탈착, 에멀젼화, 물질 분산 등의 분야에서

활발하게 적용되고 있다(Ge et al., 2019; Mohad and

Gogate, 2011; Sun et al., 2011; Nishida, 2004). 최근

에는 오염물질 분해 및 물질 합성 등의 화학적 효과를

극대화하기 위한 수단으로도 사용되고 있다(Liu et al.,

2020; Wang et al., 2019).

연구실 규모에서 가장 많이 사용되고 있는 초음파 장비

는 bath 형태의 초음파 세척기와 혼 형태의 초음파 장비

이다. 초음파 세척기의 경우에는 스테인레스 수조 하단에

진동자가 설치되어 바닥에서 수면 방향으로 초음파가 상

향 전달되고, 혼 형태의 초음파 장비의 경우에는 일반적

으로 초음파 혼 끝 부분에 위치한 팁 형태의 진동자를

비커 등의 용기에 담긴 액상에 잠기도록 설치하여 바닥
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면을 향해 하향 전달된다.

기존의 혼 형태 초음파 장비는 작은 면적의 팁에서 높

은 강도의 초음파가 조사되는 방식으로 초음파 캐비테이

션 현상이 팁 주변에 국한되어 발생되는 한계를 가지고

있다(Chen et al., 2006). 이러한 제한적인 초음파 캐비테

이션 현상은 팁 근처의 초음파 에너지 집중으로 인하여

많은 수의 버블이 밀집된 영역에서 발생하게 되며, 이렇

게 생성된 버블 군집이 초음파 에너지 전달을 저해시켜

상대적으로 적은 용량의 액상 부피에만 초음파 장비를 적

용할 수 밖에 없다(Wei et al., 2015). 일반적으로 사용되

는 혼 형태의 초음파 화학적 효과를 개선하기 위해서 다

양한 연구가 지속적으로 이루어지고 있는데, 예를 들면,

초음파 기기 운전 변수 및 반응기의 형태를 변수로 한

최적화 연구(No and Son, 2019; Asakura et al., 2008;

Nikitenko et al., 2007) 및 초음파 공정 내 약품 및 가

스 주입 등의 액상 조건 변화가 있다(Choi et al., 2019;

Toma et al., 2011).

최근에는 새로운 구조를 갖는 다단 혼 형태의 초음파

장비(Multi-stepped ultrasonic horn)가 제안되어 이용하고

있는데, 이 장치는 초음파가 조사되는 진동부의 위치를 프

루브 끝 부분에 위치한 팁뿐만이 아닌 프루브 자체에 여

러 개의 진동부를 두고 있다. 초음파 에너지가 조사되는

면적을 증가시켜서 에너지 집중으로 인한 버블 군집을 최

소화하고, 이를 통해 초음파 캐비테이션 현상의 활성화 영

역을 크게 증진 시킬 수 있는 것으로 확인되었다(Wei et

al., 2015). 이러한 특성을 가진 새로운 구조의 초음파 장비

는 기존 장비의 단점을 극복할 수 있을 것으로 예상된다.

본 연구에서는 20 kHz의 다단 혼 형태의 초음파 장비

를 이용하여 초음파 캐비테이션 현상에 의한 화학적 산화

반응을 일반적으로 사용되는 혼 형태의 초음파 장비와 비

교 분석하였다. 다단 형태의 프로브의 잠김 위치 및 유입

에너지 설정에 따른 전기 에너지 소모 및 그에 따른 초

음파 에너지 발생을 측정하였으며, 각각의 조건에서의 화

학적 산화반응을 정량화하기 위하여 KI 측정법(KI

dosimetry)를 이용하였다. 또한, 초음파 조사로 인한 캐비

테이션 활성화 영역을 시각적으로 확인하기 위하여 루미

놀 용액을 이용하여 초음파 화학 발광(Sonochemilu-

minescence, SCL) 이미지를 암실조건에서 얻어 분석하였

다. 추가적으로 다단 혼 형태의 초음파 장비를 이용하여

액상 온도의 영향을 변수로 실험을 실시하였다.

2. 실험 방법

2.1. 초음파 실험 장비

본 연구에서 사용된 일반적으로 사용되는 혼 형태의 초

음파 장비 및 다단 혼 형태의 초음파 장비의 모식도는

Fig. 1에 나타내었다. 액상 반응기는 이중 유리 재질의 원

통형(내부크기: D 12 cm × H 24 cm)으로 구성되어 있으

며, 실험 시 온도를 일정하게 유지하기 위해서 냉각장치

를 설치하였다. 본 연구에서 수행된 실험은 액상 온도를

25±2oC로 실시하였으며, 추가적으로 액상 온도의 영향을

관찰하기 위하여 12 ± 2oC에서 다단 혼 형태의 초음파 장

치를 운전하였다. 일반적으로 사용되는 혼 형태의 초음파

장비 및 다단 혼 형태의 초음파 장비는 VC750 모델

(Vibra cell, Sonics & materials Inc.)와 VCX1500 모델

(Vibra cell, Sonics & materials Inc.)을 적용하였으며,

Fig. 1. A schematic of the typical and multi-stepped horn-type sonicator.
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액상반응기에 주입되는 프루브의 총 길이는 각각 13.6

cm 및 23.5 cm이다. 일반적으로 사용되는 혼 형태의 초음

파 장치의 진동부는 프루브 끝 부분에 위치한다. 그리고

다단 혼 형태의 초음파 장치의 진동부는 세 개이며, 각각

초음파 프루브 끝부분으로부터 0~2 cm, 5~6 cm, 11~12

cm에 위치한다. 반응기 내 액상 부피는 예비 테스트를 통

해서 결정하였다. 1.5 L, 2 L, 2.5 L의 액상 부피에서 다

단 혼 형태의 초음파 장비를 적용하여 초음파 화학적 효

과를 측정하였으며, 본 연구에서는 세 가지 조건 중에서

가장 초음파 화학반응이 크게 나타나는 2 L 액상 부피로

연구를 진행하였다. 

2.2. 초음파 에너지 측정

초음파 장비를 운전하였을 경우, 유입되는 전기 에너지

(PElec) 중 초음파로 전환되는 에너지 양을 비교하고 초음

파 액상에서 발생하는 화학적 효과를 해석하기 위하여 초

음파 에너지(PCal)를 측정하였다. 초음파 장비에서 사용되

는 유입 전기 에너지는 파워미터(HPM-300A, ADpower)

를 이용하여 각각의 실험 조건에서 측정하였고, 초음파 에

너지를 구하기 위하여 열량에너지법(Calorimetry)을 적용

하였으며, 이는 식 (1)과 같다. 초음파 에너지는 물 등의

매질로 전달되어 반응기 벽면/액상 표면 등의 경계에서 반

사되고, 공기 등의 반응기 외부로 거의 전달되지 않는다.

결과적으로 대부분의 초음파 에너지는 반응기 내부에 머

물러 액상에 흡수되며, 액상 내 분자들의 마찰 등을 통해

열에너지로 전환되어 액상의 온도가 증가하는데, 이를 통

해서 초음파 에너지를 측정한다(Asakura et al., 2008).

열량에너지법은 실험 시 변화하는 액상 온도를 변수로 하

여 사용되는 에너지를 정량화하는 방법으로, 이는 초음파

연구에서 일반적으로 사용하는 에너지 측정방법이다

(Asakura et al., 2015; Son et al, 2017).

(1)

dT/dt는 단위시간당 액상 온도상승율, Cp는 액체의 비열

(4.2 J/g/K), M은 액체의 질량(g)을 뜻한다.

2.3. 초음파의 화학적 효과 측정

초음파 조사 시 발생하는 캐비테이션 현상으로 발생된

라디칼 등에 의한 화학반응을 KI 측정법과 루미놀 용액

법을 적용하여 측정하였다. KI 측정법은 초음파 에너지가

액상에 조사될 경우, 캐비테이션 현상에 의해서 발생하는

OH 라디칼 등을 액상에 이온화되어 존재하는 I 이온과

반응을 유도하여 생성된 라디칼의 농도를 간접적으로 측

정하는 방법으로, 생성된 라디칼을 정량화하기 위한 방법

으로 사용된다. 발생된 OH 라디칼 등의 산화 라디칼은

I 이온의 전자를 빼앗아 I2를 생성하게 되고 바로 수중

내 존재하는 라디칼과 반응하지 않은 과량의 I 이온과

반응하여 I3
 이온이 형성된다(식. (2)~(5)). 수중 내 생성

된 I3
 이온은 UV/Vis 분광광도계를 통해 350 nm에서 관

찰이 가능하다(Koda et al., 2003).

(2)

(3)

(4)

(5)

본 연구에서 적용된 KI 측정법에 적용된 액상은 KI

1 g/L로 구성하였으며, UV-Vis 분광광도계(Libra S60,

Biochrom)를 사용하여 20분간 5분 간격으로 액상의 I3


이온 농도를 측정하였다. 시간에 따른 액상의 I3
 이온 농

도의 생성량은 액상에 발생된 산화 라디칼의 양보다 과량

으로 존재하는 I 이온에 의해서 0차 반응으로 나타난다

(Son, 2017; Kirpalani and McQuinn, 2006). KI 측정법

을 이용한 본 연구의 연구결과도 모두 0차 반응로 나타났

으며, R2 값 역시 1에 가깝게 나타났다.

각기 다른 혼 형태의 초음파 장비를 이용한 실험 결과

를 비교하기 위해서 초음파 분야에서 초음파 화학적 효과

를 평가하는 방법 중 하나인 Cavitation yield를 적용하였

다(Lim et al, 2014; Berlan and Mason, 1991). Cavi-

tation yield는 초음파 시스템에서 발생하는 산화 라디칼

등의 농도를 주입되는 전기 에너지로 기준으로 정량화하

는 방식이다(식 (6)).

Cavitation yield = (6)

I3
의 농도(mg/L)은 KI 측정법을 이용하여 측정하였으

며, V는 KI 용액의 부피(L), T는 초음파를 액상 반응기

에 초음파를 조사시킨 총 시간(min)이다.

루미놀 용액법은 초음파에 의해서 발생한 산화 라디칼

들의 생성 영역을 시각적 표현을 통해 정성적으로 확인하

는 방법이다. 액상의 루미놀(Luminol, 3-aminophthal-

hydrazide)이 초음파 캐비테이션 현상에 의해 발생한 산화

PCal

dT

dt
------CpM=

KI K
+

I
 –

+

I
 –

OH
•

+ I
•



I
•

I
•

+ I
2



I
2

I
 –

+ I
3

 –


Concentration of I
3

 –
V

PElec T
-----------------------------------------------------------
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라디칼과 반응하여 들뜬상태의 3-APA(3-aminophthalate)

로 전환되고 이후 파란색 계열의 빛을 발광하는 현상을

이용하는 방법이다(식 (7)). 암실 조건에서 초음파를 루미

놀 용액에 조사와 동시에 노출 기능이 있는 카메라를 이

용하여 일정 시간 촬영하면 음파화학발광(Sonochemilu-

minescence, SCL) 이미지를 얻을 수 있다(Choi et al.,

2019; Son et al., 2017).

Luminol + radicals→ 3  APA*→ 3  APA + light (7)

본 연구에서 루미놀 용액법을 적용한 경우, 용액은 루

미놀 0.1 g/L와 NaOH 1 g/L으로 구성되었으며, 암실에서

초음파 조사 후 30초간 노출 촬영을 통해 음파화학발광

이미지를 얻었다.

3. 결과 및 고찰

3.1. 다단 혼 형태의 초음파 장비의 초음파 화학적 효과

최근에는 다단 혼 형태의 초음파 장비를 이용하여 오일

생산 전처리 공정 적용 및 액상의 고체 입자 크기 변화

등에 관한 연구들이 보고된 바 있다(Sabin et al., 2020;

Iqdiam et al., 2019). 그러나 다단 혼 형태의 초음파 장

비를 이용하여 운전 조건 등에 의한 초음파 화학반응과

관련된 연구는 아직까지 보고된 바 없으며, 운전 조건을

달리하여 초음파 화학반응을 증진시킬 방법에 관한 연구

가 필요하다. 기존 연구에서 bath 형태 및 일반적인 혼

형태의 초음파 장비에서의 운전 조건 및 기하학적 요소들

의 변화가 초음파 화학반응에 큰 영향을 끼친다고 보고된

바 있으며, 예를 들면, 액상 부피나 주입 깊이 등을 변화

시켜 진동부로부터 액체 표면 및 액상 반응기 벽면까지의

초음파 조사 거리, 초음파 프루브가 수면으로부터 주입된

정도(주입 깊이), 주입 파워 등의 변화를 통해 초음파 화

학반응을 증진시켰다(No and Son, 2019; Lee et al.,

2011; Kobayashi et al., 2008; Kobayasi et al., 2011).

본 연구에서는 초음파 장비의 운전 조건 중에서 가장 기

본이라고 할 수 있는 프루브의 주입 깊이, 주입 파워의

대한 실험을 다단 혼 형태의 초음파 장비를 적용하였으며,

이를 일반적인 혼 형태의 초음파 장비와 비교하였다.

3.1.1. 주입 깊이와 주입 파워의 영향

다단 혼 형태의 초음파 장비의 프루브 주입 깊이의 영

향을 알아보기 위해 진동부의 위치를 기준으로 1 cm,

3 cm, 5.5 cm, 8 cm, 11.5 cm 및 14 cm로 달리하여 실험

을 실시하였다. 주입 깊이에 따라서 각각 1개(1.5 cm,

3 cm), 2개(5.5 cm, 8 cm), 3개(11.5 cm, 14 cm)의 진동부

가 초음파 반응을 유도하였고, 주입 깊이 1 cm, 5.5 cm,

11.5 cm 조건에서는 프루브 끝에서부터 첫 번째, 두 번째

및 세 번째 진동부가 수면에 위치한 경우이며, 주입 깊이

3 cm, 8 cm, 14 cm의 조건에서는 각각의 진동부들이 액상

에 안정적으로 잠겨있는 상태이다. 또한, 유입되는 초음파

에너지의 영향을 관찰하기 위해서 주입 파워를 각각

25%, 50%, 75%로 달리하여 운전하였다. 파워미터를 이

용하여 측정한 전기 에너지, 열량에너지법을 이용하여 계

산된 초음파 에너지 및 KI 측정법을 이용하여 계산된 I3


생성속도를 Fig. 2에 나타냈다. 각각의 초음파 프루브의

주입 깊이에 상관없이 주입 파워를 증가시킬수록 전기 에

너지 및 초음파 에너지는 증가하는 경향을 보였다. 프루

브를 1 cm 주입하고 25%, 75%의 주입 파워로 운전하였

을 경우, 148.6 ± 0.2 W, 237.4 ± 0.8 W의 전기 에너지를

소모하였고, 14 cm의 주입 깊이에서는 각각 235.1 ± 3.7 W,

389.3 ± 4.9 W의 전기 에너지를 소모하였다. 주입 파워가

커지고 프루브의 주입 깊이가 깊어질수록 전기 에너지 소

비가 증가하였고(1 cm에서의 차이(88.8 W) < 14 cm에서의

Fig. 2. Electric/calorimetric energy and generation rate of I3


depending on immersion depth/input power.
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차이(154.2 W)) 초음파 에너지에서도 동일한 경향성을 보

였다(1 cm에서의 차이(27.9 W) < 14 cm에서의 차이(123.6

W)). 전기 에너지와 초음파 에너지를 비교해보면, 주입 깊

이 1 cm 위치에서는 32.8 ± 1.1% ~ 36.11 ± 1.5% 수준으

로 초음파 에너지가 전기 에너지에 비해 낮게 나타났으나,

주입 깊이 3 cm~14 cm에서는 48.0 ± 2.1% ~ 66.6 ± 0.1%

의 수준으로 측정되어 주입 깊이가 깊어질수록 많은 전기

에너지가 초음파 에너지로 전환되었다. I3
의 생성속도는

9.8 × 102μmol/min~9.4 × 101μmol/min 정도로 나타났으

며, 이 결과는 주입 깊이가 깊어질수록 초음파 운전 시

발생하는 산화 라디칼에 의한 화학적 반응이 활발하게 이

루어졌음을 의미한다. 초음파 에너지와 초음파 화학적 효

과의 차이가 발생하는 이유는 초음파 에너지를 계산할 때,

사용되는 변수인 액상의 온도 변화는 초음파 장비 운전

시 발생하는 손실 에너지(coupling losses)와 초음파 캐비

테이션 현상 등에 의한 열 에너지(Heating and attenua-

tion)를 모두 포함하고 있기 때문이다(Berlan and Mason,

1991).

다단 혼 형태의 초음파 장비를 이용한 주입 깊이와 주

입 파워의 영향을 살펴본 음파화학발광 이미지는 Fig. 3

에 나타냈다. 주입 파워가 낮을수록 넓은 영역에서 캐비

테이션 영역이 관찰되었으며, 주입 파워가 높아지면 초음

파 프루브 주변으로 캐비테이션 영역이 밀집하는 대신 높

은 강도의 빛이 방출되었다. 진동부를 기준으로 살펴보면,

맨 아래와 맨 위의 진동부에서는 캐비테이션에 의한 화학

반응이 일어나지 않는 것으로 확인되며, 가운데 진동부의

주변에서는 주입 깊이 및 파워 조건을 달리해도 지속적으

로 관찰되었다. Wei et al.(2015)의 연구에 따르면, 다단

혼 형태의 초음파 장비를 이용하면 일반적인 혼 형태의

초음파 장비보다 기기의 화학반응 영역 또한 커진다고 보

고하였으며, 음파화학발광 이미지는 본 연구에서의 주입

깊이 14 cm-주입 파워 50% 조건에서의 결과와 비슷하게

나타났다. 일반적으로 초음파 화학반응이 증가하는 이유

는 수면 및 반응기 벽면이 반사판 역할을 하면서, 초음파

의 진행파와 반사파가 겹치면서 음압의 증감 현상을 유도

해 정류파 영역(standing wave field)을 형성하거나(Son,

2017) 초음파의 운전 조건(주입 깊이 및 주입 파워 등)의

변화에 따라서 초음파로 발생된 음압에 의해서 20 kHz보

다 더 높은 주파수를 가진 파장(2f, 3f 등)이 형성되어

더 많은 초음파 화학반응을 유도하기 때문인데(No and

Son, 2019; Son 2012), 본 연구에서는 정류파 영역의 형성

보다는 더 높은 주파수들의 발생으로 인한 초음파 화학반

응이 프루브 주변에서 집중되어 나타났을 가능성이 있다.

다단 혼 형태의 초음파 기기를 이용할 경우, 주입 깊이

와 주입 파워가 증가할수록 초음파 화학적 효과가 증진되

는 것이 확인되었다. 주입 깊이가 깊어질수록 초음파에서

Fig. 3. SCL images in the vessel for various experimental conditions(Immersion depth/Input power).
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발생하는 캐비테이션 효과에 의한 화학반응이 증가되었는

데, 주입 파워의 증가에 따라서 반응이 일어나는 캐비테

이션 영역의 크기는 감소하고 빛의 강도 및 I3
의 생성속

도는 증가한다. 다단 혼 형태의 초음파 기기를 액상에 적

용할 경우, 액상 반응기의 크기나 필요한 화학반응의 크

기에 따라서 주입 깊이 및 주입 파워를 고려한다면, 보다

화학반응을 효율적으로 유도할 수 있는 시스템 구성이 가

능할 것으로 예상된다.

3.1.2. 일반적인 혼 형태 초음파 장비와의 초음파 화학

적 효과 비교

일반적인 혼 형태의 초음파 장비는 실험실에서 널리 사

용되고 있으며, 액상 용액을 이용하여 초음파 장비를 이

용할 경우 주로 50 mL에서 500 mL 부피의 비커를 사용

한다. 기존 연구에 따르면 일반적인 혼 형태의 초음파 장

비를 적용할 경우에 초음파 화학적 효과를 증진시킬 수

있는 운전 변수로 주입 깊이, 주입 파워 및 액상 부피

및 온도 등이 있는데 그 중에서 주입 깊이를 달리하면

초음파 화학적 효과를 화학약품 등의 첨가 없이도 수 배

까지 증가시킬 수 있다(Son, 2020). 다단 혼 형태의 초음

파 장비와 비교하기에 앞서서 일반적인 혼 형태의 초음파

장비를 500 mL 비커를 이용한 작은 액상 반응기(액상부

피 0.4 L)와 본 연구에서 적용된 큰 액상 반응기(액상부피

2.0 L)에서 초음파 프루브의 주입 깊이를 1 cm, 3.5 cm,

6 cm로 달리하여 초음파 화학적 효과를 측정하였다(Fig.

4와 Fig. 5).

실험 결과에 따르면, 액상의 부피와 상관없이 주입 깊

이가 증가할수록 전기 에너지와 초음파 에너지가 증가하

는 것을 확인할 수 있었다. 작은 액상 반응기에서는 주입

깊이가 1 cm, 3.5 cm, 6 cm로 커질수록 전기 에너지와

초음파 에너지의 비도 각각 47.0%, 49.5%, 51.6%로 증

가하였으며, 큰 액상 반응기에서 주입 깊이에 따른 전기

에너지와 초음파 에너지의 비는 각각 35.9%, 45.2%,

48.5%로 주입 깊이가 깊어질수록 증가하였다. 그리고 일

반적인 혼 형태의 초음파 장비를 적용할 경우, 큰 액상

반응기에서보다 작은 액상 반응기에서 더 높은 비율의 전

기 에너지가 초음파 에너지로 유도되는 것을 확인하였다.

그러나 초음파 화학적 효과는 일정 주입 깊이에 도달하기

전까지는 유의미하게 증가하지 않았다. 주입 깊이 1 cm와

3.5 cm의 경우, 주입 깊이와 상관없이 유사하게 나타났고

주입 깊이 6 cm의 경우에는 주입 깊이 1 cm보다 6배 이

상 크게 나타났다. I3
 발생속도를 기준으로 각각 3.34 ±

0.02 × 101μmol/min와 1.76 ± 0.07 × 101μmol/min으로 작

은 액상 반응기에서 큰 액상 반응기보다 약 2배 더 큰

값을 나타냈다. 이러한 결과는 음파화학발광 이미지에서

도 동일한 경향이 관찰되었다. 주입 깊이 1 cm와 3.5 cm

의 조건에서는 반응기 조건에 상관없이 프루브 팁 주변에

서 강한 초음파 화학반응을 보였으며, 주입 깊이를 6 cm

의 경우, 작은 액상 반응기에서는 프루브 팁 주변뿐만이

아니라 구형의 초음파 화학반응 영역이 나타나고, 큰 액

상 반응기에서는 수면 아래에 반구형의 초음파 화학반응

영역이 형성되었다. 

Son et al.(2020)의 연구 결과에 따르면 혼 형태의 초

Fig. 4. Comparisons of electric/calorimetric energy and

generation rate of I3
 for probe positions of the typical ultrasonic

horn under different liquid volume (input power 50%).

Fig. 5. SCL(Sonochemiluminescence) images for probe positions

of the typical ultrasonic horn under different liquid volume (input

power 50%).



64 최종복·이성은·손영규

J. Soil Groundwater Environ. Vol. 25(4), p. 58~66, 2020

음파 장비의 경우 3.5 cm 이상의 주입 깊이에서 운전을

시킬 시 초음파 화학적 효과가 점차적으로 증가하여 6

cm의 경우에 가장 큰 값을 가지고, 이때 구형의 반응영역

을 루미놀 용액법을 통해 관찰한 바 있다. 주입 깊이가

깊어질수록 초음파 화학반응이 많이 발생하는 이유는 초

음파 캐비테이션에 의한 화학적 효과가 주입된 전기 에너

지 대비 초음파 에너지의 전환율이 높아지고 초음파의 감

쇠 현상이 적게 일어났을 뿐만이 아니라 반응기 내 반사

효과가 극대화되었기 때문이다(Son, 2020; No and Son,

2019). 반응기 조건에 상관없이 주입 깊이가 깊어질수록

초음파 캐비테이션에 의한 화학반응 영역이 커지고 산화

라디칼 생성량이 크게 나타나는 등의 동일한 경향성을 띄

었으나, 큰 액상 반응기의 경우 바닥 면에 의한 초음파의

반사 효과가 유도되지 않아 반구형의 반응영역이 관찰된

것으로 추측된다.

일반적인 혼 형태의 초음파 장비를 큰 액상 반응기에

적용할 때, 작은 액상 반응기에서의 초음파 화학반응보다

감소되는 것을 확인할 수 있었으며, 실험 결과를 다단 혼

형태의 초음파 장비의 초음파 화학적 효과와 비교하기 위

해서 Cavitation yield를 계산하였다(Table 1). 연구실 규

모의 실험에서는 전기 에너지 소모에 큰 의미를 부여하지

않으나, Cavitation yield는 통해 서로 다른 초음파 공정

의 비교 및 초음파 공정의 스케일 업을 위한 지표로서

의미가 있다. 다단 혼 형태의 초음파 장비의 Cavitation

yield 값은 본 연구에서 적용된 실험 결과(Fig. 2) 중에서

가장 초음파 화학적 효과가 높게 나타난 실험 조건(주입

파워 75%)의 데이터를 사용하여 계산하였다. 큰 액상 반

응기에서 주입 깊이 1 cm의 경우, 두 초음파 장비는 비슷

한 수준의 초음파 화학적 효과를 나타냈으나, 주입 깊이

가 깊어질 경우 일반적인 혼 형태의 초음파 장비의 경우

에는 주입 깊이 6 cm에서 큰 값을 나타낸 반면, 다단 혼

형태의 초음파 장비를 적용한 경우에는 점차적으로 증가

후 일정해지는 경향을 보였다. 큰 액상 반응기에서 일반

적인 혼 형태의 초음파 장비와 다단 혼 형태의 초음파

장비의 Cavitation yield 최대값을 비교하면, 다단 혼 형

태의 초음파 장비를 적용하였을 때의 초음파 화학반응이

약 40% 더 크다는 것을 확인할 수 있으며, 이는 큰 액

상 반응기에서 다단 혼 형태의 초음파 장비가 일반적인

혼 형태의 초음파 장비보다 더 많은 초음파 화학반응을

발생시키기에 적합하다는 것을 의미한다. 그러나 그 수준

은 작은 액상 반응기에 일반적인 혼 형태를 적용했을 때

의 최적 조건(주입 깊이 6 cm)의 63% 수준이다. 다단 혼

형태의 초음파 장비의 초음파 화학반응을 증진시키기 위

해서 반응기 크기, 형태 및 운전 조건 등의 최적화 연구

가 필요하며, 이를 후속연구로 삼고자 한다.

3.2. 액상 온도가 초음파 화학반응에 미치는 영향

다단 혼 형태의 초음파 장비를 사용할 경우 반응기 내

액상 온도의 영향을 살펴보기 위하여, 12 ± 2oC, 25 ± 2oC

의 액상 온도 조건을 선택하여 KI 측정법을 이용하여 산

화 라디칼의 농도를 간접 측정하였으며, 실험 결과는 Fig.

6과 같다. I3
의 생성속도는 12 ± 2oC, 25 ± 2oC 각각에서

2.2 ± 0.1 μmol/min ~ 10.4 ± 0.3 × 101μmol/min, 1.7 ± 0.1

μmol/min ~ 9.6 ± 0.2 × 101μmol/min로 계산되었다. 동일

한 온도조건에서는 주입 파워가 증가함에 따라서 초음파

화학반응이 증가하는 결과를 보였으며, 동일한 파워조건

에서는 12 ± 2oC에서 25 ± 2oC보다 1.1배~1.4배 더 많은

초음파 화학반응이 일어났음을 확인하였다. 기존 연구 결

과에서도 비슷한 결과를 보고하고 있는데, Entezari and

Kruus(1996)의 연구에 따르면 900kHz의 주파수를 이용한

초음파 시스템에서 온도조건을 20oC에서 50oC로 증가시

켰을 때, 역시 I3
의 생성속도가 감소하였다. Merouani et

al.(2010)의 연구는 500 kHz의 주파수를 이용한 초음파 시

스템에서 KI 측정법을 사용하여 초음파 화학반응을 측정

하였는데, 25oC~55oC 범위에서 온도가 증가할수록 I3
의

생성속도가 감소하는 경향을 보이는 것을 보고하였으며

Table 1. Comparisons of sonochemical effects between typical horn-type ultrasound and multi-stepped horn-type ultrasound

Typical horn-type ultrasound Multi-stepped horn-type ultrasound

Vessel

volume (L)

Immersion depth

(cm)

Cavitation yield

 (×103 μmol/min/W)

Vessel

volume (L)

Immersion depth

(cm)

Cavitation yield

 (×103 μmol/min/W)

0.5

1 0.76 ± 0.11

2.0

1 0.41 ± 0.01

3.5 0.83 ± 0.18 3 1.18 ± 0.00

6 3.89 ± 0.22 5.5 1.48 ± 0.01

2.0

1 0.37 ± 0.12 8 2.10 ± 0.01

3.5 0.35 ± 0.12 11.5 2.49 ± 0.03

6 1.74 ± 0.07 14 2.45 ± 0.05
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그 차이는 20% 내외로 나타났다. 액상의 온도가 변하게

되면 물의 점성, 기체 용해도, 증기압력, 표면장력 등에

영향을 미치게 된다. 액상의 온도가 증가하면 따른 증기

압력(vapor pressure)이 증가하게 되는데, 이는 초음파에

의해서 발생된 캐비테이션 버블 내에 수증기가 주입되어

기포가 붕괴하기 어렵게 한다(Thompson and Doraiswamy,

1999), 반대로 온도가 증가함에 따라서 물의 점성과 표면

장력이 감소하여 캐비테이션 버블 생성의 역치를 낮추어

캐비테이션에 의한 초음파 화학반응 증가에 도움을 준다

(Merouani et al., 2010). 실험 결과에 따르면 다단 혼

형태의 초음파 장비를 적용할 경우, 액상 조건에 따라서

라디칼 등에 의한 화학적 반응이 온도의 영향을 받는 것

으로 보이며, 액상 온도의 변화에 따라서 증기압력 증가

등에 의한 감소 효과와 물의 점성, 표면장력 변화 등에

의한 증진 효과가 동시에 발생하였다고 가정할 경우, 본

연구 결과는 온도 증가에 따른 증기압력 변화 등에 의한

캐비테이션 현상의 감소 효과가 증가 효과보다 더 큰 영

향을 끼쳤을 것으로 예상된다.

4. 결 론

20 kHz의 다단 혼 형태의 초음파 장비를 이용한 연구의

결론은 다음과 같다. 주입 깊이와 주입 파워가 증가할수

록 초음파 화학적 효과가 증진되며, 주입 깊이가 깊어질

수록 초음파에서 발생하는 초음파 캐비테이션 현상을 통

해서 발생한 산화 라디칼에 의한 화학반응 정도 및 영역

의 증가를 확인하였다. 반면에 주입 파워가 증가될수록 화

학반응 정도는 증가하나 캐비테이션에 의한 화학반응 영

역은 프루브 주변으로 집중되는 현상이 관찰되었다. 초음

파 장비를 이용한 시스템 내에서의 초음파 화학반응은 온

도의 영향을 받는 것을 확인하였다. 액상의 온도가 변화

함에 따라서 증기압력 등에 의한 감소 효과나 물의 점성,

표면장력 변화 등에 의한 증진 효과가 동시에 발생하게

되는데, KI 측정법을 이용한 본 연구에서는 온도가 증가

할수록 초음파 화학반응의 감소를 확인하였다. 본 연구에

적용된 다단 혼 형태의 초음파 장비는 실험실에서 사용되

는 비커보다 큰 액상 부피에서 일반적으로 사용되는 혼

형태의 초음파 장비보다 효과적인 초음파 화학반응을 일

으킨다. 일반적으로 사용되는 혼 형태의 초음파 장비는 초

음파를 발생시키는 프루브 길이의 한계로 인해, 큰 부피

의 액상에서 효과적인 초음파 화학반응을 기대하기 어려

우므로 이를 대체하는 방안 중에 하나로 다단 혼 형태의

초음파 장비의 적용을 제시하며, 적용 시 주입 깊이 및

주입 파워 등의 조건들이 고려되어야 한다.
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