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Abstract

The aim of this study was to optimize the ozonation and ceramic membrane integrated process for greywater 

reclamation. The integrated process is a repeated sequential process of filtration and backwash with the same 

ceramic membrane. Also, this study used ozone and oxygen gas for the backwashing process to compare 

backwashing efficiency. The study results revealed that the optimum filtration and backwash time for the 

process was 10 minutes each when comparing the filtrate flow and membrane recovery rate. The integrated 

process was operated at three different operating conditions with i) 10 minutes for filtration and 10 minutes 

for ozonation, ii) 10 minutes for filtration and 10 minute for oxygen aeration, and iii) continuous filtration 

without any aeration for synthetic greywater. The integrated process with ozone backwashing could produce 

0.55 L/min of filtrate with an average of 18.42% permeability recovery, while the oxygen backwashing  

produced 0.47 L/min and 6.26%, respectively. And without any backwashing, the integrated process could 

produce 0.29 L/min. This shows that the ozone backwash process is capable of periodically recovering from 

membrane fouling. The resistance of the fouled membrane was approximately 34.4% for the process with 

ozone backwashing, whereas the resistance was restored by 10.8% for the process with oxygen backwashing. 

Despite the periodical ozone backwashing and chemical cleaning, irreversible fouling gradually increased 

approximately 3 to 4%. Approximately 97.6% and 15% turbidity and TOC were removed by ceramic 

membrane filtration, respectively. Therefore, the integrated process with ozonation and ceramic membrane 

filtration is a potential greywater treatment process.
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1. Introduction

지구 온난화로 인해 전 세계적으로 한쪽에서는 수해와 냉

해, 다른 한쪽에서는 가뭄과 산불이 발생하는 등 극단적인 

기상 이변이 발생하고 있다. Intergovernmental Panel on 

Climate Change (IPCC) 기후변화 보고서에 따르면 지구 온

난화가 지속될수록 지구의 평균 온도는 상승하고 지역별 강

수량의 편차는 커져가며 사막화 또한 빠르게 진행 될 것이라

고 보고하였다(IPCC, 2021). 이에 따라 전 세계적인 물 부족 

현상은 더욱 악화될 것으로 예측되며 우리나라 또한 만성적

인 물 부족에서 벗어날 수는 없을 것이다. 최근 우리나라의 

강우량은 여름철에 대부분 몰려있고 겨울에는 눈이 내리지 

않는 마른 겨울이 장기화되면서 봄철 심각한 가뭄을 겪고 있

다. 정부는 빈번한 가뭄과 기후변화로 인한 수질오염으로 인

해 사용가능한 수자원이 줄어드는 것에 대비해 2011년부터 

‘물 재이용 기본계획’을 설립하여 추진하였으며, 빗물이용시

설의 보급 확대, 중수도 시설의 활성화, 하⋅폐수처리수의 

재이용 확대 등의 물 재이용 정책을 추진하였다(ME, 2011). 

그 중에서도 중수는 하⋅폐수처리수보다 수질이 깨끗해 재

이용 처리에 비교적 적은 비용이 들어가고 꾸준한 수량을 확

보할 수 있다는 점에서 이점이 있다. 또한 중수를 재이용한 

물은 지하수 충수용수, 조경용수, 관개용수 등으로 이용 할 

수 있어 음용 가능한 수자원의 절약을 유도할 수 있는 것으

로 보고되었다(Al-jayyousi 2003).

중수를 재이용하는 기술 중에 대중적으로 많이 알려져 있

는 기술은 응집/침전법, 연속회분식활성슬러지법(Sequencing 

Batch Reactor, SBR), 활성탄, 분리막 여과법 및 분리막을 이

용한 생물반응법(Membrane BioReactor, MBR) 등이 있다. 

응집/침전법은 입자성 물질이 많은 중수에서 사용되며 88~ 

92%의 탁질물질 제거율을 보이지만 응집제 양과 pH에 따라 

효율이 다르고 pH를 조정하기 위한 약품도 추가로 사용되는 

단점을 가지고 있다(Ghaitidak and Yaday, 2015). SBR은 총

유기탄소(Total Organic Carbon, TOC), 화학적산소요구량

(Chemical Oxygen Demand, COD), 색도 등의 생물학적으로 

처리할 수 있는 물질들을 80~95% 가량 처리 가능하지만 수

리학적 체류시간(Hydraulic Retention Time, HRT)이 긴 단점

을 가지고 있다(Kamińska and Marzałek, 2020). 중수처리를 

위하여 활성탄 공법도 사용이 되는데 입상활성탄으로 중수

를 여과하여 활성탄 표면에 생물막을 형성 시킨 뒤 유기물을 

제거하는 방법으로 약 70%의 COD 제거율을 보이나 활성탄

이 파과하기까지 시간이 걸린다는 단점이 있다(Kim et al., 

2013; Sharaf and Liu, 2021). 분리막은 입자성물질을 대부분 

제거 가능하고 TOC를 한외여과막에서 83%, 나노여과막에

서는 93% 가량 제거가 가능하지만 분리막 단독으로 사용할 

경우 분리막 표면과 기공의 막오염을 제거할 수 있는 화학적 

세척과정이 필요하며, 막표면에 오염물의 부착을 방지하는 

산기 공정 등과 같은 부가적인 시설도 필요하다(Ding et al., 

2016; Li et al., 2009). 분리막 단독으로 처리하기 힘든 질산

염, 인산염 등의 물질은 MBR을 통해 80~90% 제거가 가능

하지만 폭기조와 기타시설의 추가로 비교적 넓은 공정 면적

을 필요로 한다(Ren et al., 2020).

최근 중수 처리뿐만 아니라 하⋅폐수처리 분야에서도 세

라믹 분리막을 사용하는 곳이 증가하고 있는데, 세라믹 분리

막은 내화학성과 반영구성, 기존보다 저렴해진 제작 단가 등

의 이유로 고분자 분리막을 대신하고 있다. 또한 높은 친수

성과 수투과도로 인해 기존 고분자분리막을 이용한 공정보

다 같은 면적 대비 더 많은 양의 생산수량을 확보 할 수 있

어 적은 부지를 필요로 하는 공정에서 각광을 받고 있다

(Hög et al., 2015). 세라믹 분리막은 내화학적 특성이 우수하

기 때문에 오존과 같이 산화성이 높은 기체와 같이 사용되는

데 대부분의 공정이 분리막 하부에 산기관을 두어 오존 기체

를 산기하는 공정을 사용하고 있다(Zhang et al., 2020). 

일반적인 오존을 분사하는 산기관은 오존의 산화특성 때문

에 스테인리스 스틸이나 세라믹 재질로 되어있는 것들이 많

다. 이에 착안하여 오존을 산기하는 세라믹 산기관을 여과용 

세라믹 분리막에 도입하여 여과와 산기 역할을 동시에 부여

한다면 산기에 필요한 부지를 줄일 수 있으며 분리막의 유지 

관리 및 세척에 필요한 장비를 줄일 수 있어 초기 비용을 줄

일 수 있을 것이라 판단하였다. 따라서 본 연구에서는 세라

믹 분리막을 이용하여 여과 기능과 역세척의 기능을 동시에 

수행 할 수 있도록 설계하여 오존 고도산화와 세라믹 분리막 

일체형 공정을 개발하였다. 이를 통해 기존의 세라믹 분리막

을 이용한 공정과 비교하여 같은 생산량 대비 적은 부지면적

을 달성하고 세라믹 막여과 공정의 여과 효율을 증가시키고

자 하였다. 이러한 여과와 역세척 기능을 동시에 수행하는 

공정은 연구가 된 적이 있으나 세라믹 분리막이 아닌 금속 

분리막(SUS316L)을 사용하였고 합성폐수를 대상으로 연구

가 진행되었다(Kim et al., 2007). 이후에 여과와 역세척 기능

을 동시에 수행하는 공정에 대해서는 연구된 바가 없는 것으

로 조사되어 개발한 일체형 공정에 대한 검증이 필요하다고 

판단하였다.

본 연구에서는 여과 기능과 역세척 기능을 동시에 수행이 

가능한 세라믹 분리막을 이용한 오존 고도산화와 세라믹 분

리막 일체형 공정을 개발하였으며 이러한 효과들을 확인하

기 위해 합성중수를 원수로 하여 오존 고도산화와 세라믹 분

리막 일체형 공정의 최적화를 진행하였고, 오존, 산소 역세

척 조건과 역세척 없는 연속운전 조건에서의 여과수 생산과 

역세척으로 인한 세척효과 및 처리수질을 확인하여 개발한 

공정의 효과를 검증하고자 하였다.

2. Materials and Methods

2.1 여과/역세척 일체형 공정

본 실험에서는 세라믹 분리막으로 여과와 역세척 기능을 

일정시간마다 번갈아 가며 수행하는 세라믹 막여과 공정을 

도입하였다. 공정은 아래 Fig. 1과 같이 여과 단계(A)와 역세

척 단계(B)로 나뉘며, 여과 단계에서는 감압펌프에 의한 흡

입압으로 인해 원수와 접촉하고 있는 세라믹 막 표면에서 물

과 오염물 간의 물리적인 분리가 일어나면서 여과수가 생산
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된다. 여과수가 생산된 이후에는 역세척 단계가 진행된다. 

이 때 여과수 생산시간은 5분에서부터 60분까지 여과한 실

험의 결과를 토대로 가장 많은 여과수량을 보이는 시간을 선

택하였으며 역세척 시간은 5분에서 20분까지 역세척 후 가

장 세척 효율이 좋은 시간을 선정하여 연속운전에 적용하였

다. 역세척 단계에서는 여과수가 나오는 관을 통해 오존 또

는 산소 기체가 주입되게 되고 이 기체는 세라믹 분리막의 

공극을 통해 가스 상으로 방출 되고 세라믹 분리막 표면에 

쌓여있던 유/무기성 오염물질을 떨어트려 세척하게 된다. 이

때 오존 역세척 공정에서는 오존 및 OH라디칼의 산화력으

로 인해 분리막 표면의 유기성 오염물질과 원수 내 유기물을 

산화시키는 작용을 한다. 일정시간 동안 산기가 진행된 뒤에

는 다시 여과 단계가 진행되고 이 주기가 반복된다. 공정에 

사용 된 세라믹 분리막은 고분자 소재 기반의 분리막보다 오

존 및 화학약품에 내성이 있고 반영구적으로 사용할 수 있기 

때문에 선택하였으며 최근에는 세라믹 분리막이 고분자 소

재의 분리막과 비교하였을 때 가격경쟁력을 갖추고 있는 것

으로 판단되어 세라믹 막을 선택하여 적용하였다.

2.2 실험구성

여과/역세척 일체형 공정의 검증을 위해 본 연구에서 사용

된 구성은 아래 Fig. 2와 같다. 세라믹 분리막은 알루미늄으로 

가공된 분리막 홀더에 연결되어 40 L 용량(30 cm × 35 cm 

× 40 cm)의 분리막 탱크의 측면 하단에 결합되고 여과 시에

는 분리막 홀더에서 자흡식 펌프(PA-75, Hanil Electric, Seoul, 

Korea)에 연결된 관을 연결하여 여과수를 생산하고 생산된 

여과수의 무게를 전자식 저울(GF-6002A, A&D Company Ltd, 

Tokyo, Japan)로 측정하며 일정시간마다 데이터로거(AD-1688, 

A&D Company Limited, Tokyo, Japan)에 기록하여 나온 결

과로 생산수의 양을 측정하였으며 아날로그 압력계(Wooshin 

Inc., Seoul, Korea)에 표시되는 압력을 바탕으로 수투과도를 

계산하였다. 여과시 분리막에는 -0.9 bar에서 -0.925 bar 사이

로 압력이 가해져 여과수가 생산되었으며 원수의 공급방향이 

세라믹 분리막과 수직방향으로 흐르게 하여 원수 전량을 여

과시키는 전량여과방식을 택했다. 원수의 보충은 분리막 탱크 

하단의 70 L 용량의 원수탱크에서 50 L의 원수를 만들어 둔 

뒤 펌프를 통해 지속적으로 원수를 주입하였다. 역세척 시에

는 오존발생기(Lab-II, OzoneTech, Daejeon, Korea)의 오존출

력부에 연결된 라인을 분리막 홀더에 연결시켜 오존 및 산소

를 주입하였으며, 이 때 오존발생기에 주입되는 기체는 고순

도 산소를 주입하였다. 세라믹 분리막을 통해 오존 역세척 할 

때 발생하는 배오존은 4%의 요오드화칼륨 용액에 통과시켜 

아래 Eq.(1)과 같은 산화환원반응 뒤 산소로 방출하였다. 오

존발생기는 1 bar의 압력으로 분 당 3 L의 오존을 생산하여 

역세척 단계에서 공급하였으며 이 때 이론적 오존 발생량은 

4.36 g/hr이며 오존 가스 농도 2,163 ppm의 오존이 생성된다. 

실험 당시의 실험실 내부 온도는 34.4도로 산소는 오존의 주

입량과 같이 1 bar의 압력으로 분 당 3 L의 산소를 공급하였

다.

2KI + O3 + H2O → 2KOH + I2 + O2 Eq. (1)

실험에 사용된 세라믹 분리막(Ceramic membrane, Materials 

and Membranes Corporation. Inc., Gangneung, Korea)은 가로 

세로 200 mm × 200 mm 크기에 두께가 4 mm인 평막으로 

Fig. 1. Flow diagrams of integrated ozone and ceramic membrane process on ceramic membrane.

Fig. 2. Schematic diagram of integrated ozone and ceramic 

membrane process.



이종훈ㆍ노호정ㆍ박광덕ㆍ우윤철

한국물환경학회지 제37권 6호, 2021

436

Al2O3/SiO2-ZrO2 구조로 되어있으며 1,050°C에서 5일간 소성

하여 하나의 세라믹 평막으로 제조한 뒤 친수코팅 과정을 거

쳐 완성하였다. 분리막의 유효 막면적은 0.08 m2이고, 평균 

공극 크기는 50 nm이며, 공극률은 51.58%인 것으로 나타났

다. 분리막을 20°C의 초순수로 여과하여 순수투과도를 측정

한 결과 1,654 LMH/bar로 측정되었다(Table 1).

2.3 합성 중수 제조

이번 실험에 사용된 중수는 합성중수를 이용한 실험을 한 

Hourlier et al. (2010)과 Buse et al. (2015)이 제안한 합성 중

수 제조 방법을 이용하여 제작하였다(Buse et al., 2015; 

Hourlier et al., 2010). Hourlier et al. (2010)은 합성폐수 제작 

시 분변성 대장균을 모사하기 위해 정화조에서 채수한 폐수

를 첨가하였지만 Buse et al. (2015)은 특수한 세균의 합성 중

수 내에서의 영향을 분석하기 위해 제외하였다. 이번 실험에

서는 분변성 대장균이 발생하는 변기물 제외한 나머지 중수

를 대상으로 하고 있기 때문에 정화조에서 채수한 하수 성분

은 제외하고 그 외 성분으로만 구성하였다. 실험에 사용된 합

성 중수의 성분은 Table 2와 같다. 합성 중수에 사용된 성분

은 피지, 각질 등 인체에서 발생하는 분비물, 샴푸, 바디워시, 

비누, 면도크림 등 세안 및 세정용품, 화장품 등의 성분을 모

사하였다(Hourlier et al., 2010).

위의 방법으로 만들어진 합성 중수의 pH, 탁도, TOC의 수

질은 Table 3과 같다. 탁도는 합성 중수가 실제 중수보다 약 

50% 낮게 측정되며, TOC는 합성 중수가 약 30% 더 많이 

측정되는 것으로 나타났다.

2.4 수투과도 및 회복률 계산 

세라믹 분리막의 여과 성능 변화를 확인하기 위하여 투과

유속과 수투과도를 계산하였으며 투과유속은 달시의 법칙

(Darcy’s law)을 이용하여 아래 Eq. (2)와 같이 나타낼 수 있

으며 Eq. (3)으로 온도에 따른 투과유속을 보정하였다(WEF, 

2006). 그 후 20°C로 보정된 투과유속을 압력으로 나누어 주

어 수투과도를 계산하였다. 분리막에 걸리는 저항은 직렬저항 

모델을 이용하여 각각의 분리막 상태에 따른 저항을 계산하

였으며, 직렬저항 모델은 미세한 구형의 공극관을 흐르는 유

체의 유속에 관한 푸아죄유의 법칙(Hagen-Poiseuille law)에서 

유도하여 나타낼 수 있다(Cheryan, 1998).












 if or ⋯


Eq. (2)

   ×  ×    Eq. (3)

Permeability at 20°C = 



Eq. (4)

이 때, J는 투과유속(LMH), εs 는 표면 공극률, Dp는 분리

막 세공의 지름, Δx는 분리막 표면층의 두께, p는 막간차압

(bar), μ는 온도에 따른 물의 점도(bar⋅hr), Rt는 세라믹 막

에 걸리는 총 저항(1/m), Rim은 세라믹 분리막의 고유저항

(Intrinsic membrane resistance, 1/m), Rif는 회복 불가능한 막 

저항(Irreversible fouling resistance, 1/m), Rorg는 유기물질에 

의한 막 저항(Organic materials resistance, 1/m), J20은 20도

에서의 투과유속, T는 수온(°C)이다.

본 실험에서 수투과도의 회복에 대한 평가를 위해 회복률

(Recovery ratio)이라는 개념을 도입하였고 아래 식과 같이 

회복률을 정의하여 산기로 인한 수투과도의 회복을 평가하

였다.

Contents

Membrane constituent

Membrane size

Effective membrane area

Mean pore size

Porosity

Operating pressure

Pure water permeability

Filtration type

Al2O3/SiO2-ZrO2

200 mm × 200 mm × 4 mm

0.08 m2

50 nm

51.58%

-0.9~-0.925 bar

1,654 LMH/bar

Dead-end filtration

Table 1. Specification of a ceramic membrane

Chemicals Cas no. Concentration (mg/L) Target

Lactic acid

Cellulose

Sodium dodecyl sulfate

Glycerine

Sodium hydrogen carbonate

Sodium sulfate

50-21-5

9004-34-6

151-21-3

56-81-5

144-55-8

7757-82-6

100

100

50

200

70

50

Acid materials from human skin

Suspended solids

Anionic Surfactant

Moisturizer, Solvent

Ph buffer

Viscosity control material

Table 2. Constitution of synthetic greywater

Contents Unit

Synthetic 

greywater

(This 

experiment)

Synthetic 

greywater

(Hourlier, 

2015)

Real 

greywater

(Hourlier, 

2015)

pH

Turbidity

TOC

NTU

mg/L

6.1

24.13±0.57

133.6±0.23

6.76

24

132

7.28

53

103

Table 3. The quality of synthetic and real greywater
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Recovery ratio = 



× (Eqn. 5.)

Pac는 산기 또는 세척 후의 수투과도이며(Permeability after 

cleaning), Pbc는 산기 또는 세척 전의 수투과도(Permeability 

before cleaning)이고, Pi는 여과 초기의 수투과도(Initial 

permeability)이다.

2.5 화학적 세척 방법

여과 실험 후 세라믹 분리막의 회복 불가능한 저항을 확인

하기 위하여 화학적 세척을 진행하였고, 원수의 특성상 오염

물질이 대부분 유기물이기 때문에 유기오염을 제거하는 화학 

세척을 진행하였다. 화학 세척은 500 mg/L의 차아염소산나트

륨 용액(NaOCl)을 제조하여 12시간 동안 침지시킨 후 흐르는 

물로 1분간 표면을 세척하였다. 이후 초순수를 이용하여 순수

투과도를 측정하여 회복 불가능한 저항을 계산하였다.

2.6 수질 분석 방법

본 실험에서 사용된 원수, 처리수의 pH는 Mettler-Toledo

사의 SevenEasy pH (S20 Seven EasyTMpH, Mettler-Toledo, 

Greifensee, Switzerland)를 사용하였고, 탁도를 측정하기 위하

여 Hach사(USA)의 Turbidimeter 2100Q (Turbidimeter 2100Q, 

Hach Company, Loveland, Colorado, USA)를 사용하였으며, 

TOC를 측정하기 위해 Shimadzu사의 TOC-V CPH/CPN 

(TOC-V CPH/CPN, Shimadzu Corporation, Kyoto, Japan)를 

사용하여 수질을 분석하였다.

3. Results and Discussion

3.1 실험 조건 최적화 

본 실험을 진행하기에 앞서 최적 여과 및 역세척 조건을 도

출하는 실험을 먼저 진행하였다. 여과의 경우 5, 10, 20, 30, 

60분을 여과하고 1분 동안 오존으로 역세척하는 방식을 통

해 어느 조건에서 가장 많은 생산수량을 도출할 수 있는지 

확인하였다. 각 실험은 여과 및 역세척을 하나의 세트로 하여 

세 번씩 반복하였으며 실험에서 나온 유량 및 회복률의 평균

값을 이용하여 평가하였다. 각 여과시간별 생산수량을 일별로 

계산한 결과를 Fig. 3에 나타내었다. 일별 생산수량을 확인한 

결과 10분 여과 1분 역세척이 일 당 326.6 L를 생산하며 가장 

높은 효율을 보였으며 10분 이후로 점점 감소하여 60분 여과 

1분 역세척 시에는 일당 314.3 L를 생산하는 것으로 나타났

다. 반면 5분 여과 1분 역세척 시에는 일 당 276.5 L를 생산 

할 수 있는 것으로 나타났다. 이는 5분 여과 1분 역세척 조

건에서 잦은 산기로 인해 10분 여과 1분 역세척 조건보다 약 

9.2% 가량 여과시간이 부족하여 생산수량이 부족한 것으로 

나타났으며 여과수관, 역세척관 교체 시 여과 초반에 발생하

는 압력강하 및 생산수량 손실로 인해 일 당 생산수량이 적게 

나오는 것으로 판단된다. 20분 여과 조건 이후부터는 유기물

질로 인한 분리막의 파울링으로 인해 생산수량이 감소하여 

일 당 생산수량이 점차 감소하는 것으로 나타났다.

두 번째로 여과시간을 10분으로 고정하고 오존 역세척 시

간을 다르게 하여 수투과도 회복을 확인하였다. 이 실험도 위

와 마찬가지로 실험의 정확성을 위해 세 번씩 반복하여 나온 

회복률의 평균값을 사용하였다. Fig. 4와 같이 역세척 시간을 

1, 2, 5, 10, 20분으로 두었을 때 1분에서는 초기 수투과도 대

비 약 4%의 회복률을 보였으며, 2분 동안 역세척 시 약 6%의 

회복률을 보였다. 그 후 5분까지 10%의 회복률을 보이며 시

간에 따라 수투과도가 급격하게 회복되었으나 5분 이후부터

는 10분에서 약 11%, 20분에서 약 13%의 회복률을 보이며 

완만한 회복세를 보였다. 분리막의 오염물질은 5분간의 오존 

역세척을 통해 세라믹 막 겉 표면에 쌓인 유기물질과 쉽게 제

거 가능한 오염물질을 제거할 수 있는 것으로 판단되며 5분 

이후부터는 오존산화를 통해 분리막 기공 안에 있는 유기물

의 산화를 통한 제거나 표면에 쌓인 물질 중 일부분이 추가로 

제거되었을 것으로 추정된다. 이를 추세선으로 확인해보았을 

때 로그 형태(y = 3.2974 ln x + 4.0966, R2=0.9829)로 회복률

이 증가하는 경향을 보였다.

두 실험을 종합하였을 때 수투과도의 회복률에 있어서 10분 

Fig. 3. A comparison of daily flow rate and each filtration/ 

aeration time condition with synthetic greywater

Fig. 4. Variation of permeability recovery according to 

ozonation time.
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여과 5분 오존 역세척하는 방법이 효과적인 것으로 나타났

다. 하지만 여과에서 역세척으로 변환 시 여과관과 역세척관 

교체로 인해 발생하는 압력감소와 생산수량 손실로 인해 5분 

오존 역세척하는 방법에는 10분 오존 역세척만큼 생산수량을 

달성할 수 없을 것으로 판단하였으며 공정 콘셉트 상 한쪽 

분리막에서 여과가 진행되면 다른 쪽 분리막에서는 오존 역

세척이 발생해야 원수 내 유기물질을 산화시키면서 운전할 

수 있기 때문에 여과와 역세척 시간이 1:1로 되는 10분 여

과 10분 역세척이 가장 효율적인 공정 운영 방법이라고 판단

하였고 이를 적용하여 아래 3.2와 같이 연속 운전을 진행하

였다. 하지만 이러한 최적화 방법에도 한계점이 있는데, 본 

실험에서는 여과량이 가장 많은 10분 여과 1분 역세척을 기

준으로 최적화를 진행하였지만 Fig. 3에서 제시한 바와 같이 

20분 여과 1분 역세척, 30분 여과 1분 역세척의 생산유량이 

10분 여과 1분 역세척과 비교하여 차이가 적었다. 따라서 20, 

30분 여과 후 5분에서부터 30분 역세척을 진행한 조건에서

도 앞서 제시한 10분 여과 10분 역세척보다 더 높은 생산수

량을 확보할 수 있는 조건이 있을 수도 있을 것이다. 향후 실

험에서는 많은 생산수량 확보가 가능하면서 높은 회복률을 

보이는 여과 역세척 조건을 찾아야 된다고 판단하였다.

3.2 여과/역세척 연속 운전 

앞서 3.1에서 최적화한 공정 운영조건을 바탕으로 오존 역

세척 조건, 산소 역세척 조건, 연속여과 조건에서 실험을 진

행하고 수투과도의 변화를 비교하였다. Fig. 5는 10분 여과 

10분 오존, 산소 역세 및 연속여과 실험에서의 수투과도 변화

를 나타내었다. 오존과 산소 역세척 조건에서는 10분 여과 후

에 역세척을 진행하였으며 역세척 후의 첫 수투과도는 검은

색 심벌로 표현하여 다른 수투과도와 비교하였다. 오존 역세

척은 산소 역세척 조건과 비교하였을 때 전체적으로 역세척

에 의한 수투과도 회복이 눈에 띄게 나타났다. 오존 역세척 

조건은 초기 수투과도(time=0) 대비 평균 18.42%의 회복률을 

보였으며 3.45%에서 43.3%의 회복률 범위를 보였다. 반면 산

소 역세척 조건은 비교적 적은 수투과도의 회복을 보였는데 

초기 수투과도 대비 평균 6.26%, 1.41%에서 23.0%의 회복률

을 보이며 수투과도가 회복되었다. 오존 역세척 조건에서 일

정 배치 후 높은 수투과도 회복을 보인 지점이 있는데(Fig. 5

의 화살표(↓)) 이는 일정시간 이상 여과를 중지한 뒤에 다시 

여과하였을 때 발생하는 수투과도의 회복으로 보이며(Wu et 

al., 2008), 이 부분을 배제한다 하더라도 일정 횟수 이상 역세

척을 진행할 경우 산소 역세척보다 더 높은 수투과도 회복을 

보이며 여과수를 생산할 수 있는 것으로 나타났다. 여과 중 

오존 역세척 조건의 수투과도가 산소 역세척보다 낮게 측정

된 지점들이 발견되었는데 이는 오존이 원수 내 유기물을 산

화시켜 저분자물질을 형성하여 막오염을 가속화시킨 것으로 

판단된다. 유기물이 존재하는 물에서 오존을 분사하게 되면 

소수성의 특성을 지닌 유기물 성분이 산화되어 DOC가 감소

하게 되며 친수성의 특성을 가진 유기물은 여과시 분리막을 

통과한다. 특히 이러한 유기물이 산화하게 되면서 저분자 물

질로 분해되는데 이는 분리막 공극 내 흡착 또는 끼임 현상을 

발생시켜 분리막의 오염을 가속화 시킨다(Zhang et al., 2013). 

하지만 오존 역세척시 오존 가스의 산화력으로 분리막에 흡

착된 유기물질이나 공극을 막고 있는 유기물을 산화시켜 막

오염을 저감할 수 있다(Zhu et al., 2014). 그러나 산소 역세척

의 경우 산화력을 가지고 있지 않기 때문에 분리막 표면에 쌓

여있는 막오염을 떨어트려내는 기능밖에 하지 못하므로 오존 

역세척에 비해 세척력이 적은 것으로 판단된다(Kim et al., 

2007). 오존이나 산소의 산기 없이 연속으로 여과한 실험의 

경우 수투과도는 초기 400 LMH/bar에서부터 시작하여 4,000초

까지는 지속적으로 감소하는 것으로 나타났으며 그 후에는 

천천히 수투과도가 감소하여 약 200 LMH/bar에서 수투과도

가 유지되는 것을 확인하였다. 연속운전의 수투과도는 산소 

역세척과 비교하여 초기 수투과도는 산소 역세척 조건이 더 

낮게 나왔으나 여과 800초 이후부터는 지속적인 분리막의 파

울링으로 인해 산소 역세척 조건보다 수투과도가 낮게 측정

되었고 이를 통해 오존 및 산소 역세척에 대한 세척 효과를 

확인할 수 있었다.

각 운전 조건에 따른 생산수량을 확인하기 위해 각 조건에

서 발생한 생산수의 분당 생산수량을 Fig. 6에 나타내었다. 오

존 역세척 조건의 평균 분당 생산 수량은 0.55 L이며 0.42 L

에서 1 L 범위로 생산하는 것으로 나타났다. 산소 역세척 조

건에서는 분당 평균 0.45 L를 생산할 수 있으며 0.39 L에서 

0.50 L 범위로 생산하는 것으로 나타났으며, 오존 역세척 조

건은 앞서 설명한 일정시간 여과 중지로 인한 수투과도의 회

복이 있다 하더라도 최소 생산 수량이 산소 역세척 조건의 평

균보다 더 많이 생산할 수 있는 것으로 나타났다. 연속운전 

조건에서는 분당 평균 0.29 L를 생산할 수 있는 것으로 나타

났으며 0.17 L에서 0.44 L 범위로 생산 가능한 것으로 나타났

다. 수투과도의 평균값으로 계산하였을 때 연속운전 조건에서

는 오존 역세척 조건의 약 절반 수준의 생산수량을 확보할 수 

있는 것으로 나타났으며 여과가 지속되어 수투과도가 안정화 

되는 4,000초 이후의 조건에서는 평균 분당 생산수량이 0.18 L

로 오존 역세척 조건의 약 36%의 생산수량을 확보할 수 있는 

Fig. 5. A comparison of the permeability during ozonation 

(white circle), aeration (white square), and continuous

filtration (white triangle).



중수 재이용을 위한 오존 고도산화 및 세라믹 분리막 일체형 공정의 최적화 연구

Journal of Korean Society on Water Environment, Vol. 37, No. 6, 2021

439

것으로 나타났다. 앞서 계산된 분당 생산수량을 바탕으로 막 

하나당 하루에 생산할 수 있는 물의 양을 계산했을 때 오존 역

세척, 산소 역세척, 연속여과 조건 각각 399, 320, 284 L를 생

산할 수 있는 것으로 계산되었다.

화학적 세척을 포함한 각 세척 방법을 통한 분리막의 영향

을 확인하고자 분리막의 저항값을 계산한 결과는 Fig. 7에 나

타내었다. 오존 역세척 조건에서 오존 역세척을 통한 회복 저

항값(Rt-O3-ROzonation)은 오존 역세척 조건의 막오염 저항(Rt-O3- 

Rim) 대비 34.4% 가량 회복되었으며 화학적 세척(Rt-O3-RNaOCl-O3)

을 통해 94.7%까지 회복되었다. 회복 불가능한 오염의 저항

은 약 5.3% 가량 되었으며 이후 산소 역세척 실험의 초기 분

리막 저항(Rim+Rif-O3)으로 적용되었다. 산소 역세척을 통한 회

복 저항 값(Rt-O2-RAeration)은 산소 역세척의 막오염 저항(Rt-O2- 

(Rim+Rif-O3) 대비 10.8% 가량 회복되었으며 화학적 세척(Rt-O2- 

RNaOCl-O2)을 통해 96.9% 가량 회복되었다. 오존 역세척 조건

보다 더 많은 저항 값이 회복된 것으로 나타났지만 오존 역세

척 조건에서 1차적으로 비가역적인 막오염이 발생하여 산소 

역세척 조건에서는 비가역적인 오염을 일으킬 요소가 적었기

에 산소 역세척 조건에서 더 많은 양이 회복된 것으로 판단된

다. 산소 역세척 후 화학적 세척을 한 막 저항(Rim+Rif-O3+Rif-O2)

은 이후 연속여과 조건의 초기 막여과 저항으로 적용되었다. 

연속여과 조건의 경우 회복이 없는 상태에서 분리막의 오염

이 지속되었기 때문에 앞선 두 실험보다 약 1.7배 많은 양의 

저항(Rt-cont.)이 발생하였고 화학적 세척 후(Rt-cont.-RNaOCl-cont.)에

는 산소 역세척 조건과 비슷한 97.6%가 회복되었다. 화학적 

세척 실험 결과 침지와 표면 세척을 통해서는 매번 3~4%의 

비가역적인 막오염이 발생하며 이는 초순수를 이용한 역세척

이나 차아염소산나트륨 용액을 이용한 역세척 등 다양한 방

법의 역세척 방법을 도입하여 분리막 기공 사이의 오염물질

을 제거하여 해결해야 하는 것으로 판단된다.

수질은 합성 중수 원수와 여과수의 pH, 탁도, TOC 변화를 

확인하였다. 원수의 pH는 6.1이었고 여과수의 pH는 6.24로 

측정되었다. Hourlier et al. (2010) 이 제시한 원수 pH는 6.76

으로 큰 차이를 보이지 않았으며, 중수의 용도별 수질기준 중 

pH 기준인 5.8에서 8.5 사이를 만족하는 것으로 나타났다. 여

과수의 탁도는 24.13±0.57 NTU로 측정되었으며 여과수의 탁

도는 0.57±0.01 NTU로 측정되어 탁도 기준 2 NTU 이하를 만

족하는 것으로 나타났다. TOC는 원수에서 133.7±2.3 mg/L이 

측정되었고 여과수에서는 112.7±1.27 mg/L로 측정되어 원수

대비 15%의 TOC를 세라믹 분리막을 통해 제거 가능한 것으

로 나타났다.

3.3 여과/역세척 일체형 공정의 적용

본 실험은 여과와 역세척의 역할이 동시에 수행이 가능한 

세라믹 분리막을 이용하여 여과와 역세척을 교대로 수행하

는 공정을 개발하고 세척 시간을 최적화 하고 연속운전으로 

공정의 효과를 검증하였다. 본 실험에서는 단일 막을 이용하

여 여과와 역세척을 반복 수행하였는데 초기에 설계한 공정

의 콘셉트는 Fig. 8과 같다. 세라믹 분리막이 여러 장 장착된 

세라믹 막 세트를 각각 수조의 측면에 한 세트씩 장착한 뒤 

한쪽 세라믹 분리막 세트에서는 오존을 주입하고 반대쪽 세

라믹 막 세트에는 감압펌프를 이용하여 분리막 조 내부의 원

수를 여과한다. 일정 시간 뒤 각각의 세라믹 막 세트의 역할

을 바꿔 오존을 주입하던 세라믹 막 세트는 오존주입부 밸브

를 닫고 감압펌프에 연결된 밸브를 열어 여과수를 생산하고, 

반대로 여과수를 생산하는 세라믹 막 세트는 오존주입부 밸

브를 열어 오존을 주입함으로써 서로의 역할을 교대해 가며 

분리막을 오존 가스로 역세척 함과 동시에 오존을 주입하여 

분리막 조의 유기물을 산화시키고 물을 여과하는 역할을 고

안했다. 

이번 실험에서 적용한 것 같이 세라믹 분리막을 지면과 수

평하게 둔 시스템을 Fig. 8에서와 같이 세로로 세운 형태로 

바꾸게 된다면 오존 산기 및 오염물의 축적에 있어 세라믹 분

리막에 영향이 다르게 미칠 것이다. 세라믹 분리막을 수평하

게 둔 조건에서는 오존이 수직방향으로만 분사되어 지면을 

향하고 있는 면은 오존 역세척의 영향을 받지 못하기 때문에 

오염원이 제거되지 않고 지속적으로 분리막에 쌓일 수 있다. 

여과시에는 지면을 향하고 있는 분리막은 원수 내 부유하고 

있는 오염물질에 대하여 분리막 오염이 진행되지만 반대쪽은 

Fig. 6. A comparison of filtration production of each 

operating condition.

Fig. 7. The total resistance of each experimental condition.
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중력으로 인한 입자성물질 침강과 원수 내 부유물질 등 여러 

조건에 의해 상대적으로 더 많은 오염이 발생할 가능성이 있

다. 반면 Fig. 8과 같이 수직으로 분리막을 설치하여 여과하게 

될 경우 입자성 물질의 침강과 같은 외력에 의한 오염이 발생

하지 않아 두 면이 서로 비슷하게 오염될 가능성이 높다. 그

러나 오존 산기 시 수압이 적은 쪽으로 오존이 분사되기 때문

에 수면과 가까운 쪽의 막 표면의 오염물질이 더 많이 제거될 

가능성이 있다. 이러한 문제를 해결하기 위해 내부 유로를 조

절하여 오존 가스가 골고루 분사될 수 있도록 해야 한다. 또

한 더 많은 양의 유기물질을 산화하기 위해서는 오존 가스 단

독 역세척보다 H2O2의 주입과 오존 역세척같이 오존과 반응

하여 OH라디칼의 형성을 돕는 약품을 추가로 투입해야 더 

많은 양의 유기물질을 분해할 수 있을 것으로 보이며 이를 

통해 친수용수 수질을 달성할 수 있을 것으로 판단된다

(Hassanshahi and Karimi-Jashni, 2018).

4. Conclusion

본 연구에서는 지속가능한 수자원을 확보하기 중수를 처리

하여 재사용하는 오존 고도산화와 세라믹 분리막 일체형 공

정을 개발하였다. 이 공정은 여과와 역세척의 기능을 수행 가

능한 세라믹 분리막을 이용하여 여과와 역세척을 일정시간마

다 교대로 운전하는 방식을 취하고 있다. 본 연구에서는 합성

중수를 이용하여 공정 최적화를 진행하였고 이를 이용하여 

오존, 산소 역세척 조건과 연속여과 조건에서 합성중수 여과

를 진행하였으며 다음과 같은 결론과 향후 연구방향에 대한 

방향을 기술하였다.

1. 합성중수를 이용했을 때 최적 운전조건은 10분 여과 10

분 오존 역세척인 것으로 나타났으며 5분간의 역세척도 투입 

시간 대비 비교적 높은 세척효율을 보이지만 여과수가 다른 

조건들보다 적게 생산되었기에 10분 여과 10분 역세척을 최

적 조건으로 선정하였다.

2. 오존 역세척 방법은 산소 역세척 방법과 비교하였을 때 

평균 12.2%의 수투과도 회복이 더 발생한 것으로 나타났으

며, 이로 인해 분당 평균 0.1 L를 더 생산할 수 있는 것으로 

나타났으며 세라믹 분리막 한 장 당 하루에 약 80 L의 생산

수량 차이를 보이는 것을 확인하여 오존 역세척 방법이 분리

막 오염으로부터 주기적으로 회복이 가능한 것으로 나타났다. 

그러나 지속적인 여과로 비가역적인 오염이 점차 상승하는 

것을 확인하였으므로 향후 연구에서는 이를 방지 할 수 있는 

주기적인 화학적 세척방법이나 효율적인 오존 역세척 방법을 

도출해야할 것으로 판단된다.

3. 향후 연구에서는 여과/역세척 일체형 공정의 파일럿 화

를 통한 검증과 장기운영 최적화 및 모듈 구조의 최적화를 통

해 좀 더 높은 수준의 수질과 긴 여과주기를 가질 수 있도록 

연구를 진행해야 된다고 판단된다.
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