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서 론

유자(Citrus junos)는 동북아시아인 중국, 일본, 한국에서 재

배되는 citron에 속하는 과일이다. 유자는 두꺼운 과피를 가지

고 있으며, 과피의 바깥 부분에는 거친 감촉의 껍질을 포함하

고 있다. 유자는 다른 감귤류 과일과 다른 특유의 향을 지니고 

있어 식품, 화장품, 제약, 향수 등 다양한 산업에서 널리 사용되

고 있는 과일이다. 유자에는 플라보노이드에 속하는 쓴맛 성분

인 hesperidin과 naringin이 다량 함유되어 있으며, 과피에서 분

리된 hesperidin은 혈압저하, 항산화, 항 알레르기, 항암작용 등

의 건강기능성을 지닌 생리활성 물질로 보고되고 있다(Hwang 
et al., 2014; Moon et al., 2015). 유자의 건강기능성이 보고됨에 

따라 유자 첨가음료(Lee et al., 2021), 유자청 첨가 젓갈(Kwon 
et al., 2021), 유자 과피 첨가 쿠키(Kwon et al., 2021), 유자 과

피 첨가 증편(Choi et al., 2019) 등 유자의 특성을 활용한 가공

식품에 대한 연구도 활성화 되고 있다. 이러한 연구들을 보면 

일반적으로 유자는 생과의 형태로는 잘 사용되지 않으며, 식품

산업에서 유자차와 같은 과육과 과피를 모두 포함한 절임 가공

과정이나 과피 건조과정을 거쳐 사용되고 있다(Miyazawa et 
al., 2010). 이는 유자 과피에 존재하는 독특한 향과 기능성분을 

가공을 통해 식품에 활용하기 위함이다(Lee et al., 2010). 과피

에 존재하는 생리활성 물질과 휘발성화합물을 산업에 활용하

기 위해서는 에센셜 오일의 형태로 정유성분을 추출하는 가공 

공정이 주로 사용되고 있다(Choi et al., 2016). 일반적으로 과

피의 정유성분을 추출하기 위한 공정으로는 수증기 증류법

(hydrodistillation extraction), SDE 추출법(simultaneous steam 
distillation and extraction apparatus), 속슬렛법(soxhlet extraction)
이 쓰인다(Choi et al., 2008; Lee, 2009; Lim et al., 2009). 이러

한 방법들은 추출 효율이 높고 공정이 간편하다는 장점이 있지

만, 고온에 의해 유자의 주요 유용성분의 파괴 및 변성을 야기하

여 그 기능성과 향기성분의 소실을 일으킨다(Lee et al., 2014). 
이와 같은 문제를 보완하기 위한 대표적인 물리적 방법으로는 

초음파 추출법(ultrasonic extraction)이 있다. 초음파 처리방법
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Abstract

The aim of this study was to study the optimum condition of ultrasound system for the extraction of volatile compounds 
in Citrus junos (yuzu) peel using response surface methodology in combination with a Box-Behnken experimental 
design. The effects of ultrasound amplitude (X1), sonication temperature (X2), and sonication time (X3) on the changes 
of volatile compounds were investigated. The response variables, such as the total peak area of volatile compounds (Y1) 
and the peak area of limonene (Y2), were obtained using gas chromatography-mass spectrometry. Based on the results, 
the predicted optimal extraction conditions for Y1 included an ultrasound amplitude of 65.56%, sonication temperature 
of 62.14℃, and sonication time of 57.85 min. The predicted optimization extraction conditions for Y2 were an ultrasound 
amplitude of 74.94%, sonication temperature of 64.12℃, and sonication time of 61.00 min. In conclusion, this study pro-
vided useful information on the ultrasound system, which is a non-thermal extraction method for volatile compounds.

Keywords: yuzu peel, volatile compound, response surface methodology, D-limonene

https://crossmark.crossref.org/dialog/?doi=10.5851/fl.2023.e4&domain=pdf&date_stamp=2023-7-31


Food and Life (2023) 2023(2):39-4740

은 20–500 kHz 주파수의 초음파를 이용하는 추출방법으로, 다
른 추출 방법에 비해 추출 속도가 빨라 추출 시간을 최소화 하

기 때문에 효율적이다(Majid et al., 2015). 초음파 추출은 초음

파에 의해 시료의 조직 파괴, 입자 표면의 물질 전달력 향상, 
내부확산(intra-particle diffusion)의 효과로 추출 시간을 단축시

키고 추출 수율을 향상시킨다(Vilkhu et al., 2008). 
반응표면분석법(response surface methodology, RSM)은 여

러 개의 독립변수(independent variable, Xn)를 사용하여 최적조

건을 확립하고, 서로 다른 변수들의 상호작용으로 인한 종속변

수(dependent variables, Y)를 측정하여 변수들의 최적 값을 추

정하는 방법이다(Park et al., 2017). 식품산업에서 반응표면분

석은 추출 최적화를 통해 추출 조건을 확립하여 품질향상과 가

공비용 절감을 위한 방법으로 주로 사용되고 있다(Kim et al., 
2015).

유자 추출물의 비타민이나 hesperidin(Yu et al., 2011), 항산

화 활성(Yoo et al., 2004), 항균 특성(Majid et al., 2015)에 관한 

연구는 보고되었지만, 유자 과피 초음파 추출물의 휘발성 향기

성분 추출의 최적화에 관한 연구는 미비한 실정이다. 따라서, 
본 연구에서는 유자 과피의 초음파 추출 조건에 따라 유자 과

피에 존재하는 휘발성 향기 성분의 추출을 최적화하고자 한다. 
Gas chromatography-mass spectrometry를 이용하여 유자 과피 

초음파 추출물을 분석하였으며, 초음파 진폭, 처리 시간, 처리 

온도의 추출 조건에 따라 총 향기 성분의 정량 값과 D- 
limonene의 정량 값을 통해 최적 추출조건을 조사하였다.

재료 및 방법

실험재료

본 실험에 사용한 유자(C. junos)는 전라남도 고흥군에서 구

입하여 과피의 상태가 양호하고 그 크기가 균일한 것을 선별하여 

사용하였다. 연구에 사용된 시약 methylene chloride와 anhydrous 
sodium sulfate는 Sigma-Aldrich(St. Louis, MO, USA)사에서 

구입하여 사용하였다.

유자 과피 초음파추출 

유자는 세척 후 물기를 제거한 후 과피 부분을 치즈 그라인

더를 이용해 겉 껍질(rind) 부분 만을 분리한 것을 유자 과피 

시료로 사용하였다. 이후 유자 과피 시료 40 g에 3차 증류수 120 
mL을 비커에 넣고 초음파 장치(Mirae Ultrasound, Bucheon, 
Korea)를 이용하여 해당 조건에서 추출하였다. 초음파 장치의 

water bath를 통해 온도를 조절하였으며, frequency는 21 kHz로 

고정하여 사용하였다. 초음파 추출 조건은 Box-Behnken 디자

인 모델(Box-Behnken experimental design, BBD)에 의해 15가

지 조건을 수립하여 사용하였다(Table 1). 

유자 과피의 휘발성 향기성분의 추출 및 분석 

유자 과피와 증류수 혼합물을 초음파 처리한 후 methylene 
chloride(Sigma-Aldrich) 100 mL을 넣고 30분간 400 rpm으로 

교반하여 휘발성 향기성분의 용매 추출을 진행하였다. 추출물

은 와트만 No. 2(WM1002090, Whatman, UK) 여과지를 사용하

여 여과한 후, 분액깔대기로 층을 분리하였다. Methylene chloride
층을 회수하여 anhydrous sodium sulfate(Sigma-Aldrich)를 이용

하여 수분을 제거한 후, 질소가스(99.99%)를 이용하여 1 mL까

지 농축한 후 gas chromatography-mass spectrometry(GC-MS) 
분석을 실시하였다.

GC-MS 분석은 7890A Agilent GC system(Agilent Technologies, 
Santa Clara, CA, USA)와 5975C mass detector(Agilent Tech-
nologies)를 결합하여 사용하였다. DB-WAX Ultra Inert capillary 
column(30 m×0.25 mm i.d×0.25 μm film thickness, J&W 
Scientific, Folsom, CA, USA)는 휘발성 향기성분 분리를 위해 

사용되었다. Helium(99.999%)이 carrier gas로 사용되었으며, 
flow rate는 0.8 mL/min으로 적용하였다. Split ratio 100:1로 1 
μL의 유자 과피 추출물을 주입하였다. Injector와 transfer line
의 온도는 각각 230℃와 250℃이며, 오븐 온도는 40℃에서 5분

으로 시작해서 200℃까지 4℃/min 속도로 승온한 후, 2분간 유지

시켰다. 휘발성 향기성분의 이온화는 electron impact ionization로 

수행하였으며, ionization voltage는 70 eV로 분석되었다. 분석 분

자량 범위는 35–350 a.m.u(atomic mass units)으로 설정하였다. 
GC-MS에서 획득한 데이터는 MS-DIAL 프로그램(ver. 4.92, 

http://prime.psc.riken.jp/compms/index.html, RIKEN, Kanagawa, 
Japan)을 이용하여 deconvolution 및 각 시료의 피크를 alignment 
하였다. 총 132개의 피크가 검출되었으며, 이 중 GC 컬럼에서 

유래하는 siloxane류 및 signal to nose 비율이 5 이하의 피크는 

제외하여 총 126개의 피크를 대상으로 통계분석을 실시하였다. 
D-limonene은 표준품의 Retention Index와 비교하여 확인하였

다. 각 휘발성 향기성분의 휘발성 향기성분의 함량은 내부표준

물질을 이용하여 상대적 함량으로 환산하였다.

반응표면분석법(response surface methodology, RSM)을 

활용한 실험설계 

유자 과피의 휘발성 향기성분의 초음파 최적 추출 조건을 예

Variable Symbol
Coded level

–1 0 1

Amplitude (%) X1 33 66 100

Temperature (℃) X2 30 50  70

Time (min) X3 30 60  90

Table 1. The coded level of independent variables 
used in response surface methodology (RSM) design 
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측하기 위해 반응표면분석법(RSM)을 실시하였다. 실험계획법

은 Design Expert 9(Stat-Easy, Minnneapolis, MN, USA)을 이

용하여 BBD를 설계하였다. 초음파 추출에 영향을 미치는 인자

(parameter)인 공정상의 독립변수로 초음파 진폭(X1)과 초음파 

처리 온도(X2), 초음파 처리 시간(X3)을 설정하였고, 독립변수

에 대한 실험범위는 3단계(–1, 0, 1)로 부호화 하였다(Table 1). 
반응변수인 Y값으로는 유자 과피의 초음파 추출 시 그 효율을 

나타낼 수 있는 인자로 total peak area의 정량 값(Y1)과 유자 

과피의 대표적인 휘발성 향기성분인 D-limonene의 정량 값(Y2)
을 설정하여 나타냈다. BBD에 의해 시료는 총 15개로 무작위

로 실시하여 실험을 진행하였다. 

통계처리

유자 과피의 초음파 추출 최적조건을 확인하기 위해 회귀분

석을 이용하였으며, 각 독립변수와 종속변수의 관계를 통한 

model의 적합성 여부는 F-test로 검정하여 회귀계수들의 유의성을 

검증하였다(p<0.05). 각 변수들의 반응을 보기 위해 perturbation 
plot과 response surface 3D plot을 R program (‘rsm’, ‘perturb’ 
package)을 이용하여 도출하였다. 

결과 및 고찰 

초음파처리 조건에 의한 휘발성 향기성분의 추출 효과 

본 연구는 유자 과피의 초음파 추출 조건에 따른 휘발성 향

기성분의 최적 추출 조건을 찾기 위해 BBD를 통해 15개의 반

응 표면 설계를 생성하였다. 독립변수로는 초음파 추출에 관여

하는 주요 변수인 초음파 진폭(X1), 초음파 처리 온도(X2), 초음

파 처리 시간(X3)로 설정하였으며, 반응 변수로는 동정한 총 휘

발성 향기성분의 정량 값(Y1)과 유자의 주요 휘발성 향기성분

인 D-limonene의 정량 값(Y2)으로 설정하였다. 초음파 추출 조

건에 따른 유자 과피 추출물을 GC-MS로 분석하여 추출 조건 

최적화 결과는 Table 2에 나타내었다. 가장 높은 Y1값을 나타

낸 조건은 sample 10으로 나타났으며, 그 조건은 초음파 진폭 

66%, 처리 온도 70℃, 처리 시간 90분으로 나타났다. 반면, 가
장 낮은 총 휘발성 향기성분 정량 값(Y1)을 나타낸 조건은 

sample 1로 나타났으며, 그 조건은 초음파 진폭 33%, 처리 온

도 30℃, 처리 시간 60분으로 나타났다. 이를 통해 유자 과피의 

초음파 추출 시 최대 추출 효율을 위해서는 초음파 진폭, 처리 

온도, 처리 시간의 최적 조건에서의 처리가 필요함을 알 수 있다.
Limonene은 citrus속 과일의 정유성분에 70% 이상 함유하고 

Sample
Parameters1) Relative peak area2)

X1 X2 X3 Y1
3) Y2

4)

1 33 30 60 822.91 463.05

2 100 30 60 778.28 435.27

3 33 70 60 1,169.80 635.89

4 100 70 60 1,166.63 673.91

5 33 50 30 1,146.99 668.44

6 100 50 30 1,175.70 664.76

7 33 50 90 1,197.80 671.68

8 100 50 90 1,132.09 627.36

9 66 30 30 1,015.60 559.82

10 66 70 90 1,213.81 684.21

11 66 30 90 879.36 485.76

12 66 70 30 1,205.36 682.34

13 66 50 60 1,158.44 635.28

14 66 50 60 1,157.70 632.48

15 66 50 60 1,147.52 633.35
1) Ultrasound amplitude (X1; 33%, 66%, and 100%), sonication temperature (X2; 30℃, 50℃, and 70℃), sonication time (X3; 30, 

60, and 90 min).
2) Mean values of relative peak area to the area of internal standard.
3) The content of total peak area.
4) The content of D-Limonene.

Table 2. Box-Behnken response surface design and respond values
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있는 주요 monoterpene hydrocarbon류이다(Song et al., 2000). 
가장 높은 Y2값은 sample 10의 조건이었고, 가장 낮은 Y2값은 

sample 1의 조건으로 Y1에서의 결과와 같은 결과를 나타내는 

것으로 확인되었다. 모든 추출 조건에서 총 휘발성 향기성분의 

정량 값 대비 D-limonene의 함량을 보면 54.36%–58.28%로 나

타났다. 이는 Lan Phi and Sawamura(2008)의 연구에서 재배 지

역에 따른 유자 과피 정유의 주요 화합물 중 limonene이 55.86%– 
64.79%의 범위에 있는 것과 유사한 결과이다. Limonene이 향기

성분의 정량 결과의 대부분을 차지하기 때문에 총 휘발성 향기 

성분의 정량 값과 유사한 결과를 나타내는 것으로 보인다. 
Table 3의 결정계수(coefficient of determination, R2)는 RSM 

모델에서 전체 변동을 설명해주는 정도의 지표로 0과 1 사이의 

값을 지니며, 1에 가까울수록 그 설명력이 높다고 할 수 있다

(Lee and Kim, 2010). Y1값의 경우 R2=0.9731으로 나타났으며, 
Y2의 결과에서는 R2=0.9835로 X1, X3를 제외한 X2가 p<0.01으

로 모두 유의성이 높은 결과로 확인되었다. 

유자 과피의 휘발성 향기성분 초음파 추출을 위한 최적화 분석 

유자 과피의 초음파추출 최적화 조건을 도출하기 위해 RSM 
모델을 통해 2차 회귀방정식을 도출한 결과 다음과 같다. 

Y = 1154.55 – 9.19X1 + 157.35X2 – 14.90X3 – 41.36X1
2 

+ 10.60X2X1 – 127.38X2
2 – 23.00X3X1 + 36.17X3X2 

+ 51.36X3
2

BBD를 통한 각 독립변수에 따른 Y1값의 2차 회귀방정식의 

계수와 p-value는 Table 3에 나타내었다. 초음파 추출 조건에 

따라 각 독립변수의 2차 회귀방정식은 p=0.0021(p<0.005)으로 

유의적인 값을 나타냈다. 2차 회귀방정식에서 일차항은 주효과

도를 나타나며, 서로 다른 변수로 이루어진 교차항은 교호효과

도를 나타낸다(Han et al., 2019). 주효과도를 나타내는 일차항

(linear: X1, X2, X3)에서 독립변수인 초음파 진폭(X1)과 초음파 

처리 시간(X3)는 감소요인으로, 초음파 처리 온도(X2)는 증가요

인으로 나타났다. 독립 변수 중 초음파 처리 온도(X2)는 p< 
0.0001으로 가장 유의성의 높은 변수로, 유의적으로 영향을 미

치는 요인임을 유추할 수 있다. 또한, 초음파 진폭(X1)와 초음

파 처리 시간(X3)은 부정적인 상호작용을 나타낸 반면, 초음파 

처리 온도(X2)는 초음파 진폭(X1)과 초음파 처리 시간(X3) 모두 

긍정적인 상호작용을 나타내었다. 2개 이상의 독립변수에서의 

교호작용효과를 교차항(cross-product: X1X2, X2X3, X1X3)을 통해 

확인한 결과 X1X2과 X1X3보다 Y1값에 X2X3가 더 높은 영향을 미

치는 것으로 확인할 수 있는데, 이는 X2X3에서 p=0.1293으로 다

른 교호작용효과에 비해 낮은 p-value로 확인되었지만 5%의 유

의성이 인정되지 않았다. 회귀식에 따른 이차항(quadratic: X1
2, 

X2
2, X3

2)의 유의성을 확인하였을 때, X1
2, X2

2, X3
2의 p value는 

각각 0.0952, 0.0017, 0.0562로 X3
2에서 p<0.005으로 유의성이 

인정되었다.
변수간의 상호관계와 2개의 독립변수에 따른 Y1의 최적 추

출 조건을 확립하기 위해 RSM을 통해 3차원 반응 표면도와 

perturbation plot을 Fig. 1에 나타내었다. Fig. 1A의 그래프를 

보면 초음파 처리 온도와 초음파 진폭이 증가함에 따라 Y1값이 

증가하다가 정상점인 초음파 진폭 65.00%과 초음파 처리 온도 

61.96℃에서 최대값인 1,233.33을 나타내고 일정 조건 이상에

서 감소하는 추세를 나타냈다. 이는 Sandhu 등(2021)의 연구에

서 초음파 진폭이 증가할수록 오렌지 정유성분의 수율이 증가

하다가 일정하게 유지되는 것과 유사한 결과로, 초음파 진폭의 

　
Total peak area (Y1) D-Limonene (Y2)

Coefficient p-value Coefficient p-value

Intercept 1,154.55 <0.0001 633.7046 <0.0001

X1 –9.19 0.5381 –4.2584 0.5273

X2 157.35 <0.0001 91.4329 <0.0001

X3 –14.90 0.3389 –13.219 0.0922

X1X2 10.60 0.6126 16.3703 0.1238

X1X3 –23.00 0.2942 –9.939 0.3127

X2X3 35.17 0.1293 18.9825 0.0885

X1
2 –41.36 0.0952 –12.8638 0.2159

X2
2 –127.38 0.0017 –68.3523 0.0008

X3
2 51.36 0.0562 37.6797 0.0101

Model 0.0021 0.0006

R2 0.9248 0.9537

Table 3. The regression coefficients and probability (p-value) or corresponding response
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증가에 따른 공기 방울의 형성으로 추출 효율의 감소를 야기한

다고 보고하였다. 두 변수에 대한 이차 회기방정식의 R2값은 

0.909이고, p-value는 0.0002로 유의성이 높은 반응표면도임을 

알 수 있다. Fig. 1C의 반응표면 그래프에서도 초음파 처리 온

도가 증가함에 따라 Y1값이 증가하는 경향을 나타내다가 정상

점인 62.48℃와 57.94분에서 최대값인 1,177.90으로 나타낸 후 

감소 또는 유지되는 경향을 보였다. 초음파 처리 시간은 증가

함에 따라 그 추출 효과가 감소하였으며, 일정 시간 이후에는 

Y1값이 증가하는 경향을 나타냈다. 이는 Mollaei 등(2021)의 연

구에서 초음파 처리 온도가 증가할수록 정유성분의 수율이 증

가하였다가 일정시간 이후부터 감소하고, 초음파 처리시간 30
분 이후부터 수율이 감소하는 결과와 상응하는 결과이다. 초음

파 처리 시간이 증가함에 따라 공동현상에 의해 조직의 팽윤과 

수화가 이루어져 추출 효율이 감소하였다가 일정시간 이후 그 

물질이 용해되어 향기성분의 증가가 이루어진 것으로 보인다. 
두 변수에 대한 2차 회귀방정식의 R2은 0.9389, p<0.0001으로 

유의적인 결과 값을 나타낸다. Fig. 1B에서는 말 안장형의 그래

프 모양을 나타내며, 안장점인 초음파 진폭 60.04%와 62.63분

에서 1,076.36의 정상점을 나타냈다. 두 변수에 대한 R2값은 

0.08111, p=0.9716으로 초음파 진폭(X1)과 초음파 처리 시간

(X3)에 대한 2차회귀방정식의 유의성이 없음을 알 수 있었다. 
이를 통하여 Y1값의 경우에는 초음파 진폭보다 초음파 처리 시

간과 초음파 처리 온도에 따라 영향을 더 많이 받는 것을 알 

수 있었으며, 주 효과 인자는 초음파 진폭(X1, 9.29), 초음파 처

리 온도(X2, 157.35), 초음파 처리 시간(X3, 14.90)으로 회귀식

으로부터 얻은 계수의 강도는 X2>X3>X1으로 확인되었다. 

유자 과피에 함유된 D-limonene의 초음파 추출을 위한 최적화 

분석 

유자 과피에 함유된 D-limonene의 초음파 추출 최적화 조건

을 도출하기 위해 RSM 모델을 통해 2차 회귀방정식을 도출한 

결과 다음과 같다.

Y = 633.70 – 4.26X1 + 91.43X2 – 13.22X3 – 12.86X1
2 

+ 16.37X2X1 – 68.35X2
2 – 9.94X3X1 + 18.98X3X2 

+ 37.68X3
2

Limonene은 레몬과 같은 신 향을 내는 citrus류의 주요 성분

으로 유자 정유에 가장 많이 포함된 물질로 알려져 있다(Song 
et al., 2000). Limonene은 항산화활성 및 생체면역조절 능력이 

있는 기능성 물질로, citrus류 과실에서 주요 물질인 limonene
을 분리하기 위해 용매나 증류수를 이용한 증류 추출 과정을 

거친다(Ahn et al., 2020). BBD를 이용하여 유자 과피의 초음파 

추출물에서 유자의 주요 성분인 D-limonene의 peak area값을 

통해 정량 값을 나타내었으며, 각 독립변수에 따라 2차 회귀방

정식의 계수와 p-value를 Table 2에 나타냈다. 초음파 추출 조

건에 따라 2차 회귀방정식은 p=0.0006(p<0.001)으로 높은 유의

성을 나타냈다. 회귀방정식의 계수를 확인해 보았을 때, 독립변

Fig. 1. Response surfaces and perturbation plot for the effects of ultrasound extraction on total peak area with 
independent variables (A) ultrasound amplitude and sonication temperature, (B) ultrasound amplitude and sonication 
time, (C) sonication temperature and sonication time. A, ultrasound amplitude; B, sonication temperature; C, 
sonication time.
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수인 초음파 진폭(X1)과 초음파 처리 시간(X3)는 감소요인으로, 
초음파 처리 온도(X2)는 증가요인으로 나타났다. 독립 변수 중 

초음파 처리 온도(X2)는 p<0.0001으로 유의성이 높은 변수이

며, 세 가지 독립변수 중 가장 영향을 미치는 요인임을 유추할 

수 있다. 또한, 초음파 진폭(X1)과 초음파 처리 시간(X3)은 음의 

상호작용을 나타낸 반면, 초음파 처리 온도(X2)는 초음파 진폭

(X1)과 초음파 처리 시간(X3) 모두 양의 상호작용을 나타내었

다. 2개 이상의 독립변수에서의 교호작용효과를 교차 항(cross- 
product: X1X2, X2X3, X1X3)을 통해 확인한 결과, X1X2과 X1X3

보다 Y2의 값에 X2X3가 더 높은 유의적인 영향을 미치는 것으

로 확인할 수 있는데, 이는 X2X3에서 p=0.0885으로 다른 교호

작용효과에 비해 낮은 p-value로 확인할 수 있지만 모두 5%의 

유의수준에서 유의성이 인정되지 않았다. 회귀식에 따른 이차 

항(quadratic: X1
2, X2

2, X3
2)의 유의성을 확인하였을 때, X1

2, 
X2

2, X3
2의 p-value는 각각 0.2159, 0.0008, 0.0101로 X2

2과 X3
2

에서 p<0.05으로 5%에서 유의성이 인정되었다. 이중 X2
2은 

p<0.001으로 높은 유의성을 나타내는 이차 항임을 알 수 있다. 
변수 간의 상호관계와 2개의 독립변수에 따른 최적 추출 조건

을 확립하기 위해 RSM을 통해 3차원 반응 표면도와 perturbation 
plot을 Fig. 2에 나타내었다. 독립변수 초음파 진폭(X1)과 초음

파 처리 온도(X2)에 대한 그래프 Fig. 2A를 보면 초음파 진폭 

73.09%와 초음파처리온도 63.33℃이 정상점으로 최대값인 

686.9를 나타내었다. 초음파 진폭과 초음파 처리 온도가 증가

함에 따라 Y2의 추출 효율이 증가하였다가 일정 지점에서 다시 

감소하는 경향을 보인다. Fig. 2C의 반응표면 그래프에서도 초

음파 처리 온도가 증가함에 따라 Y2값이 증가하는 경향을 나타

내다가 정상점인 63.61℃와 60.15분에서 최대값인 656.7으로 

나타낸 후 감소하는 경향을 보였다. 초음파 처리 시간은 증가

함에 따라 감소하였다가, 일정 시간 이후 다시 증가하는 경향

을 나타내었다. Akhavan-Mahdavi 등(2022)는 dl-limonene이 높

은 온도와 산소 접촉으로 인한 산화로 인해 변성되고 열화 되

어 이취를 발생시키는 hydroperoxide 형태의 물질로 변성된다

고 보고하였다. 따라서, 초음파 진폭의 증가로 인해 공동현상

(cavitation)이 다량 발생하게 되어 처리 중 산소와 접촉하는 정

도가 많아짐에 따라 산화가 이루어지고, 높은 온도로 인해 

limonene이 열화하여 그 함량이 감소하는 것으로 보인다. 또한, 
Park 등(2015)의 감귤과피에서의 D-limonene 추출 최적화 연구

에서 추출 시간이 1시간에서 2시간으로 증가함에 따라 D- 
limonene의 함량이 지속적으로 증가하였지만, 최대치에 도달한 

후 시간이 지남에 따라 증발량이 증가하면서 그 함량이 유지되

거나 감소되는 경향을 나타내었다. 이는 유자과피에서 추출 시

간에 따라 Y2의 함량이 감소하였다가 일정 시간 이후 증가하는 

것과 대비되는 결과인데, 본 연구에서의 초음파 처리 시간이 

30, 60, 90분으로 60분 이후 그 함량이 증가하는 것과는 유사한 

결과이다. Fig. 2B의 경우에는 말 안장형의 그래프 모양을 나타

내며 안장점인 초음파 진폭 54.24%와 63.38분에서 591.68의 

정상점을 나타냈다. 이를 통하여 Y2값의 경우에는 초음파 진폭

보다 초음파 처리 시간과 초음파 처리 온도에 따라 영향을 더 

Fig. 2. Response surfaces and perturbation plot for the effects of ultrasound extraction on limonene peak area 
with independent variables (A) ultrasound amplitude and sonication temperature, (B) ultrasound amplitude and 
sonication time, (C) sonication temperature and sonication time. A, ultrasound amplitude; B, sonication temperature; 
C, sonication time.
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많이 받는 것을 알 수 있었으며, 주 효과 인자는 초음파 진폭

(X1, 4.26), 초음파 처리 온도(X2, 91.43), 초음파 처리 시간(X3, 
13.22)으로, 회귀식으로부터 얻은 계수의 강도는 X2>X3>X1으

로 확인되었다. 

유자 과피의 초음파 최적 추출 조건 예측 

종속변수인 Y1값과 Y2값에 영향을 미치는 인자를 비교해보

면, 초음파 진폭(X1)은 그 값이 증가함에 따라 추출 효율이 증

가하다가 일정 지점 이상에서 유지되거나 감소하는 경향을 나

타내었다. 초음파를 이용한 추출 시 초음파 진폭이 커질수록 

공기방울의 공동현상(cavitation)을 일으켜 시료의 파괴 통해 시

료 중의 성분의 추출을 가속화하지만, 그 진폭이 커짐에 따라 

공동현상의 정도가 과도하게 증가하게 되면 공기방울의 응집

을 야기하여 공기방울의 크기가 커지게 된다. 공기방울의 응집

은 공기방울이 오랫동안 잔존하게 하고 이는 초음파 강도를 약

하게 만들어 추출 효율을 감소시킨다(Filgueiras et al., 2000; 
Mollaei et al., 2021). 또한, 공기방울들이 생성되어 초음파 추

출 장치의 probe를 감싸게 되고 이는 초음파 에너지 전달력을 

감소시켜 추출 효율을 떨어뜨린다(Kumar et al., 2021). 초음파 

처리 온도(X2)의 경우, 온도가 증가함에 따라 추출 효율도 증가

하였지만 일정 온도에서 감소하는 경향을 나타내었다. 초음파 

추출 시 처리 온도가 증가함에 따라 추출 효율이 증가하지만 

일정 온도 이상에서 용매의 증기압을 상승시켜 기포 안으로 용

매가 들어가고 많은 양의 공기방울이 발생하여 초음파 효과를 

감소시킨다(Chemat et al., 2017). 또한, 초음파 처리 온도에 따

라 추출물의 변성 및 향기 성분 증발량의 증가로 인해 추출 효

율이 감소한다. 초음파 처리 시간(X3)은 초음파 지속 시간의 증

가에 따라 추출 효율이 일부 감소하다가 다시 증가하는 경향을 

나타냈다. 초음파 추출 시간이 일정시간 지나면 공동현상에 의

해 조직의 팽윤과 수화, 분열을 일으켜 용매에 물질의 용해력

을 증가시키지만, 용매에 용해된 물질들이 공기방울에 의해 충

돌과 손상, 포화 등의 이유로 효율의 감소로 이어질 수 있다. 
또한, 추출 시간이 증가할수록 용매에 용해되어 있는 물질들이 

변성되어 추출 효율이 감소한다(Rao et al., 2021). 따라서, 온
도, 시간, 초음파 진폭의 최적화를 통해 추출물의 변성을 최소

화하고 추출 효율을 최대화하여야 한다. 
RSM을 통해 예측된 Y1과 Y2의 최적 추출 조건을 Table 4에 

나타냈다. 3가지 독립변수 조건 안에서 Y1값의 최적 추출 조건

은 초음파 진폭 65.56%와 초음파 처리 온도 62.14℃ 및 초음파 

처리시간 57.85분으로 산출되었다. Y2은 초음파 진폭 74.94%, 
초음파 처리 온도 64.12℃, 초음파 처리 시간 61.00분이 최적 추

출 조건으로 산출되었다. 최적의 반응 예상 값은 Y1값 1,202.90
와 Y2값 665.18으로 예측되었다.

요약 및 결론 

본 연구는 유자 과피의 휘발성 향기성분의 다양한 추출 방법 

중 비가열 추출 방법 중 하나인 초음파 추출 방법을 적용하여 

최적 추출 조건을 수립하고자 BBD를 통해 15개의 조건을 수

립하여 RSM으로 최적 추출 조건을 탐색하였다. 독립변수로 초

음파 진폭(X1), 초음파 처리 온도(X2), 초음파 처리 시간(X3)을 

설정하였고, 총 향기성분의 정량 값(Y1)과 D-limonene의 정량 

값(Y2)을 반응변수로 설정하였다. 이차 회귀방정식을 통해 유

의성을 검증한 결과, 각 모델은 p<0.05로 5% 수준에서 유의성

이 인정되었으며, R2값은 각 0.9248과 0.9537로 모델의 설명도

가 유의성이 높음을 알 수 있었다. Y1의 주효과인자는 초음파 

처리 시간과 초음파 처리 온도로 X2>X3>X1 순으로 나타났다. 
Y2값의 경우에도 초음파 처리 시간과 초음파 처리 온도에 따라 

영향을 더 많이 받는 것을 알 수 있었으며, 계수의 강도는 

X2>X3>X1으로 확인되었다. 최적 추출 조건을 최적 반응 예상 

값을 통해 산출한 결과, Y1은 초음파 진폭 65.56%, 처리 온도 

62.14℃, 처리 시간 57.85분으로 1,202.90의 최적 반응 예상 값

을 나타냈다. Y2은 초음파 진폭 74.94%, 처리 온도 62.12℃, 처
리 시간 61.00분으로 665.18의 최적 반응 예상 값을 산출하였

다. 일반적으로 휘발성 향기성분을 추출하기 위한 방법으로 간

편성이나 경제성이 높은 측면에서 수증기 증류추출법이 많이 

이용되고 있는데, 100℃ 이상의 고온 수증기를 이용한다. 본 초

음파 추출 방법은 물리적인 원리에 의해 상대적으로 낮은 온도

에서 효율적으로 휘발성 향기성분의 추출이 가능하다. 이와 같

은 연구 결과는 초음파 추출 방법을 통해 유자 과피의 휘발성 

향기성분의 최대 추출 조건을 수립할 수 있어, 유자 과피의 비

가열적 추출 방법의 유용한 자료로 활용될 수 있을 것으로 보

인다. 또한, 유자의 향을 부여하는 식품이나 화장품 등의 제품 

개발에 기초자료로 제공되어 산업적 가치를 창출할 수 있을 것

으로 사료된다. 
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Total peak area 

(Y1)
D-Limonene 

(Y2)

X1 65.56 74.94

X2 62.14 64.12

X3 57.85 61.00

Predicted values in 
stationary point 

1,202.90 665.18

Table 4. The predicted optimization extraction conditions 
in total peak area (Y1) and limonene peak area (Y2)
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