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국문초록

국내 제주도에서 수집된 Propolis의

특성 및 생리활성에 관한 연구

StudiesonCharacteristicsandBiologicalActivities

ofPropolisCollectedonJejuIsland,Korea

식품과학과 최 수 진

지도교수 안 목 련

본 연구는 국내 제주도에서 수집된 propolis의 수집된 지역별 특성과 항

산화,항균 및 항곰팡이 활성에 관하여 조사하였다.

제주도에서 수집된 propolis의 페놀성 화합물(polyphenolcompounds)은

59.7∼126.8mg/gofEEP로 북제주 노형(J2)에서 수집된 propolis가 가장

높은 함량을 나타내었으며,북제주 한림(J5)에서 수집된 propolis가 가장 낮

은 함량을 나타내는 것으로 나타났다.제주도에서 수집된 propolis의 총

flavonoid함량은 42.1∼108.8mg/gofEEP로 남제주 표선(J4)에서 수집된

propolis가 가장 낮은 함량을 나타내었고,북제주 애월(J1)에서 수집된

propolis가 가장 높은 총 flavonoid함량을 나타내었다.

Highperformancethin-layerchromatography(HPTLC)gel상에서 제주

도산 propolis의 구성성분 pattern을 분석한 결과 남제주 표선(J4)에서 수집

된 propolis를 제외한 다른 지역에서 수집된 propolis(J1∼J3,J5,J6)는 비슷

한 양상의 bandpattern을 나타내었으며,다소 미약한 band가 확인되었으나

구성성분의 차이는 확인되지 않았다.남제주 표선(J4)수집된 propolis는 다

른 지역에서 수집된 propolis와 상이한 bandpattern을 나타내었다.

β-Carotene퇴색을 이용한 제주도에서 수집된 propolis의 항산화 활성을

분석한 결과,북제주 노형(J2)에서 수집된 propolis가 25.4%로 가장 높은 활
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성을 나타내었고,북제주 한림(J5)에서 수집된 propolis가 8.6%로 가장 낮은

antioxidantactivity를 나타내었다.DPPHfreeradical소거활성을 이용하여

측정한 제주도산 propolis의 항산화 능력은 북제주 노형(J2)에서 수집된

propolis가 26.7%로 합성 항산화제인 BHT와 비슷한 높은 항산화 활성을

나타내었으며,남제주 표선(J4)에서 수집된 propolis가 6.2%로 가장 낮은

DPPH free radical-scavenging activity를 나타내었다.ABTS radical

cation-scavenging activity 측정 결과 또한 북제주 노형(J2)에서 수집된

propolis가 47.2%로 BHT와 비슷한 정도의 항산화 활성을 나타내었고,북제

주 한림(J5)에서 수집된 propolis가 17.2%로 가장 낮은 ABTS radical

cation-scavenging activity를 나타내었다.그리고 제주도산 propolis의

FRAPactivity를 분석한 결과 6개의 propolis모두 BHT보다 높은 FRAP

activity를 나타내었다.

제주도산 propolis의 조성성분에 따른 antibacterial및 antifunfalactivity

를 HPTLC/bioautography방법으로 평가한 결과,gram-positivebacteria의

항균 활성은 B.cereus에서 최소 2개에서 최대 8개,L.monocytogenes에

서 최소 2개에서 최대 7개,S.aureus에서 최소 1개에서 최대 3개의

antibacterialband가 관찰되었다.그러나 gram-negativebacteria인 E.coli,

V.parahaemolyticus,S.typhimurium에서는 antibacterialband를 확인할

수 없었으며,mold인 A. niger, A. oryzae, P. chrysogenum에서도 antifungal 

band를 전혀 확인할 수 없었다.

주요어 :Propolis,Totalpolyphenol,Flavonoid,Antioxidantactivity,

Antibacterialactivity,Antifungalactivity,HPTLC
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Ⅰ.서 론

Propolis란 꿀벌이 유해한 세균이나 바이러스로부터 벌집을 보호하고 청결

한 환경을 유지하기 위하여,식물의 잎,꽃,봉오리,나무 등에서 분비되는

수액 및 왁스 성분과 꿀벌의 타액 및 분비물을 혼합하여 만든 점착성을 가

진 수지성 물질이다1,2).꿀벌은 propolis를 소방 사이나 벌통 안 틈새에 발라

벌집 전체의 구조를 보강하고,특히 여왕벌이 산란하기 전에 미리 propolis

를 소방에 coating함으로서 미생물로부터 알과 유충을 안전하게 보호하는

역할을 한다
3)
.

이러한 propolis는 고대부터 민간약재로 사용되어 왔으며,이집트,아랍,

그리스 등 여러 나라에서도 사용되어 왔다
4)
.고대 이집트에서는 사체를 미

이라로 만드는 과정에 propolis를 사용하였고,기원전 4세기 경 Aristotle의

저서 ‘동물지’에서는 상처를 치료하거나 피부질환에 사용했다고 기록되어 있

으며,기원전 1세기 경 Pliny의 저서 ‘Historianaturalis’에서는 농양 치료,

신경통 해소,부종 억제 등의 치료제로 이용하였다고 보고되어 있다
5,6)
.이러

한 propolis는 항산화,항균,항바이러스,항증식,항고혈압 및 항암 등의 다

양한 생리활성이 보고되어 있으며,현재는 면역,심장질환,당뇨 및 여러 암

과 같은 질병을 예방하거나 건강을 향상시키기 위한 건강기능․보조식품으

로 많이 이용되고 있다
7)
.

Propolis는 수집되는 지역에 따른 차이는 있으나 일반적으로 50%의 수지

성분,30%의 wax,10%의 정유 및 방향유,5%의 화분,그리고 5%의 기타

다양한 성분으로 이루어져 있다2).Propolis에서 실제로 이용되는 부분은

alcohol과 같은 유기용매에서 추출되는 성분으로,이러한 추출물로부터 많은

화합물이 분리․동정되었고 그 중에서 가장 중요한 성분이 flavonoid와 다양

한 종류의 phenolics,그리고 방향성 물질이며,이러한 성분들은 대부분 수지

성분에 다량 함유되어 있다9).이러한 propolis는 수집되는 지역의 기후,식

생,계절 등에 따라 구성성분 조성에 차이가 있는 것으로 알려져 있으며,수

집되는 지역 및 구성성분에 따라 ‘Poplartype’과 ‘Baccahristype’으로 크게

두 타입으로 분류된다
8,9)
.유럽과 몇몇 열대지역을 제외한 아시아산 propolis
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가 대표적인 ‘Poplartype’propolis이며,주된 식생은 Populousnigra이고

그 주요 구성성분은 flavones과 phenolic acid 및 esters이다.그리고

‘Baccharistype’propolis는 브라질에서 수집되는 propolis로서,Baccharis

dracumculifolia가 주된 식생이고 p-coumaricacid유도체가 주요 성분인 것

으로 알려져 있다
10,11)
.

현재 propolis를 연구하는 국내 연구자 수는 대단히 적고 미흡한 수준으

로,국내산 propolis의 성분과 기능에 대하여 일부 밝혀지고 있으나 아직 상

세한 구성성분,생리활성,지역별 특성 및 기원식물 등 불분명한 사항이 많

다.Ahn등
12)
은 국내 6개 지역으로부터 propolis를 수집하여 구성성분 및

항산화 활성을 분석한 결과,높은 항산화 활성을 가지는 것을 확인하였으며

한국산 propolis는 Poplartype인 것으로 보고하였다.또한,Choi등
13)
은 국

내 4개 지역에서 수집된 propolis의 항산화 및 항미생물 활성을 분석한 결

과,국내산 propolis가 브라질산 propolis보다 높은 항산화 및 항미생물 활성

을 가지는 것으로 보고한 바 있으며,허 등
14)도

제주도를 제외한 국내 18개

지역에서 수집된 propolis가 수집지역에 따른 차이는 존재하지만 다른 나라

에서 수집된 propolis에 비하여 다소 높은 항균 및 내성균 억제활성을 가지

는 것을 확인하였다.Kumazawa등
15)
은 제주도에서 수집된 propolis가 기타

다른 지역에서 수집된 propolis와 성분조성에 차이가 있음을 확인하였고 그

시료로부터 분리․동정한 신규 화합물질을 보고한 바 있으나,현재 제주도

에서 수집되는 propolis의 이용은 매우 낮은 실정이며 그 생리활성에 관한

연구 또한 전무하다.

제주도는 한반도 남서쪽에 있는 섬으로,한라산을 중심으로 동서사면은 3

∼5°로 완만한 경사이나 남북사면은 5°로 다소 급한 경사를 이루고 있다.또

한 다양한 지형과 지질,기후조건,그리고 아열대와 온․한대식물들이 다양

한 식물 분포를 형성하고 있으며,이러한 특성에 따라 제주도에서 분포하는

여러 식물에 관한 연구는 과거부터 활발히 이루어져 왔다.Propolis는 수집

되는 지역의 기후,식생,지리적 요건 등에 따라 구성성분 및 생리활성의 차

이가 나는 것으로 보고된 바,아열대성 기후를 가지는 제주도에서 수집된

propolis의 경우 한반도에서 수집된 propolis와 다소 다른 경향의 구성성분과

생리활성을 나타낼 것으로 예상된다.따라서 본 연구는 국내산 propolis에
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대한 체계적 연구와 효용가치를 높이기 위한 기초자료를 제공하고자 계획되

었으며,특히 국내 제주도에서 수집된 propolis의 생산지역에 따른 특성과

항산화,항균 및 항곰팡이 활성 등의 기능성에 대하여 평가하여 보고자 실

시하였다.
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Ⅱ.실험재료 및 방법

1.실험재료

1.1.재료

본 실험에 사용한 propolis는 2010년부터 2011년 사이에 생산된 것으로 제

주도 6 개의 양봉농가로부터 수집하였다(Fig.1).Propolis 원괴(crude

propolis)는 벌통 내부의 보온 덮개 밑에 나일론사로 제작된 방충망을 설치

하여 수집하였으며,수집한 방충망은 냉동실에 24시간 방치한 후 부착된

propolis원괴를 분리하고 꿀벌의 잔해와 이물질을 제거한 후 냉동보관 하였

다.

1.2.Propolis추출물 조제

Propolis는 암소․냉동(-20℃)보관된 propolis원괴 20g에 ethanol80ml

를 가하여 실온에서 3일간 교반하면서 추출하였으며,여과지로 중복 여과

한 여액을 농축기(rotary vaccum evaporator,BuchiRotavapor R-114,

Switzerland)를 이용하여 감압농축 하였다.동결건조(Eyela,FD-5N,Japan)

하여 분말화한 propolis를 ethanol에 녹여 2% 및 10% 용액으로 조제(EEP,

ethanolextractofpropolis)한 것을 본 실험에 사용하였다.

1.3.시약

본 실험에서 사용한 ferulic acid,o-coumaric acid,ρ-coumaric acid,

kaempferol,naringenin,diphenylboricacid2-aminoethylester,quercetin,

α-tocopherol(VE), chrysin, ρ-iodonitrotetrazolium violet, linoleic acid,

2,6-di-tert-butyl-4-methylphenol(BHT), β-carotene, caffeic acid,

2,4,6-tripyridyl-s-triazine(TPTZ), caffeic acid phenethyl ester(CAPE),
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Fig. 1. Collection sites of Jeju island propolis. J1, Bukjeju Aewol; J2, Bukjeju 

Nohyeung; J3, Namjeju Namwon; J4, Namjeju Pyoseon; J5, Bukjeju Hallim; J6, 

Bukjeju Hallim.
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linoleicacid,ascorbicacid,soybeanoil은 Sigma제품을,cinnamicacid,

gallicacid,sodium carbonate,potassium acetate,phenolreagent,iron(Ⅲ)

chloridehexahydrate,potassium peroxodisulfate는 JunseiChemical제품을

구입하였다.그리고 2,2’-azino-bis 3-ethylbenz-thiazoline-6-sulfonic acid

(ABTS),galangin은 Fluka-GaraniteChem.제품을,hesperidin은 Aldrich

Chem.제품을,rutin은 AcrosOrganics.의 제품을 구입하였다.Tween40은

Shinyopurechemical제품을 구입하였으며,polyethyleneglycol,aluminum

nitrate는 YakuriPureChemical제품을,HPTLCplate는 Merk사의 HPTLC

plates(10x10cm,Silicagel60F254)를 구입하여 사용하였고,그 외 모든 시

약은 특급시약을 사용하였다.

1.4.사용 균주 및 배지

본 실험에서 사용한 균주는 Gram-positive bacteria인 Staphylococcus

aureus(KCTC 3881), Listeria monocytogenes(KCTC 3710), Bacillus

cereus(KCTC 1012)와 Gram-negativebacteria인 Escherichiacoli(KCTC

1923),Vibro parahaemolyticus(KCTC 2471),Salmonella typhimurium

(KCTC 2054), 그리고 mold인 Aspergillus oryzae(KCTC 6095),

Aspergillusniger(KCTC 6196),Penicilium chrysogenum(KCTC 6052)총

9 종으로 한국 생명공학연구소 유전자은행(KCTC,Korea Collection for

TypeCultures)으로부터 분양받아 사용하였다(Table1).

실험에 사용한 배지는 S.aureus(KCTC 3881),B.cereus(KCTC 1012),

E.coli(KCTC 1923),S.typhimurium(KCTC 2054)의 경우 TrypticSoy

broth(Difco,USA)배지를 사용하였으며,L.monocytogenes(KCTC3710)는

Brain Heart Infusion(Difco, USA) 배지를 사용하였다. 그리고, V.

parahaemolyticus(KCTC 2471)의 경우 식염 3%를 첨가한 Nutrient

broth(Difco,USA)배지를 사용하였으며,A.oryzae(KCTC 6095)와 A.

niger(KCTC 6196),P.chrysogenum(KCTC 6052)의 경우 PotatoDextrin

Agar(Difio,USA)를 사용하였다.
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Characters Strain Media
Temp. 

(℃)

Gram (+) 

bacteria

Bacillus cereus (KCTC 1012) TSA/TSB 30

Listeria monocytogenes (KCTC 3710) BHIA/BHIB 37

Staphylococcus aureus (KCTC 3881) TSA/TSB 37

Gram (-) 

bacteria

Escherichia coli (KCTC 1923) TSA/TSB 37

Salmonella typhimurium (KCTC 2054) NA/NB 37

Vibrio parahaemolyticus (KCTC 2471) NA/NB 30

Molds

Aspergillus niger (KCTC 6196) PDA 30

Aspergillus oryzae (KCTC 6095) PDA 30

Penicillium chrysogenum (KCTC 6052) PDA 30

Table 1. List of strains and media used for antibacterial and antifungal 

experiments
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2.실험방법

2.1.페놀성 화합물(polyphenolcompound)분석

2.1.1Totalpolyphenol함량 측정

Totalpolyphenol의 함량은 Folin-Denis법을 변형하여 측정하였다
16,17)
.

EEP용액 0.5ml에 10% Folin-Ciocalteureagent희석액 0.5ml를 첨가하여

실온에 3분간 방치하고,10% sodium carbonate(Na2CO3)0.5ml를 첨가․

혼합하여 실온에서 1 시간 방치한 후 분광광도계(Spectrophotometer,

OPTIMA)를 사용하여 760nm에서 흡광도를 측정하였다.Gallicacid를 표준

물질로 표준곡선을 작성하여 비색정량 하였으며,농도는 건조된 propolis무

게 당 정량된 totalpolyphenol무게로 환산하였다.

2.1.2.Totalflavonoid함량 측정

Totalflavonoid함량은 Woisky와 Salatino의 방법에 따라 측정하였다18).

EEP0.5ml에 2% AlCl3 0.5ml를 첨가하여 실온에서 1시간 방치한 후,

420nm에서 흡광도를 측정하였다.Quercetin을 표준물질로 표준곡선을 작성

하여 비색정량 하였으며,농도는 건조된 propolis 무게 당 정량된 total

flavonoid무게로 환산하였다.

2.2.Highperfomancethin-layerchromatography(HPTLC)plate

전개 및 구성성분 확인

HPTLCplate전개는 precoating된 silicalgelplate(10x10cm,Silicagel

60F254,MERCK)에 LinomatV(CAMAG)를 사용하여 propolis를 점적하였

으며,전개액은 benzene:ethylacetate:formicacid를 4:1:0.5의 비율로

혼합하여 전개하였다.

Propolis의 flavonoid및 phenolic성분 확인은 HPTLCplate에 각 지역별

로 추출한 propolis 1 μl를 3.0 mm band로 점적하여 전개한 후,1%

diphenylboricacid2-aminoethylester와 5% polyethyleneglycol을 차례로

분무하고 자외선(365nm)을 조사하여 확인하였다.Propolis의 주요 구성성분
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의 표준물질(standardsubstance)은 각 성분 0.5μl를 2.5mm band로 점적

하여 전개하였다.

2.3.Antioxidantactivity

2.3.1.Antioxidantactivityonlinoleicacidoxidation

β-Carotene의 퇴색을 이용한 항산화능은 Emmons등의 방법을 이용하여

측정하였다19).β-Carotene0.3mg을 3ml의 chloroform으로 용해한 후 40

mg의 linoleicacid와 750mg의 Tween40을 첨가하고,질소 가스를 분무하

여 chloroform을 모두 제거한 후 증류수 100ml를 가하여 emulsion용액을

조제하였다.β-Carotene/linoleicacidemulsion용액 3ml에 EEP 50 μl를

혼합하여 50℃ 항온수조에서 1시간 동안 반응시킨 후 470nm에서 흡광도

를 측정하였다.대조구는 EEP대신 ethanol을 첨가하여 측정하였으며,아래

와 같은 계산식에 의하여 antioxidantactivity(%)를 측정하였다.이 때,활성

의 비교를 위하여 합성 항산화제인 2,6-di-tert-butyl-4-methylphenol(BHT)

과 천연 항산화제인 vitaminE(VE)를 EEP1/10농도로 첨가한 후 동일한

방법으로 측정하였다.

Antioxidantactivity(%)=(DRc  DRs)/DRc×100

DRc:ControlO.D.(=ln(a/b)/60)

DRs:SampleO.D.(=ln(a/b)/60)

a:0minO.D.

b:60minO.D.

2.3.2.Freeradical-scavengingactivityonDPPH

DPPH freeradical소거활성은 EEP 1250 μl에 0.5mM DPPH ethanol

solution250μl를 첨가하여 어두운 곳에서 1시간 방치한 후 517nm에서

흡광도를 측정하였다.대조구는 EEP 대신 ethanol을 첨가하여 측정하였으

며, 대조구에 대한 흡광도의 감소 차를 이용하여 DPPH free
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radical-scavengingactivity(%)를 산출하였다.천연 항산화제인 VE와 합성

항산화제인 BHT의 DPPH freeradical-scavengingactivity(%)를 측정하여

propolis의 활성을 비교․분석하였다.

DPPHfreeradical-scavengingactivity(%)=(Ac  As)/Ac×100

Ac:ControlO.D.

As:SampleO.D.

2.3.3.ScavengingactivityofABTSradicalcation

ABTS의 측정은 Fellegrini등의 방법을 변형하여 측정하였다
20)
.7mM

ABTS5ml와 140mM potassium peroxodisulfate(K2S2O8)88μl를 혼합하

여 암실에서 12∼16시간 방치한 용액 1ml에 ethanol88ml를 첨가하여

ABTS
․+
용액을 조제하였으며,ABTS

․+
용액의 농도가 734nm에서 흡광도

0.70±0.02가 되도록 ethanol로 희석한 후 사용하였다.ABTS
․+
용액 990μl

에 EEP10μl를 첨가하여 30초간 진탕하고 2.5분간 실온에서 방치한 후

734nm에서 흡광도를 측정하였다.대조구는 EEP대신 ethanol을 첨가하여

측정하였으며,아래와 같은 계산식에 의하여 ABTSradicalinhibition(%)을

측정하였다.활성의 비교를 위하여 천연 항산화제인 VE와 합성 항산화제인

BHT를 EEP와 동일한 농도로 첨가한 후 같은 방법으로 측정하였다.

ABTSradicalinhibition(%)=(Ac  As)/Ac×100

Ac:ControlO.D.

As:SampleO.D.

2.3.4Ferricreducingabilityofplasma(FRAP)assay

FRAP assay은 Benizie와 Strain의 방법을 이용하여 측정하였다21).40

mM HCl에 녹인 10mM 2,4,6-tripyridyl-s-triazine(TPTZ)2.5ml에 20

mM Iron(Ⅲ)chloridehexahydrate(FeCl3․6H2O)2.5ml와 0.3M acetate
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buffer(pH 3.6)를 혼합하여 FRAPreagent를 조제하였다.FRAPreagent3

ml에 EEP100μl를 첨가하여 3분간 실온에서 방치한 후 593nm에서 흡광

도를 측정하였으며,아래와 같은 계산식에 의하여 FRAPactivity를 측정하

였다.이 때,활성의 비교를 위하여 천연 항산화제인 VE와 합성 항산화제인

BHT를 EEP와 동일한 농도로 첨가한 후 같은 방법으로 측정하였다.

FRAPactivity=Ac/AA ×100

AC:SampleO.D.

AA:Ascorbicacid(100μg/ml)O.D.

2.3.5.AntioxidantactivityonHPTLCplate

Propolis의 구성성분에 따른 항산화 능력은 HPTLCplate에 각 지역별로

추출한 propolis1μl를 3.0mm band로 점적하여 전개한 후,3% soybean

oil을 분무하고 단자외선(254nm)을 조사하여 대두유 산화 억제 band의 지

속시간을 측정하였다.또한 propolis의 주요 구성성분의 표준물질(standard

substance)의 경우,각 성분 0.5μl를 3.0mm band로 점적하여 전개한 후

대두유 산화에 대한 억제 band를 확인하였다.
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2.4.AntibacterialactivityonHPTLCplate

Propolis조성성분에 따른 antibacterialactivity는 HPTLC/bioautography

방법으로 평가하였다.HPTLCplate에 각 지역별로 추출한 EEP각각 0.5,1

μl를 3.0mm band로 점적하여 전개한 후,18∼24시간 배양한 각 균주 배

양액과 배지를 혼합하여 1∼2mm 두께로 분주하였다.HPTLCplate를 37℃

에 18시간 배양하고 ρ-iodonitrotetrazolium violet을 분무하여 1∼2시간 추

가 배양한 후 antibacterialband를 확인하였다.

2.5.AntifungalactivityonHPTLCplate

HPTLCplate에 각 지역별로 추출한 EEP3μl를 5.0mm band로 점적하

여 전개한 후,각 곰팡이의 배양포자와 배지를 혼합하여 1∼2mm 두께로

분주하고 30℃에서 5일간 배양한 후 propolis의 antifungalband를 확인하

였다.
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Ⅲ.결과 및 고찰

1.페놀성 화합물(polyphenolcompound)분석

   

1.1Totalpolyphenol함량 및 flavonoid함량

Folin-Ciocalteu분석법은 식물과 같이 polyphenol함량이 많은 샘플을 측

정하기에 적합한 방법으로,일반적으로 총 polyphenol함량을 측정하는데 널

리 사용되고 있다.AlCl3 방법은 물질의 B 또는 C 고리에 존재하는

catecholic 및 특정 hydroxylation에서만 flavonoid가 확인되므로 총

flavonoid함량을 정확하게 확인할 수 없는 단점을 지니고 있으나,현재 총

flavonoid함량을 측정하는 실험법으로 가장 널리 사용되고 있는 실험방법이

다
30)
.

제주도에서 수집된 각 지역별 propolis의 총 polyphenol함량 및 flavonoid

함량은 Table2와 같다.제주도산 propolis의 총 polyphenol함량은 평균

79.4mg/gofEEP이며,북제주 노형(J2)에서 수집된 propolis가 126.8mg/g

ofEEP로 가장 높은 함량을 나타내었다.그러나 남제주 남원(J3)과 북제주

한림(J5)에서 수집된 propolis의 총 polyphenol함량은 70.0mg/gofEEP이

하로 다소 낮은 함량을 나타내었으며,특히 북제주 한림(J5)에서 수집된

propolis의 경우 59.7mg/gofEEP로 가장 낮았다.

제주도에서 수집된 propolis의 총 flavonoid함량은 평균 58.4mg/g of

EEP로 남제주 표선(J4)에서 수집된 propolis가 108.8mg/gofEEP로 가장

높은 함량을 나타내었으며,북제주 애월(J1)에서 수집된 propolis가 42.1

mg/gofEEP로 가장 낮은 총 flavonoid함량을 나타내었다.

Hamasaka등
22)
은 일본 여러 지역에서 수집된 propolis를 분석한 결과,총

polyphenol및 flavonoid함량이 각각 53.3∼431.2mg/gofEEP,21.0∼113.1

mg/gofEEP함유되어 있는 것으로 보고하였으며,Bonvehí등
23)
은 스페인

북동부에서 수집된 propolis를 분석한 결과 총 polyphenol및 flavonoid함량

이 각각 210∼340mg/gofEEP,86∼161mg/gofEEP로 보고하였던 바,

제주도에서 수집된 propolis의 총 polyphenol및 flavonoid함량은 이들의 결



14

Sample  No. Collecting  site
Total  polyphenola Total  flavonoidb

(mg/g of EEP) (mg/g of EEP) 

J1 BukJeju Aewol 78.4±3.9       42.1±1.1

J2 BukJeju Nohyeung 126.8±3.4 48.7±1.1

J3 Namjeju Namwon 62.7±3.2 53.3±0.0

J4 Namjeju Pyoseon 75.5±1.9 108.8±4.5

J5 BukJeju Hallim 59.7±3.2 53.1±2.0

J6 BukJeju Hallim 73.1±2.6 44.5±2.7

a
Total polyphenol contents were determined by the Folin-Ciocalteu method. Each value is the 

mean±standard deviation.
b
Flavonoid contents were determined by AlCl3 coloration. Each value is the mean±standard 

deviation. 

Table 2. Total polyphenol and flavonoid contents of Jeju island propolis 
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과와 비교하여 볼 때 다소 낮은 함량을 나타내는 것을 확인할 수 있다.또

한,Silva등
9)
은 우르과이산 propolis의 총 polyphenol및 flavonoid함량을

분석한 결과 각각 33.0∼176.0mg/gofEEP와 4.0∼54.0mg/gofEEP로 보

고하였으며,Isla등24)은 아르헨티나에서 수집된 propolis의 총 flavonoid함

량이 13.3∼62.0mg/gofEEP로 보고한 바 있다.기존에 발표된 연구결과와

본 연구에서 사용된 제주도산 propolis를 비교하여 볼 때,총 polyphenol함

량은 우르과이산 propolis가 제주도산 propolis보다 높은 함량을 가지는 것으

로 확인되었으나,총 flavonoid함량은 우르과이산 및 아르헨티나산 propolis

보다 제주도산 propolis가 높은 함량을 가지는 것을 확인할 수 있었다.

또한,Kalogeropoulos등
25)
은 Greece와 Cyprus를 포함한 여러 지역으로부

터 수집한 propolis의 총 polyphenol함량을 분석한 결과 80.2∼338.5mg/g

ofEEP로서,시료 중 특히 지중해성 기후의 Cyprus에서 수집된 propolis가

다른 지역에서 수집된 propolis에 비하여 총 polyphenol함량이 80.2,85.7

mg/gofEEP로 다소 낮은 것을 확인하였던 바,제주도에서 수집된 propolis

에서 이와 비슷한 수준의 polyphenol함량을 나타내는 것은 수집된 지역적

차이로 보여진다.각 나라별 또는 지역별 propolis의 총 polyphenol및

flavonoid함량의 차이는 propolis의 품질을 결정하는데 중요한 요소로 추정

되며 이는 propolis의 가격과 생산량 등 많은 영향을 미칠 것으로 사료된다.

따라서 남제주 표선(J4)에서 수집된 propolis의 총 flavonoid 함량이 총

polyphenol함량보다 높게 나타난 결과는 남제주 표선(J4)에서 수집된

propolis가 다른 지역에서 수집된 propolis와 상이한 구성성분을 가지고 있거

나 특이적인 결과로 판단되며,이에 대한 추가적인 연구가 필요할 것으로

사료된다.
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2.제주도에서 수집된 propolis의 HPTLCpattern및 구성성분

제주도에서 수집된 propolis의 flavonoid및 phenolic성분 확인은 high

perfomance thin-layerchromatography(HPTLC)를 이용하여 분석하였다.

Fig.2는 propolis의 주요 구성성분의 표준물질(standardsubstance)을 전개

한 것으로 chrysin,galangin,kaempferol,quercetin등과 같은 flavonoid물

질은 황갈색 계통의 색을 나타내었으며,caffeic acid,cinnamic acid,

coumaricacid,ferulicacid등과 같은 phenolicacid물질은 청남색 계통의

색을 나타내었다.

제주도에서 수집된 propolis의 HPTLCpattern을 분석하여 본 결과,최대

15개의 phenolicacid와 flavonoidband를 확인할 수 있었다(Fig.3).북제

주 애월(J1)과 북제주 노형(J2)에서 수집된 propolis의 경우 다양한 phenolic

acid와 flavonoid성분이 함유되어 있는 것을 확인할 수 있었으나,다른 지

역에서 수집된 propolis(J3∼J6)의 경우 이와는 상이한 양상의 bandpattern

을 나타내었다.남제주 남원(J3),남제주 표선(J5)그리고 북제주 한림(J6)에

서 수집된 propolis의 경우,북제주 애월(J1)과 북제주 노형(J2)에서 수집된

propolis에 비하여 다소 적은 구성성분을 함유하고 있는 것으로 나타났으나

propolis를 구성하는 페놀성 화합물의 종류에는 큰 차이가 없는 것으로 보인

다.그리고 남제주 남원(J3)과 남제주 표선(J5)에서 수집된 propolis의

HPTLCbandpattern이 미약하게 나타난 것은 앞서 확인된 총 polyphenol

및 flavonoid의 함량이 낮은 결과와 일치하는 것으로 보이며,가장 높은

polyphenol함량을 나타내었던 북제주 노형(J2)에서 수집된 propolis가 가장

많은 band를 가지는 것으로 나타났다.반면 남제주 표선(J4)에서 수집된

propolis는 다른 지역에서 수집된 propolis(J1∼J3,J5,J6)와 달리 청남색 계

통의 band가 매우 강하게 나타났으며 황갈색 계통의 band는 미약하였고,다

른 지역에서 수집된 propolis의 HPTLC pattern과 비교하여 볼 때 상당한

차이가 있음을 확인할 수 있다.

Gregoris 등26)은 베네치아에서 수집된 propolis의 주요 구성성분이

pinocembrin,caffeicacidphenethylester와 galangin인 것을 확인하였으며,

특히 Poplartypepropolis의 경우 caffeicacid,p-coumaricacid,ferulic
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Fig. 2. High performance thin-layer chromatograms of major standard 

substances of propolis. a, caffeic acid; b, chrysin; c, cinnamic acid; d, ο

-coumaric acid; e, ρ-coumaric acid; f, ferulic acid; g, galangin; h, gallic 

acid; i, hesperidin; j, kaempferol; k, naringenin; l, quercetin; m, rutin; n, 

vanillin.
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Fig. 3. HPTLC patterns of Jeju island propolis. J1; Bukjeju Aewol, J2; 

Bukjeju Nohyeung, J3; Namjeju Namwon, J4; Namjeju Pyoseon, J5; 

Bukjeju Hallim, J6; Bukjeju Hallim.

     J1      J2      J3      J4      J5      J6
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acid,kaempferol및 pinostrobin등이 그 주요 구성성분이라고 보고하였다

27)
.지금까지 지리적 위치에 따른 propolis구성성분에 대한 많은 연구가 꾸

준히 이루어져 왔으며,그 결과 Lima등
28)
은 아르헨티나산 propolis의 주요

구성성분이 pinocembrin,pinobanksin,chrysin및 galangin인 것을 확인하였

고,Watson등
29)
도 불가리아,중국,포르투갈 및 영국에서 수집된 propolis를

분석한 결과 caffeicacid,pinocembrine,chrysin이 그 주요 구성성분임을 밝

혀내었다.뿐만 아니라,Sulaiman등
30)
은 이라크산 propolis의 주요 구성성분

이 caffeic acid,ferulic acid와 prenylcaffeate와 같은 phenolic acid와

pinocembrin,luteolin,chrysin,galangin과 같은 flavovnoids로 보고한 바 있

으며,특히 Ahn 등
12)
은 한국에서 수집된 propolis로 부터 caffeic acid,

p-coumaricacid,kaempferol등 15개의 polyphenol및 flavonoid구성성분

이 함유되어 있는 것을 밝혀내었다.제주도에서 수집된 propolis의 구성성분

확인은 HPTLC를 이용하여 신속하고 간단하게 평가할 수 있었으며,그 결

과 특이적 구성성분을 함유한 것으로 확인된 남제주 표선(J4)에서 수집된

propolis의 성분분석에 대한 추가적인 연구가 필요할 것으로 사료된다.
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3.Antioxidantactivity

3.1EffectsofJejuislandpropolisonlinoleicacidoxidation

β-Carotene의 퇴색을 이용한 항산화능은 β-carotene과 linoleicacid가 반

응하여 β-carotene의 주황색이 퇴색되는 특성을 이용한 것으로,항산화 활

성을 가지는 시료를 첨가함에 따라 β-carotene퇴색의 정도를 확인하여 분

석하는 방법이다.이러한 β-carotene-linoleicacidsystem을 이용한 제주도

산 propolis의 항산화능 분석 결과는 Fig.4와 같다.

제주도에서 수집된 propolis의 antioxidantactivity(%)는 8.6∼25.4%로 총

polyphenol함량이 가장 높게 나타났던 북제주 노형(J2)에서 수집된 propolis

가 25.4%로 가장 높은 활성을 나타내었고,총 polyphenol함량이 가장 낮게

확인되었던 북제주 한림(J5)에서 수집된 propolis가 8.6%로 가장 낮은

antioxidantactivity(%)를 나타내었다.제주도에서 수집된 propolis의 항산화

활성과 totalpolyphenol함량과의 상관관계를 살펴본 결과 상관계수 R
2
은

0.797로 높게 나타났으며,제주도에서 수집된 propolis의 항산화 활성에는

polyphenol류의 기여가 큰 것으로 추측된다(Fig.5).

Kumazawa등
1)
은 세계 각 국으로 부터 수집된 propolis의 항산화 활성을

측정한 결과,아르헨티나,중국,헝가리 등에서 수집된 propolis는 60% 이상

의 항산화 활성을 나타내었으며,남아프리카,미국과 우즈베키스탄에서 수집

된 propolis의 경우 약 30%,그리고 태국에서 수집된 propolis는 항산화 활

성이 거의 나타나지 않았다고 보고한 바,제주도에서 수집된 propolis는 태

국산 propolis보다 높은 항산화 결과를 나타내었으며,남아프리카와 미국,우

즈베키스탄에서 수집된 propolis와는 비슷한 활성을 나타내었다. 또한

Hamasaka등19)은 일본의 13개 지역에서 수집된 propolis의 항산화 활성을

확인한 결과 β-carorene퇴색억제능은 약 10∼60%로 보고하였으며,아키타,

후쿠시마,카나가와 그리고 후쿠오카에서 수집된 propolis의 경우 10∼20%

로 보고하였던 바 이들 propolis는 제주도에서 수집된 propolis와 비슷한 정

도의 항산화 활성을 가지는 것을 확인할 수 있다.
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Fig. 4. Antioxidant activity of Jeju island propolis in the β-carotene-linoleic 

acid system.
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Fig. 5. Relation between antioxidant activity of EEP and contents of 

polyphenol.
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3.2DPPH freeradical-scavengingactivityofJejuislandpropolis

DPPH는 실온에서 안정한 상태로,에탄올에 녹일 경우 보라색을 띄고 515

nm 상에서 특정한 흡광도를 보이며 항산화활성을 가지는 시료에 의하여 특

유의 색인 보라색이 옅어지면서 흡광도가 낮아지게 된다.이러한 DPPH

freeradical소거능은 쉽고 간단하게 항산화 활성을 평가할 수 있으므로 항

산화 활성평가 시 보편적으로 사용되고 있는 실험법이다.

  제주도에서 수집된 propolis의 DPPH freeradical-scavengingactivity(%)

결과는 Fig.6과 같다.제주도에서 수집된 propolis는 6.2∼26.7%로 북제주

노형(J2)에서 수집된 propolis가 26.7%로 가장 높은 활성을 나타내었으며,남

제주 표선(J4)에서 수집된 propolis가 6.2%로 가장 낮은 DPPH freeradical

소거활성을 나타내었다.특히,북제주 노형(J2)에서 수집된 propolis의 경우,

positivecontrol로 사용된 합성항산화제인 BHT와 비슷한 높은 항산화 활성

을 가지는 것을 확인할 수 있었으며,제주도에서 수집된 propolis의 DPPH

freeradical-scavengingactivity(%)와 totalpolyphenol함량과의 상관관계

를 살펴본 결과 상관계수 R
2
은 0.661로 나타났다(Fig.7).

Kumazawa등1)은 propolis의 주요 구성성분에 따른 DPPHfreeradical소

거활성을 분석한 결과 caffeic acid, quercetin, kampferol, caffeate

phenethyl,cinnamylcaffeate,artepillinC의 경우 VE와 비슷한 정도의 높은

항산화 활성을 가지는 것으로 보고한 바,제주도에서 수집된 propolis는 다

른 여러 나라에서 수집된 propolis에 비하여 항산화 활성을 나타내는 구성성

분의 함유량이 다소 낮을 것으로 예상된다.Lima등
27)
은 아르헨티나의 6개

지역에서 수집된 propolis가 46.6∼89.5%의 항산화 활성을 나타내는 것으로

보고하였으며,daSilva등
32)
은 브라질산 propolis의 DPPH freeradical소거

활성이 4.2∼71.9%로 보고한 바 있다.그리고 Banskota등31)은 브라질,페

루,뉴질랜드 및 중국에서 수집된 propolis의 DPPH freeradical소거활성을

측정한 결과,브라질산 및 중국산 propolis의 경우 methanol추출물이 물 추

출물보다 강한 항산화 활성을 나타낸 것에 비하여,페루산과 뉴질랜드산

propolis의 경우 methanol추출물보다 물 추출물이 더욱 강한 항산화 활성을

나타내었다고 보고하였다.또한 Russo등
32)
은 칠레산 propolis의 DPPH free

radical소거 활성을 측정한 결과,농도 의존적으로 소거활성이 증가하였으
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Fig. 6. DPPH free radical-scavenging activity of Jeju island propolis.
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Fig. 7. Relation between DPPH free radical-scavenging activity of EEP and 

contents of polyphenol.
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며 본 실험에 사용된 EEP와 동일한 농도에서 약 20%의 활성을 나타내는

것으로 보고한 바 있다.이와 같이 제주도에서 수집된 propolis는 다른 지역

에서 수집된 propolis에 비하여 다소 낮은 항산화 활성을 가지는 것으로 나

타났으며,이러한 활성의 차이는 propolis수집지역에 따른 함유 구성성분과

그 함유량의 차이에 기인된 것으로 사료된다.
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3.3EffectsofJejuislandpropolisonABTSradicalcation

제주도에서 수집된 propolis의 ABTS radical cation-scavenging

activity(%)는 17.2∼47.2%로,총 polyphenol함량이 가장 높게 나타났던 북

제주 노형(J2)에서 수집된 propolis가 47.2%로 가장 높은 활성을 나타내었고,

총 polyphenol함량이 가장 낮게 나타났던 북제주 한림(J5)에서 수집된

propolis가 17.2%로 가장 낮은 활성을 나타내었다(Fig.8).북제주 노형(J2)

에서 수집된 propolis의 경우 positivecontrol로 사용된 BHT와 비슷한 정도

의 항산화 활성을 나타내었으며,앞서 본 DPPH freeradicalscavenging

activity(%)결과와 유사한 패턴의 결과를 나타내었다.제주도에서 수집된

propolis의 ABTS radicalcation-scavenging activity(%)와 총 polyphenol

함량과의 상관관계를 살펴본 결과,상관계수 R
2
은 0.722로 높게 나타났다

(Fig.9).

Bonvehí등
24)
은 스페인 북동부의 20 개 지역에서 수집된 propolis의

ABTSradical소거활성을 분석한 결과 10.0∼52.3%로서 DPPH freeradical

소거활성 결과인 8.2∼40.5%보다 높은 활성을 나타낸 것으로 보고하였으며,

Yang등34)도 중국 안후이에서 수집된 propolis의 ABTSradical소거활성이

DPPH freeradical소거활성 결과보다 더 높게 나타났다고 보고한 바 있다.

이는 제주도에서 수집된 propolis의 ABTSradical소거활성 결과가 앞서 확

인된 DPPH freeradical소거활성 결과에 비하여 높은 항산화 활성을 가지

는 것과 일치한다.Radical소거활성 결과에 대한 이러한 결과의 차이는

DPPHfreeradical-scavengingactivity의 경우 오직 친유성의 항산화물질과

반응하는 것에 비하여,ABTSradicalcation-scavengingactivity는 친수성

과 친유성 항산화 물질과 모두 반응함에 따라 항산화 활성이 더욱 높게 평

가되는 것으로 생각된다35).
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Fig. 8. ABTS radical cation-scavenging activity of Jeju island propolis.
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Fig. 9. Relation between ABTS radical cation-scavenging activity of EEP 

and contents of polyphenol.
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3.4FRAPactivityofJejuislandpropolis

Ferric reducing ability of plasma(FRAP) 분석법은 colored ferrous

tripyridyltriazinecomplex에 의해 ferrictripyridyltrizaine(Fe
3+
-TPTZ)복

합체가 낮은 pH에서 환원제에 의하여 ferroustripyridyltriazine(Fe2+-TPTZ)

으로 전환되어지는 과정을 분석함으로써 시료 내의 총 항산화 능력을 측정

하는 방법이다
21)
.

제주도에서 수집된 propolis의 FRAPactivity는 46.9∼138.2μg/ml로,북제

주 노형(J2)에서 수집된 propolis가 138.2μg/ml로 가장 높은 항산화 활성을

나타내었으며 남제주 표선(J4)에서 수집된 propolis가 46.9μg/ml로 가장 낮

은 FRAPactivity를 나타내었고,제주도에서 수집된 6개의 propolis모두

positivecontrol인 BHT보다 높은 활성을 나타내었다(Fig.10).또한 제주도

에서 수집된 propolis의 FRAPactivity와 totalpolyphenol함량과의 상관관

계를 살펴본 결과,상관계수 R
2
은 0.810로 시료에 함유되어 있는 total

polyphenol함량과 매우 높은 상관관계가 있음을 확인하였다(Fig.11).

정 등
37)
은 경남 거창군과 제주도 서귀포시에서 수집된 propolis의 에탄올

및 물 추출물의 항산화 활성을 분석한 결과,서귀포산 propolis가 거창산

propolis보다 낮은 FRAP활성을 나타내었으며 물 추출물보다 에탄올 추출

물에서 보다 높은 항산화 활성을 가지는 것으로 보고하였다.그리고

Mohammadzadeh등
36)
은 이란산 propolis의 FRAPactivity를 분석한 결과,

총 polyphenol함량이 높을수록 FRAPactivity또한 높게 나타난다고 보고

하였으며,이러한 결과는 본 연구결과와 일치하는 것을 확인할 수 있다.또

한 Ahn등
38)
은 propolis의 주요 구성성분에 따른 FRAPactivity를 분석한

결과,artepillinC,p-coumaricacid,galangin은 BHT보다 높은 활성을 가지

며,caffeicacidphenethylester,kaempferol,quercetin등은 천연 항산화제

인 VE보다 높은 활성을 가지는 것으로 보고하였던 바,제주도에서 수집된

propolis의 구성성분에 대한 체계적인 연구가 더욱 진행되어야 할 것으로 사

료된다.

BHA(butylatedhydroxylanisole),BHT,α-tocopherol,propylgallate등

은 대표적인 합성 항산화제로 상업적으로 많이 이용되고 있으나,간 손상이

나 발암물질 생성과 같이 여러 부정적인 효과를 가지는 것으로 보고되어 있
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Fig. 10. FRAP activity of Jeju island propolis.
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Fig. 11. Relation between FRAP activity of EEP and contents of 

polyphenol.
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다
39)
.본 실험에 사용된 모든 제주도산 propolis가 합성 항산화제인 BHT보

다 높은 항산화 활성을 나타낸 결과로부터 제주도산 propolis는 천연 항산화

제로서의 충분한 가능성이 있을 것으로 생각되며 이에 대한 지속적인 연구

가 진행되어야 할 것으로 사료된다.
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3.5InhibitingabilityofsoybeanoilonHPTLC

제주도에서 수집된 propolis의 구성성분에 따른 직접적인 항산화 능력을

측정하기 위하여,그 주요 구성성분의 표준물질(standard substance)을

HPTLC 상에 전개하고 3% soybeanoil을 분무한 후 단자외선(254nm)을

조사하여 산화억제 band를 측정하였다.전개된 14개의 표준물질 중 대두유

산화에 있어 억제 band를 나타낸 것은 총 9개 물질이었으며,galangin,

kaempferol,quercetin,rutin,vanillin은 약한 억제 band를 나타내었고 이는

1시간 이내에 모두 소실되었다(Fig.12).그리고 가장 강력한 억제 band를

나타낸 것은 caffeicacid,ρ-coumaricacid,ferulicacid,gallicacid로 자외

선 조사 후 3시간이 경과한 후에도 억제 band가 지속되었다.

제주도에서 수집된 propolis의 대두유 산화억제 band는 자외선을 조사한

후 10분경과 후부터 나타났으며,70분경과 후에서 가장 강력한 항산화 활

성 band를 확인할 수 있었고,자외선 조사 100분경과 후에는 거의 모든 항

산화 band가 소실되었다(Fig.13).북제주 노형(J2)에서 수집된 propolis의

경우 자외선을 조사한 후 10분경과 후부터 항산화 band가 나타났으며 가

장 강한 항산화 활성을 나타내었고,북제주 한림(J5)에서 수집된 propolis에

서는 다소 약한 억제 band가 관찰되었다.이는 앞서 본 다양한 실험법의 항

산화 활성 결과와 일치하며,제주도에서 수집된 propolis의 저조한 항산화

능력은 아열대성 기후인 제주 지역의 기후적 특성에 따른 식생의 차이에 기

인하는 것으로 보여진다.

한
40)
은 식용유지 산화에 대한 propolis의 항산화 효과를 확인한 결과,유의

적으로 식용유지 산화를 억제하는 것을 확인하였으며,박 등
41)
은 propolis추

출물 제품이 다른 가공식품에 비하여 원료로부터 기인된 천연유래 보존료인

안식향산과 프로피온산이 비교적 고농도로 함유되어져 있다고 보고한 바 있

다.이러한 결과는 propolis가 화학적 식품보존료를 효과적으로 대체할 수

있을 것으로 보인다.차 등
42)
도 산화에 민감한 지방 또는 고도불포화지방산

등과 같은 성분들의 산화방지를 위한 propolis함유 젤라틴 필름이 식품시장

에서 고품질 유지 및 안정성 확보를 위한 포장기술로서 가치가 있다고 보고

한 바 있다.제주도산 propolis의 항산화 효과가 식품에 있어 인위적으로 첨

가하는 항산화제보다 강한 항산화 효과를 나타내는 것을 볼 때,propolis는
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Fig. 12. Antioxidant activity of major standard substances of propolis on 

HPTLC plate. Observed on HPTLC plate under UV light 20 min after spraying 

soybean oil. a, caffeic acid; b, chrysin; c, cinnamic acid; d, ο-coumaric acid; e, 

ρ-coumaric acid; f, ferulic acid; g, galangin; h, gallic acid; i, hesperidin; j, 

kaempferol; k, naringenin; l, quercetin; m, rutin; n, vanillin.
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Fig. 13. Antioxidant activity of EEP on HPTLC. Observed on HPTLC 

plate under UV light (a) 0 min, (b) 60 min, and (c) 130 min after 

spraying 3% soybean oil. 

(a)

(b)

(c)
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식용 유지를 포함한 지방 성분들의 산화 방지제로의 이용뿐만 아니라 천연

식품 보존제로서 충분한 가치가 있는 것으로 생각되며 많은 관심과 연구가

이루어져야 할 것으로 사료된다.
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4.AntibacterialactivityonHPTLCplate

4.1.Gram-positivebacteria억제능력

제주도에서 수집된 propolis의 조성성분에 따른 antibacterialactivity를

HPTLC/bioautography방법으로 평가하여 본 바,gram-positivebacteria인

S.aureus,L.monocytogenes,B.cereus에 대한 antibacterialactivity는 다

음과 같다(Fig.14).

제주도산 propolis의 항균활성은 전반적으로 S.aureus와 B.cereus에 비

하여 L.monocytogenes에서 antibacterialbandzone이 더욱 크고 다양하게

나타났으며,수집된 지역과 bacteria의 종류에 따라 다소 다른 양상의 결과

를 나타내었다. B. cereus에서는 최소 2 개에서 최대 6 개, L.

monocytogenes에서는 최소 2개에서 최대 7개,S.aureus에서는 최소 1

개에서 최대 3개의 antibacterialband를 확인할 수 있었으며,B.cereus에

대한 항균 활성의 경우 남제주 표선(J4)과 북제주 한림(J5)에서 수집된

propolis에서 가장 미약하게 나타났다.그러나 이 두 지역(J4,J5)을 제외한

다른 지역에서 수집된 propolis(J1∼J3,J6)의 경우 antibacterialbandzone의

위치와 크기가 비슷하였던 바,제주도산 propolis의 구성성분 중 항균 활성

을 나타내는 성분에 대한 지역적 차이는 없는 것으로 판단된다.L.

monocytogenes에 대한 결과 또한 B.cereus의 결과와 유사하게 나타났으

며,남제주 표선(J4)과 북제주 한림(J5)에서 수집된 propolis에서 가장 약한

antibacterial band가 확인되었고,S.aureus의 경우 B.cereus와 L.

monocytogenes와는 상이한 결과를 나타내었다. B. cereus와 L.

monocytogenes의 경우 남제주 표선(J4)에서 수집된 propolis가 가장 약한

antibacterialband를 나타내었으나,S.aureus에서는 남제주 표선(J4)에서 수

집된 propolis에서 가장 많은 antibacterialband를 확인할 수 있었다.그러나

이를 제외한 다른 지역에서 수집된 propolis(J1∼J3,J5,J6)에서는 단 1개의

antibacterialband가 관찰되었다.

Vardar-Ünlü 등43)은 Poplartypepropolis의 수종에 따른 antibacterial

activity를 확인한 결과 수종에 따라 활성의 차이가 있는 것으로 보고하였으

며,propolis가 gram-negativebacterial보다 gram-positivebacterial에서 더
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Fig. 14. Antibacterial component of propolis against (a) B. cereus, (b) L. 

monocytogenes, and (c) S. aureus on HPTLC gel. 

(a)

(b)

(c)
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강한 항균활성을 가지는 것을 확인한 바 있다.이로부터 남제주 표선(J4)에

서 수집되는 propolis는 다른 지역에서 수집되는 propolis와 달리 항균 활성

을 나타내는 특정 성분을 함유하고 있을 것으로 생각되며,이러한 항균 활

성을 가지는 성분에 대한 추가적인 연구가 필요할 것으로 사료된다.
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4.2.Gram-negativebacteria억제능력

제주도에서 수집된 propolis의 조성성분에 따른 antibacterialactivity를

HPTLC/bioautography방법으로 평가한 결과,gram-negativebacteria인 E.

coli,V.parahaemolyticus,S.typhimurium에 대한 antibacterialactivity는

Fig.15와 같다.

Gram-negativebacteria에 대한 제주도산 propolis추출물의 항균활성 실

험결과,앞서 본 gram-positivebacteria억제능력과 달리 모든 EEP에서

antibacterialbandzone이 전혀 확인되지 않았다.

Seidel등
44)
은 아프리카,남아메리카,북아메리카,아시아,유럽 및 오세아

니아로부터 총 40 개의 propolis를 수집하여 항균 활성을 분석한 결과,

gram-negativebacteria보다 gram-positivebacteria에서 강한 항균 활성을

나타내는 것을 확인하였으며,대표적인 gram-negativebacteria인 E.coli와

Ps.aeruginosa에서는 고농도의 propolis를 첨가한 경우에도 항균 활성을 확

인할 수 없었다고 보고하였다.이러한 bacteria에 대한 항균 활성의 차이는

gram-positivebacteria의 세포벽은 peptidoglycan이 표면에 노출되어 항균

활성 물질의 공격을 받기 쉽지만 gram-negative bacteria는 lipopoly

saccharide를 주성분으로 하는 외막이 peptidoglycan을 보호하는 작용에 기

인한 것으로 사료된다
45)
.따라서 제주도에서 수집된 propolis의 항생제로서

의 효과는 gram-positive균주에 국한되는 것으로 보인다.
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Fig. 15. Antibacterial component of propolis against (a) E. coli, (b) S. 

typhimurium, and (c) V. parahaemolyticus on HPTLC gel.

(a)

(b)

(c)
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5.AntifungalactivityonHPTLCplate

제주도에서 수집된 propolis에 대한 항곰팡이 활성을 확인하기 위하여 각

지역별 EEP를 전개한 HPTLC gel에 3종의 곰팡이(A.niger,A.oryzae,

P.chrysogenum)포자를 배양하여 propolis구성성분에 따른 antifangal

activity를 확인하였다.그 결과 제주도에서 수집된 propolis(J1∼J6)에서는

antifungalband가 전혀 나타나지 않았다(Fig.16).이는 박 등
46)
이 국내의

18개 지역에서 수집된 propolis의 항곰팡이 활성을 분석하였던 바 제주도

두 지역에서 수집된 propolis에서만 antifungalband를 확인할 수 없었다는

결과와 일치하며,이로부터 한반도와는 다른 아열대성 기후 지역인 제주의

식생(botanicalsource)이 양질의 propolis생산에는 유리하지 못할 것으로

보인다.그러나 남제주 표선(J4)에서 수집된 propolis의 경우 다른 지역에서

수집된 propolis(J1∼J3,J5,J6)와는 다른 특이적 항생 활성을 나타내었던

바,이에 대한 추가적인 생리활성과 식생 등에 대한 추가적인 연구가 필요

할 것으로 사료된다.

본 실험에서는 국내 제주도에서 수집된 propolis에 대한 전반적인 생리활

성을 다양한 항산화 실험방법과 일반적 항균력 특성 판별법이 아닌

HPTLC/bioautography방법을 이용하여 평가함으로서,propolis구성성분에

따른 생리활성 능력을 신속하고 간단하게 측정할 수 있었으며 제주도에서

생산된 propolis의 수집된 지역별 특성도 확인할 수 있었다.그 결과 제주도

산 propolis의 경우 한반도에서 수집된 propolis보다 다소 약하기는 하나 항

산화 및 항균 활성이 우수한 것으로 확인되었으며,이는 국내산 propolis를

이용하여 기능성 식품을 개발 및 제품화함에 있어 기초자료를 제공할 것으

로 사료된다.
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Fig. 16. Antifungal component of propolis against (a) A. niger, (b) A. 

oryzae, and (c) P. chrysogenum on HPTLC gel.

(a)

(b)

(c)



45

Ⅳ.요 약

본 연구는 국내 제주도에서 수집되는 propolis의 수집지역에 따른 특성과

생리활성 기능에 대하여 평가하여 보고자 실시하였다.제주 6개 지역에서

수집된 propolis에 대하여 분석하여 본 바 다음과 같은 결과를 얻었다.

1.페놀성 화합물(polyphenolcompounds)을 분석한 결과,제주도산 propolis

의 총 polyphenol함량은 평균 79.4mg/gofEEP로 북제주 노형(J2)에서

수집된 propolis가 126.8mg/gofEEP로 가장 높은 함량을 나타내었고,

북제주 한림(J5)에서 수집된 propolis의 경우 59.7mg/gofEEP로 가장

낮았다.총 flavonoid함량은 평균 58.4mg/gofEEP로 남제주 표선(J4)

에서 수집된 propolis가 108.8mg/gofEEP로 가장 높은 함량을 나타내

었으며,북제주 애월(J1)에서 수집된 propolis가 42.1mg/gofEEP로 가

장 낮은 총 flavonoid함량을 나타내었다.

2.Propolissample의 HPTLC pattern을 분석한 결과,제주도에서 수집된

propolis에서 최대 15개의 phenolicacid와 flavonoidband를 확인할 수

있었다.북제주 애월(J1)과 북제주 노형(J2)에서 수집된 propolis를 제외한

다른 지역에서 수집된 propolis(J3∼J6)는 각기 다른 양상의 band를 나타

내었으며,남제주 남원(J3),남제주 표선(J5)그리고 북제주 한림(J6)에서

수집된 propolis는 다소 약한 band를 확인할 수 있었으나 구성성분의 차

이는 보이지 않았다.그러나 남제주 표선(J4)에서 수집된 propolis는 다른

지역에서 수집된 propolis와는 상이한 pattern을 나타내었으며,구성성분

또한 다소 차이가 있음을 확인할 수 있었다.

3.β-Carotene-linoleicacidsystem을 이용한 제주도에서 수집된 propolis의

antioxidant activity(%)는 8.6∼25.4%로 북제주 노형(J2)에서 수집된

propolis가 가장 높은 활성을 나타내었고,북제주 한림(J5)에서 수집된

propolis가 가장 낮은 antioxidantactivity(%)를 나타내었다.
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4.DPPH freeradical소거활성을 이용하여 측정한 제주도산 propolis의 항

산화 능력은 북제주 노형(J2)에서 수집된 propolis가 26.7%로 합성 항산

화제인 BHT와 비슷한 높은 항산화 활성을 나타내었으며,남제주 표선

(J4)에서 수집된 propolis가 6.2%로 가장 낮은 DPPH free radical-

scavengingactivity를 나타내었다.

5.제주도에서 수집된 propolis의 ABTS radical cation-scavenging

activity(%)는 평균 29.4%로 북제주 노형(J2)에서 수집된 propolis가

47.2%로 가장 높은 활성을 나타내었으며,북제주 한림(J5)에서 수집된

propolis가 17.2%로 가장 낮은 antioxidantactivity(%)를 나타내었다.

6.FRAPactivity분석법에 따른 항산화 활성 분석 결과 평균 71.1μg/ml로,

제주도에서 수집된 6개의 propolis모두 positivecontrol로 사용된 합성

항산화제인 BHT보다 높은 FRAPactivity를 나타내었다.

7.제주도에서 수집된 propolis의 대두유 산화억제능력 결과 북제주 노형(J2)

에서 수집된 propolis에서 가장 강한 항산화 활성을 관찰 할 수 있었으며,

북제주 한림(J5)에서 수집된 propolis가 가장 약한 항산화활성을 확인할

수 있었으나 100분경과 후부터는 대부분의 활성이 소실되었다

8.제주도산 propolis의 Gram-positivebacteria억제 능력을 확인한 바 B.

cereus에서 최소 2개에서 최대 6개,L.monocytogenes에서 최소 2개

에서 최대 7개,S.aureus에서 최소 1개에서 최대 3개 의 antibacterial

band를 확인할 수 있었으나,gram-negative bacteria인 E.coli,V.

parahaemolyticus,S.typhimurium에 대한 antibacterialband는 전혀

확인되지 않았다.

9.제주도산 propolis에 대한 항곰팡이 활성을 관찰한 결과,A.niger,A.

oryzae,P.chrysogenum에서 antifungalbands는 확인되지 않았다.
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ABSTRACT

StudiesonCharacteristicsandBiologicalActivitiesof

PropolisCollectedonJejuisland,Korea

by

Choi,SuJin

Dept.ofFoodScience

GraduateSchool,Dong-AUniversity

Busan,Korea

This study examined the antioxidant,antibacterialand antifungal

activities ofthe ethanolextracts ofpropolis(EEP)from Jeju island,

Korea.

TheamountoftotalpolyphenolandflavonoidcontentsinJejupropolis

variedwidely,rangingfrom 59.7to126.8mg/gofEEPandfrom 42.1to

108.8mg/gofEEP,respectively.

EEPsampleswereobservedfifteenflavonoidandphenolicacidbands

onHighperformancethin-layerchromatography(HPTLC)plate.Propolis

samples,exceptEEPfrom BukjejuAewol(J1)andBukjejuNohyeung(J2),

weredisplayeddissimilarbandpatternonHPTLCplate.

EEPwerepreparedandevaluatedfortheirantioxidantactivitiesbyβ

-carotenebleaching,2,2’-azino-bis(3-ethylbenzothiazoline-6-sulfonicacid)

(ABTS)radicalcation,1,1-diphenyl-2-picrylhydrazyl(DPPH)freeradical

scavenging,andferricreducingabilityofplasma(FRAP)assays.

EEPfrom BukjejuNohyeung(J2)hadastrongerantioxidantactivities

thanthosefrom otherregionsinthefourantioxidantassaysandhad
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similartoBHT in DPPH freeradical-scavenging activity and ABTS

radicalcation-scavenging activity.However,thatfrom Bukjeju Hallim

(J5)had weak antioxidantactivities.AllEEP samples had stronger

FRAP activity than BHT.Propolis from Bukjeju Nohyeung(J2)had

relatively strong antioxidant activity accompanied by high total

polyphenol,butpropolisfrom BukjejuHallim(J5)hadweakthat.

Theresultsofgram-positivebacterialinhibiting activity onHPTLC

plate,EEP samplesdisplayedsixstrongantibacterialbandsagainstB.

cereus,sevenstrongantibacterialbandsagainstL.monocytogenesand

threestrong antibacterialbandsagainstS.aureus.However,allEEP

samplesnotrevealantibacterialactivityingram-negativebacteriaand

molds.

EEPsamplesweremoreeffectiveagainstgram-positivebacteriathan

gram-negativeonesandmolds.Furthermore,allEEPsamplesexceptthat

from Bukjeju Hallim(J5) had relatively strong antibacterialactivities

distantfrom othersampleareas.Itrevealsthatcomponentsofpropolis

aredifferentwithgeographicoriginandtherearemoreimportantthan

totalcontentsofpolyphenolandflavonoid.
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