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            Abstract
          
        

        
          This study was designed to maximize extract yields of functional components in Angelica gigas Nakai by extrusion process. In addition, the optimizing condition of the extrusion process was established to increase the extraction of the functional components in A. gigas. The total polyphenol was increased by 40% compared to a control. And the optimizing condition was that the screw speed was 62.76 rpm, the amount of A. gigas powder was 34.79 ㎏/h, and the amount of water was 4.44 ㎏/h. The result of antioxidant activities of A. gigas extrusion, the inhibition of oxidization had the effect of 10.29 ~ 14.59% compared to a control. The content of decursin and decursinol angelate, which were index components, was 6.37%; it was increased by 16.64% compared to a control (5.31%) and showed a significantly difference (p < 0.05). And the optimizing condition was the screw speed 93.71 rpm, the amount of A. gigas powder was 28.67 ㎏/h, and the amount of water was 9.9 kg/h.
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      서 언
      참당귀 (Angelica gigas Nakai)는 미나리과에 속하는 다년생 초본으로 참당귀, 승검초, 신감채라는 이름으로도 불리며, 강 원 평창, 인제, 홍천, 태백, 경북 봉화, 울진, 충북 제천, 단양, 전북 무주 등 각지의 해발 200-1500 m 되는 산골짜기의 습한 땅에서 자생한다 (Yu et al., 2007). 참당귀는 한방에서 빈혈 치료, 항균작용, 진정, 진통, 이뇨, 자궁기능조절, 비타민 E 결 핍증 치료, 혈액순환장애로 인한 어혈증과 혈전증, 반신불수 등에 처방되는 중요한 생약이다 (Ahn et al., 1995; Han et al., 1998; Kim et al., 1980; Matsumoto et al., 1998; Ye et al., 2001). 현재 우리나라에서 유통되고 있는 당귀는 참당 귀, 일당귀 및 중국당귀의 3종이 있으며, 최근에는 중국에서 수입된 당귀가 많이 유통되고 있는 실정이다. 당귀는 대표적 인 보혈제의 원료로써 한국, 중국 및 일본에서 처방되는 한약 재중 하나이나 기원이 서로 상이한 것을 약으로 이용하고 있다. 국내산 참당귀가 중국당귀 및 일본당귀와 비교해 유용 성분 (decursin 및 decursinol angelate)이 더 많이 함유되어 있는 것으로 보고됨에 따라 우리나라에서 재배되고 있는 참당 귀가 주목받고 있으며 (Seong et al., 1993), 최근에는 친환경 유기질 비료를 이용한 참당귀 재배 등 수량 증대를 위한 다양 한 연구를 진행하고 있다 (Kim et al., 2014)

      참당귀의 효능으로는 진경작용, 혈압 강화 작용, 진통작용 (polyacetylene계), 항 염증작용 (β-sitosterol-D-glucoside) (Cho et al., 1982), 항 acetylcholin작용 (phthalide계), 해열작용, 수 면 연장 작용, 혈소판 응집 억제 작용 (adenosine, ligustilide, butylphthalide)이 보고되고 있으며, coumarin계의 decursin, decursinol, decursinol angelate, nodakenetin, nodakenin, umbelliferone, β-sitosterol, α-pinene, limonene 등이 함유되어 있다 (Kim et al., 2009, Hwang et al., 1997; Ryu et al., 1990). 참당귀는 생리활성과 면역력 증진, 고분자 용액 특성 및 식이섬유소 등과 같은 기능특성을 제공하기 때문에 기능성 식품소재로 이용되고 있다 (Kelly et al., 1999). 따라서 참당 귀 유용성분의 용출을 극대화시킬 수 있는 추출법이 확립되어 야 한다. 일반적으로 식물의 세포벽은 셀롤로오즈, 헤미셀룰로 오즈, 팩틴, 리그닌, 다당류 등의 고분자 물질로 구성되어 있 으며, 이들 각각의 성분들이 상호간에 이온결합, 공유결합, 수 소결합 등을 통해 서로 치밀한 결합 조직을 이루고 있다 (Kim et al., 2007).

      따라서 참당귀 중 유용성분을 최대한 용출시키기 위해서는 참당귀를 구성하고 있는 세포벽의 강한 결합 조직을 약화시켜 용매에 의해 용출시키는 것이 좋다. 특히, 세포벽을 수용화시 키기 위해서는 압착법, 환류추출법과 가압추출법 등의 전통적 인 추출방법이 널리 이용되어 왔으나 이러한 방법은 수율이 낮고 작동비용이 많이 드는 문제점과 열에 민감한 성분은 분 해되기 쉬운 단점을 가지고 있다.

      압출성형은 단일 공정으로 반죽, cooking, 성형 및 살균이 이루어져 노동력 및 시간 절약에 이점을 가지고 있어 스넥, 크래커, 및 씨리얼 등을 제조하는 식품산업에 많이 이용되고 있다. 압출성형 처리를 이용한 식물 세포벽의 수용화에 관한 연구는 주로 물성의 개선을 위한 것이었다. 압출성형처리 중 에 발생되는 고열, 고압, 고전단력에 의해 고밀도 조직이 팽화 하여 밀도가 낮아지고 내부에 기공이 형성되어 부드러운 조직 으로 되면서 표면적이 증가하여 용매와 이온 교환력이 향상되 고 용해도가 높아지고 유용성분의 확산 속도가 증가한다. 특 히 수용성 성분의 용출이 용이해져 각종 유용성분의 추출 수 율이 증가하는 것으로 보고되고 있다 (Kim et al., 1997, 2005a, b; Ha et al., 2005; Ryu et al., 2004, 2007; Yoon et al., 2005). 또한 밀기울을 압출성형 처리하여 조직의 결합 력을 이완시켜서 수용성 성분의 증가와 구조적 변화에 의해 관능성과 물성이 개선되는 효과가 있는 것으로 보고되고 있다 (Hwang et al., 1994).

      따라서 본 연구는 참당귀의 유용성분 및 다당류의 추출 증 대를 위한 압출성형의 최적조건 구명과 압출성형 공정변수 (온 도, 수분함량, 스크류 속도)에 따른 기능성분과 수용성 추출물의 수율 및 이화학적 특성분석을 수행하였으며, 압출성형 공정 처 리를 하지 않은 대조구로 하여 항산화 성분을 측정 비교 하였다.

    

    

  
    
      재료 및 방법
      
        1. 연구 재료
        본 실험에 사용된 참당귀 (Angelica gigas Nakai)는 2009 년 강원도 진부에서 GAP 표준재배지침서에 따라 재배생산된 것으로 시중에서 판매되고 있는 제품을 구입하여 동결 건조한 후 60 mesh 미분쇄하여 4°C에 보관하면서 실험하였다.

      

      
        2. 압출성형물 제조
        압출성형 참당귀 미분은 쌍축압출성형장치 (DNDL-44, Buhler Brothers Co., Uzill, Switzerland)를 이용하여 지름이 3mm인 원형 사출구 하나를 열어 압출성형 하였다 (Fig. 1). 강한 층 밀림을 유도하기 위해 3개의 역방향 스크류를 조합하 였으며 참당귀 분말을 일정하게 (140kg/h) 투입하여 가수량을 변화시키며 압출성형 하였다. 이 때 바렐은 150°C 고정하여 유지하였다. 식물의 세포벽 성분을 수용화하기 위해서는 강한 전단응력 및 마찰열을 필요로 하기 때문에 압출성형 조건을 Table 1과 같이 설정하였다. 압출성형 시 온도와 압력을 측정 하고자 사출구와 스크류 전면사이에 열전대 및 변화기를 통하 여 압출성형 온도와 압력을 측정하였다. 요인변수에 따른 변화 양상은 압출온도와 기계적 소모 에너지 (Specific Mechanical Energy Input, SME)로 조사하였다. 또한 추출물의 특성을 최대 로 하는 추출조건을 설정하기 위해 반응표면분석법 (Response Surface Methodology, RSM)을 사용하였다 (Gontard et al., 1992). 추출조건에 대한 실험계획은 중심합성계획 (Central composite design)을 사용하였으며, 반응표면분석을 위해 SAS (Statistical Analysis System)를 사용하였다. 실험계획은 Table 2와 같이 추출공정에서 중요한 변수인 압출성형기의 스크류 속도 (40 ~ 80 rpm, X1), 원료 투입량 (30 ~ 40kg/h, X2), 가 수량 (3.0 ~ 6.0kg, X3)를 −1, 0, 1의 3단계로 부호화하여 중 심합성계획에 따라 Table 3과 같이 15구간으로 설정하여 추출 실험을 실시하였다. 또한 이들 요인변수에 의해 영향을 받는 종속변수 (Yn) 즉, 수율, 수분용해지수, 수분흡착지수, 총 폴리 페놀함량, 총 플라보노이드함량, DPPH 라디칼 소거능, ABTS 라디칼 소거능, decursin과 decursinol angelate 함량으로 하였 으며, 이들은 3회 반복 측정하여 그 평균값을 회귀분석에 사 용하였다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            Screw configuration and extrusion condition for Angelica gigas Nakai.

          
          

        

        
          
            
              	Extruder
              	Co-rotathin, intermeshing twin-screw extruder Buhler Brothers Co., DNDL-44, Uzwil, Switzerland
            

          
          
            	
              

            
          

          
            	Max feed
            	140 Kg/h
          

          
            	Die
            	Orifice type 3 mm
          

          
            	L/D20
            	2,3 barrel heating
          

          
            	Barrel heating Temp.
            	Barrel heating 150
          

          
            	Screw Configuration
            	66R*3K.D(RLR)*344R*5RSE (LR)44R*4RSE(LRL)33R*5ST
          

        

        
          
            L; Length, D; Diameter, 66; Screw pitch, R; Right handed, 3; The number of screw, K.D; Kneading disk element, L; Left handed, RSE; Reverse screw element, ST; Screw top.
          

        

        

        
          Table 2. 
				
          

          
            Levels of independent variables for central composite design.

          
          

        

        
          
            
              	Variables
              	Levels


            

            
              	-1
              	0
              	1
            

          
          
            	
              

            
          

          
            	Screw speed (X1)
            	40
            	60
            	80
          

          
            	Feed rate (X2)
            	30
            	35
            	40
          

          
            	Water (X3)
            	3.0
            	4.5
            	6.0
          

        

        

        
          Table 3. 
				
          

          
            Experiment designs of extrusion with Angelica gigas Nakai.

          
          

        

        
          
            
              	Experiment No.
              	Coded variables


              	Process variables


            

            
              	X1
              	X2
              	X3
              	X1
              	X2
              	X3
            

          
          
            	
              

            
          

          
            	1
            	-1
            	+1
            	0
            	40
            	40
            	4.5
          

          
            	2
            	-1
            	0
            	+1
            	40
            	35
            	6.0
          

          
            	3
            	0
            	-1
            	+1
            	60
            	30
            	6.0
          

          
            	4
            	-1
            	+1
            	-1
            	40
            	40
            	3.0
          

          
            	5
            	0
            	+1
            	+1
            	60
            	40
            	6.0
          

          
            	6
            	+1
            	-1
            	0
            	80
            	30
            	4.5
          

          
            	7
            	-1
            	-1
            	0
            	40
            	30
            	4.5
          

          
            	8
            	+1
            	0
            	+1
            	80
            	35
            	6.0
          

          
            	9
            	0
            	0
            	0
            	60
            	35
            	4.5
          

          
            	10
            	-1
            	0
            	0
            	40
            	35
            	4.5
          

          
            	11
            	+1
            	+1
            	0
            	80
            	40
            	4.5
          

          
            	12
            	+1
            	-1
            	+1
            	80
            	30
            	6.0
          

          
            	13
            	+1
            	+0
            	-1
            	80
            	35
            	3.0
          

          
            	14
            	0
            	+1
            	-1
            	60
            	40
            	3.0
          

          
            	15
            	+1
            	+1
            	+1
            	80
            	40
            	6.0
          

        

        
          
            X1; Screw speed (rpm), X2; Feed rate (㎏/h). X3; Water (㎏/h).
          

        

        

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Schematic diagram of twin-screw extruder.

          
          

          

        

      

      
        3. 참당귀 압출성형물의 추출
        참당귀 압출성형물의 이화학적 특성을 분석하기 위해 참당 귀 압출성형물 5 g을 고온 고압 추출장치 고압멸균기를 이용 하여 상온에서 95 mL 물을 가해 120°C에서 20분간 추출하였 다. 추출물은 3000 rpm에 5분 동안 원심 분리하여 얻은 상등 액을 추출액으로 하였다.

      

      
        4. 참당귀 압출성형물의 이화학적 특성분석
        
          1. 수분용해지수 및 수분흡착지수
          수분용해지수 (Water Soluble Index, WSI)와 수분흡착지수 (Water Absorption Index, WAI)는 Anderson 등 (1969)의 방 법에 따라 구하였다.

          
            
              
                	
                  
                    
                      
                        WSI
                        =
                        
                          
                            
                              
                                soluble
                                 solids 
                                g
                                /
                                10
                                 mL
                              
                            
                            100
                            mL
                          
                          
                            10
                            g
                          
                        
                        ×
                        100
                        %
                      
                    
                  
                
                	
              

            

          

          
            
              
                	
                  
                    
                      
                        WAI
                        =
                        
                          
                            Weight
                             of 
                            precipitate
                          
                          
                            Weight
                             of 
                            dry
                            
                            solids
                          
                        
                      
                    
                  
                
                	
              

            

          

        

      

      
        5. 참당귀 압출성형물의 항산화성분 및 항산화 활성
        
          1. 항산화 성분 분석
          
            (1) 
				
            총폴리페놀 함량 측정
            총폴리페놀의 함량 측정은 Folin-Denis 방법 (1959)을 변형 시켜 실시하였다. 시료 0.2 mL에 증류수를 가하여 1 mL로 만 든 후, 여기에 0.1 mL의 Folin-ciocalteu's phenol reagent를 가하여 혼합하고 3분간 실온에서 방치하였다. Na2CO3 포화용 액 0.2 mL를 가하여 혼합하고 증류수를 첨가하여 2 mL로 만 든 후, 실온에서 1시간 방치하고 3,000 × g에 10분간 원심 분 리하였다. 상등액을 취해 725nm에서의 흡광도를 측정하였으 며, 총폴리페놀이 다량 함유되어 있다고 알려진 Catechin (Sigma-Aldrich, St. Louis, MO, USA)을 이용하여 작성한 표 준곡선으로부터 총폴리페놀 함량을 구하였다.

          

          
            (2) 
				
            총플라보노이드 함량 측정
            총플라보노이드의 함량 측정은 Davis 방법 (1995)을 변형하 여 측정하였다. 에탄올 추출 검액 0.2 mL에 90% diethylene glycol 2 mL과 1 N NaOH 0.2 mL을 혼합하여, 37°C 수조에 넣어서 1시간 동안 반응시켰다. 흡광도의 변화는 420nm에서 측정하였으며, Naringin (Sigma-Aldrich, St. Louis, MO, USA)을 이용하여 작성한 표준곡선으로부터 총플라보노이드 함량을 구하였다.

          

        

        
          2. 항산화 활성 평가
          
            (1) 
				
            DPPH radical 소거능
            압출성형물의 DPPH radical 항산화 활성 측정은 Abe 등 (1995)과 Kim 등 (2013)의 방법을 변형하여 실시하였다. 100μm DPPH (2, 2-Diphenyl-1-picryl hydrazyl) 메탄올 용액 을 제조하여 여과지 (Watman No. 4)에 여과하여 준비하였다. 시료를 농도별대로 제조한 후 (0.1, 0.3, 0.5, 0.7, 1mg/mL), 0.1 mL에 DPPH solution 2.9 mL을 첨가한 후 23°C 암실에서 30분간 반응시킨 후 517nm에서 흡광도를 측정하였다. 항산화 효능의 대조구는 일반적으로 많이 알려져 있는 L-ascorbic acid와 비교실험 하였고 아래의 식으로 계산하였다.
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            SampleAbs: 추출물을 넣었을 때의 흡광도 값

            Sample blankAbs: 추출물대신 동량의 증류수를 첨가했을 때의 흡광도 값

          

          
            (2) 
				
            ABTS+ radical 소거능
            ABTS+ radical을 이용한 항산화력 측정은 ABTS+ cotion decolourisation assay 방법으로 Roberta 등 (1999)의 방법을 변 형하여 시행하였다. 7mM 2,2-azino-bis (3-ethylbenthiazoline- 6-sulfonic acid)와 2.45 mM potassium persulpate를 최종 농 도로 혼합하여 실온인 암실에서 12시간 이상 방치하여 ABTS+ 을 형성 시킨 후 734nm에서 흡광도 값이 0.7 ~ 0.8nm가 되 도록 희석하였다. 희석된 용액 990 μL에 시료 10 μL를 가하여 60분 방치한 후 흡광도를 측정하였다. 대조구는 일반적으로 많 이 알려져 있는 Ascorbic acid와 Trolox로 비교실험 하였으며 아래의 식으로 계산하였다.
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            Sample blankAbs: 추출물대신 동량의 증류수를 첨가 했을 때의 흡광도 값

          

        

      

      
        6. 지표성분 함량 측정
        각 시료의 20mg을 정확히 취하여 80% 메탄올 1 mL에 초 음파추출기를 사용하여 20분간 추출액을 4,000 × g, 18°C에서 10분간 원심분리한 후, 이 조작을 한 번 더 반복하였다. 추출 액을 syringe filter (0.45μm pore size) 로 여과하여 Table 4 에 명시한 조건으로 HPLC를 이용하여 분석하였다. 지표성분 은 decursin과 decursinol angelate (Chromadex Inc., Irvine, CA, USA)가 혼합되어 있는 시약을 구입하여 측정하였다.

        
          Table 4. 
				
          

          
            Condition of HPLC for analysis of decursin and decursinol angelate.

          
          

        

        
          
            
              	HPLC system
              	G1379A Degasser
            

          
          
            	
              

            
          

          
            	Pump
            	G1311A Quat-pump
          

          
            	Detector
            	G1314A VWD
          

          
            	Column
            	Zorbax SB-C18
          

          
            	Mobile phase
            	A: Acetonitrile, B: H2O
          

          
            	Gradient
            	Time (min) 0-20 20-25 25-29 
						29-30 30-35 %A 60-85 85-100 100 100-60 60
          

          
            	Flow rate
            	0.8 mL/min
          

          
            	Injection
            	20 µL
          

          
            	Column Temp.
            	35°C
          

          
            	Detection
            	280 nm
          

        

        

      

      
        7. 통계처리
        본 연구에 대한 실험결과는 통계분석 SAS 8.2를 이용하여 Analysis of variation test (ANOVA)와 Duncan’s Multiple Range Test (DMRT)의 다중범위검정 (유의수준 5%)을 이용하 였다.

      

    

    

  
    
      결과 및 고찰
      
        1. 참당귀 압출성형물 특성
        
          1. 압출성형물 제조 및 이화학적 특성
          참당귀의 수용성 고분자 물질의 수율을 높이기 위해 압출성 형 조건을 참당귀미분 투입량과, 가수량, 스크류 속도를 변수 로 사용하여 참당귀 압출성형물을 생산하였고, 반응 표면 방 법론의 통계적 분석 (RSM)으로 확인하였다. 압출성형에 있어 세포벽 성분 수용화에 가장 큰 영향을 끼치는 요인 중에 하나 인 마찰열과 전단응력 및 투입되는 수분량의 감소에 따라 기 계적 에너지 소모율이 증가하였다. 이 같은 결과는 압출성형 기 내에 투입되는 수분량이 감소됨에 따라 시료의 점도가 증 가되고 이에 따라 스크류와 바렐 사이에서 참당귀 미분이 머 무르는 시간이 오래되어 기계적 소모 에너지가 증가된 것으로 판단되었다 (Table 5). Feltcher 등 (1985)은 수분이 증가됨에 따라 압출성형기 내 시료가 낮은 점도를 형성하고, 이는 곧 압출압력 및 기계적 소모 에너지를 낮추는 결과를 보고하여 본 실험의 결과와 같은 현상을 나타내었다.

          
            Table 5. 
				
            

            
              Processing factors on each extrusion condition with Angelica gigas Nakai.

            
            

          

          
            
              
                	Experiment No.
                	Torque (%)
                	Screw speed (rpm)
                	Sample feed (㎏/h)
                	Water (㎏/h)
                	Pressure (bar)
                	Raw sample M.C (%)
                	Dough M.C (%)
                	E.T (°C)
                	SME (KJ/kg)
              

            
            
              	
                

              
            

            
              	1
              	58.5
              	40
              	40
              	4.5
              	17.5
              	1.1
              	11.1
              	139.0
              	197.7
            

            
              	2
              	44.5
              	40
              	35
              	6.0
              	17.0
              	1.1
              	15.6
              	138.5
              	163.2
            

            
              	3
              	32.5
              	60
              	30
              	6.0
              	17.0
              	1.1.
              	17.6
              	139.5
              	203.7
            

            
              	4
              	68.5
              	40
              	40
              	3.0
              	18.0
              	1.1
              	8.00
              	143.0
              	239.6
            

            
              	5
              	40.5
              	60
              	40
              	6.0
              	18.0
              	1.1
              	14.0
              	146.0
              	198.6
            

            
              	6
              	31.0
              	80
              	30
              	4.5
              	18.0
              	1.1
              	14.0
              	146.0
              	270.3
            

            
              	7
              	38.5
              	40
              	30
              	4.5
              	17.0
              	1.1
              	14.0
              	140.0
              	167.8
            

            
              	8
              	34.5
              	80
              	35
              	6.0
              	18.0
              	1.1
              	15.6
              	145.0
              	253.1
            

            
              	9
              	39.0
              	60
              	35
              	4.5
              	18.0
              	1.1
              	12.4
              	145.0
              	222.7
            

            
              	10
              	46.0
              	40
              	35
              	4.5
              	17.5
              	1.1
              	12.4
              	141.5
              	175.1
            

            
              	11
              	37.5
              	80
              	40
              	4.5
              	18.5
              	1.1
              	11.1
              	151.0
              	253.5
            

            
              	12
              	30.5
              	80
              	30
              	6.0
              	18.0
              	1.1
              	17.6
              	146.5
              	254.8
            

            
              	13
              	34.5
              	80
              	35
              	3.0
              	18.5
              	1.1
              	8.90
              	152.5
              	273.1
            

            
              	14
              	50.5
              	60
              	40
              	3.0
              	18.5
              	1.1
              	8.00
              	156.5
              	264.9
            

            
              	15
              	37.5
              	80
              	40
              	6.0
              	18.0
              	1.1
              	14.0
              	146.5
              	245.2
            

          

          
            
              M.C; Moisture contents, E.T; Extrusion temperature, SME; Specific mechanical energy.
            

          

          

        

      

      
        2. 참당귀 압출성형물의 이화학적 특성과 수율
        압출성형 공정변수에 따른 참당귀 압출성형물의 이화학적 특성을 압출처리하지 않은 참당귀와 비교한 결과는 Table 6에 나타내었다. 수용성 성분 추출률은 참당귀 압출성형물이 대조 구 대비 21.75%으로 증가하여 유의적(p < 0.05)인 차이를 나타 내었다. 이와 같이 압출성형처리 변수에 따른 참당귀 압출성 형물의 수용성 성분 수율 증가는 압출성형처리 중에 발생되는 마찰열, 전단응력 및 고온의 조건이 참당귀 세포벽을 파괴하 여 세포벽 성분의 용출을 촉진시키고, 추출잔사의 수분용해지 수가 참당귀 압출성형물에서 대조구 대비 15.26%으로 증대한 결과와 수분흡착지수가 감소된 결과로 판단된다.

        
          Table 6. 
				
          

          
            Extract yields and physicochemical properties of extruded Angelica gigas Nakai.

          
          

        

        
          
            
              	Sample
              	Yield (%)
              	WSI (%)
              	WAI (mL/g)
            

          
          
            	
              

            
          

          
            	NEA
            	44.40 ± 1.55g
            	63.43 ± 2.21c
            	10.42 ± 1.22*a**
          

          
            	1
            	48.77 ± 0.33g
            	68.20 ± 0.46abc
            	08.39 ± 0.08cd
          

          
            	2
            	54.23 ± 1.64bc
            	74.85 ± 12.9a
            	08.00 ± 0.13def
          

          
            	3
            	54.07 ± 1.44bc
            	69.33 ± 1.84abc
            	08.22 ± 0.13de
          

          
            	4
            	56.74 ± 1.13a
            	72.28 ± 1.44ab
            	09.00 ± 0.25b
          

          
            	5
            	53.99 ± 0.44bc
            	67.49 ± 0.55abc
            	07.82 ± 0.15ef
          

          
            	6
            	54.39 ± 1.48b
            	67.56 ± 1.84abc
            	07.74 ± 0.19ef
          

          
            	7
            	53.40 ± 0.80bcd
            	67.17 ± 1.00abc
            	07.80 ± 0.12ef
          

          
            	8
            	54.40 ± 0.12b
            	69.29 ± 0.15abc
            	08.12 ± 0.19de
          

          
            	9
            	52.41 ± 0.22d
            	65.51 ± 0.27bc
            	08.43 ± 0.09cd
          

          
            	10
            	52.43 ± 0.15d
            	66.37 ± 0.19bc
            	08.83 ± 0.27bc
          

          
            	11
            	53.97 ± 1.07bc
            	67.47 ± 1.33abc
            	07.96 ± 0.53def
          

          
            	12
            	53.50 ± 0.24bcd
            	67.72 ± 0.31abc
            	08.08 ± 0.24de
          

          
            	13
            	52.56 ± 0.62d
            	65.70 ± 0.77bc
            	07.81 ± 0.11ef
          

          
            	14
            	52.94 ± 0.59bc
            	65.36 ± 0.72bc
            	07.51 ± 0.14f
          

          
            	15
            	53.95 ± 0.30a
            	67.02 ± 0.37abc
            	07.97 ± 0.30def
          

        

        
          
            WSI; Water Solubility Index, WAI; Water Absorption Index, NEA; non-extruded Angelica gigas Nakai, 1 ~ 15; Extruded Angelica gigas Nakai depending on different condition.
          

          
            Values are Mean ± SD.
          

          
            Values on the same row with different superscripts were significantly different at p < 0.05.
          

        

        

        참당귀 압출성형물이 압출성형처리하지 않은 참당귀보다 유 용성분 함량이 증가한 결과는 압출성형 공정과정에서 고온, 고 압에 의한 세포벽조직의 파괴에 의한 것이라 판단된다. 또한 Na 등 (1999)은 양파껍질을 이용하여 압출성형한 결과 기계적 에너지 소모율이 증가됨에 따라 수분 흡착지수가 낮게 나타난 다고 보고 하여 본 실험과 동일한 결과를 나타내었다. Matthee 와 Appleddrf (1978)는 과채류의 경우 열처리에 의해 가공하 는 경우에는 상당한 양의 불용성 성분이 가용성 성분으로 전 환된다고 보고하였고, Ralet와 Thibalt (1991)는 레몬을 압출성 형 처리하여 고형분 용해도를 16.6%에서 47.5%까지 높아짐을 보고하였는데, 본 실험도 이와 유사한 결과를 보였다. 참당귀 압출성형물의 이화학적 특성을 반응표면분석 통계처리를 통해 분석한 결과는 다음과 같다. 압출성형처리 중 열수 추출물의 수율은 가수량이 영향을 주며, 선정된 최적조건은 압출성형처 리 중 스크류 속도가 92.48 rpm이고, 참당귀 미분 투입량 30.56kg/h와 가수량 4.16kg/h이다. 또한, 수분용해지수는 스크 류 속도 (X1)와 가수량이 영향을 받는 것으로 나타났으며 (p < 0.01), 참당귀 미분 투입량 61.50kg/h와 가수량 3.43kg/h 이다. 수분흡착지수는 스크류 속도가 영향을 주며, 선정된 최 적조건은 압출성형처리 중 스크류 속도가 68.42 rpm이고, 참 당귀 미분 투입량 34.97kg/h와 가수량 5.22kg/h이다 (Table 7, Fig. 2, 3, 4). 이에 대한 이화학적 분석 결과는 Table 14 에 나타내었다.

        
          Table 7. 
				
          

          
            Analysis of variance for physicochemical properties of Angelica gigas Nakai extract with extrusion conditions during processing.

          
          

        

        
          
            
              	Source
              	DF
              	Yield (%)


              	WSI (%)


              	WAI (mL/g)


            

            
              	SS
              	F-value
              	SS
              	F-value
              	SS
              	F-value
            

          
          
            	
              

            
          

          
            	X1
            	4
            	3.71
            	1.33
            	37.50
            	3.72*
            	2.65
            	6.34***
          

          
            	X2
            	4
            	2.89
            	1.04
            	12.14
            	1.20
            	1.60
            	3.82*
          

          
            	X3
            	4
            	9.23
            	3.31
            	31.89
            	3.16
            	1.92
            	1.59**
          

          
            	
              

            
          

          
            	R-square
            	
            	0.3104
            	0.4487
            	0.5694
          

        

        
          
            X1; Screw speed (rpm), X2; Feed rate (㎏/h). X3; Water (kg/h), WSI; Water Solubility Index, WAI; Water Absorption Index, DF; degrees of freedom, SS; Sum of squares.
          

        

        

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Response contour polt of screw speed, water and feed rate on the extracts yield. Speed; Screw speed (rpm). Feed; Feed rate (kg/h), Water; Water (kg/h), StdErr; Standard error.

          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Response contour polt of screw speed, water and feed rate on the water solubility index. Feed; Feed rate (kg/h), Water; Water (kg/h), StdErr; Standard error.

          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Response contour polt of screw speed, water and feed rate on the water absorption index. Feed; Feed rate (kg/h), Water; Water (kg/h), StdErr; Standard error.

          
          

          

        

      

      
        3. 압출성형 조건에 따른 참당귀의 항산화성분과 항산화 활성
        
          1. 항산화 성분
          압출성형처리 조건에 따른 참당귀 압출성형물의 항산화 성 분의 함량을 측정한 결과와 참당귀 원료와 비교 분석하였다 (Table 8). 총폴리페놀 함량은 압출성형물 13번 처리구가 대조 구 함량 대비 40% 증가하여 유의적 (p < 0.05)인 차이를 나 타내었다. 또한 총폴리페놀 함량은 스크류 속도와 원료투입량 이 영향을 받아 폴리페놀은 스크류 속도, 원료투입량이 높을 수록 증가하는 경향을 확인할 수 있었다 (Table 9, Fig. 5). 따라서 선정된 최적조건은 압출성형처리 중 스크류 속도가 62.76 rpm이고, 참당귀 미분 투입량 34.79kg/h와 가수량 4.44kg/h이었다.

          
            Table 8. 
				
            

            
              Contents of functional ingredients of extrudated Angelica gigas Nakai.

            
            

          

          
            
              
                	Sample
                	Total polyphenol (%)
                	Total flavonoids (%)
              

            
            
              	
                

              
            

            
              	NEA
              	0.63 ± 0.01h
              	0.46 ± 0.00*g**
            

            
              	1
              	0.93 ± 0.01e
              	0.72 ± 0.00e
            

            
              	2
              	0.95 ± 0.01d
              	0.78 ± 0.00bcd
            

            
              	3
              	0.95 ± 0.01d
              	0.78 ± 0.01bcd
            

            
              	4
              	0.77 ± 0.01g
              	0.67 ± 0.01f
            

            
              	5
              	0.98 ± 0.03cd
              	0.80 ± 0.00a
            

            
              	6
              	0.85 ± 0.01f
              	0.67 ± 0.00f
            

            
              	7
              	0.97 ± 0.01cd
              	0.77 ± 0.01cd
            

            
              	8
              	1.02 ± 0.02b
              	0.79 ± 0.01abc
            

            
              	9
              	0.97 ± 0.02cd
              	0.77 ± 0.02d
            

            
              	10
              	1.02 ± 0.00b
              	0.79 ± 0.01ab
            

            
              	11
              	0.90 ± 0.03e
              	0.68 ± 0.00f
            

            
              	12
              	1.00 ± 0.03c
              	0.68 ± 0.01f
            

            
              	13
              	1.03 ± 0.02b
              	0.72 ± 0.01e
            

            
              	14
              	1.10 ± 0.00a
              	0.73 ± 0.01e
            

            
              	15
              	1.01 ± 0.00b
              	0.79 ± 0.01abc
            

          

          
            
              NEA; non-extruded Angelica gigas Nakai, 1 ~ 15; Extruded Angelica gigas Nakai depending on different condition.
            

            
              Values are Mean ± SD.
            

            
              Values on the same row with different superscripts were significantly different at p < 0.05.
            

          

          

          
            
            

            Fig. 5. 
				
            

            
              Response contour polt of screw speed, water and feed rate on the total polyphenol. Feed; Feed rate (kg/h), Water; Water (kg/h), StdErr; Standard error.

            
            

            

          

          총플라보노이드 함량은 압출성형물 5번 처리구가 대조구 보 다 42.5% 높게 함유하고 있어 유의적 (p < 0.05)인 차이를 나 타내었다. 총플라보노이드 함량은 원료투입량, 가수량이 높을 수록 증가하는 경향을 확인할 수 있었다 (Table 9, Fig. 6). 압출성형처리 중 스크류 속도가 52.28 rpm이고, 참당귀 미분 투입량 33.59kg/h와 가수량 4.62kg/h일 때 최적조건으로 선 정되었다.

          
            Table 9. 
				
            

            
              Analysis of variance for functional ingredients of Angelica gigas Nakai extract with extrusion conditions during processing.

            
            

          

          
            
              
                	Source
                	DF
                	Total polyphenol (%)


                	Total flavonoids (%)


              

              
                	SS
                	F-value
                	SS
                	F-value
              

            
            
              	
                

              
            

            
              	X1
              	4
              	0.04
              	39.22***
              	0.26
              	2.43*
            

            
              	X2
              	4
              	0.04
              	40.82***
              	1.27
              	11.91***
            

            
              	X3
              	4
              	0.03
              	32.41***
              	1.48
              	13.89***
            

            
              	
                

              
            

            
              	R-square
              	
              	0.9106
              	0.7957
            

          

          
            
              X1; Screw speed (rpm), X2; Feed rate (kg/h). X3; Water (kg/h), WSI; Water Solubility Index, WAI; Water Absorption Index, DF; degrees of freedom, SS; Sum of squares.
            

          

          

          
            
            

            Fig. 6. 
				
            

            
              Response contour polt of screw speed, water and feed rate on the total flavonoids. Feed; Feed rate (kg/h), Water; Water (kg/h), StdErr; Standard error.

            
            

            

          

          결합형 페놀 성분이 가열처리에 의해 유리형으로 전환되어 용출이 용이해지거나 고분자 페놀화합물이 저분자 페놀화합물 로 분해되어 총 페놀함량이 증가하기 때문이라는 연구보고와 유사한 결과를 나타내었다 (Choi et al., 2006; Kang et al., 1996; Turkmen et al., 2005). 참당귀와 압출성형 참당귀의 총폴리페놀, 총플라보노이드 등 항산화 성분 함량을 비교 분 석한 결과 참당귀를 압출성형처리 후 고온고압에서 추출할 경 우 세포벽 성분의 수용화가 극대화되는 것을 알 수 있었다. 즉, 비전분 탄수화물 추출률 및 전분의 붕괴는 압출성형에 의 한 물리적 전단에 의해 높일 수 있음을 확인하였다.

        

        
          2. 항산화 활성
          항산화 활성을 일반적으로 많이 알려진 DPPH에 의한 전자 공여능과 ABTS+ Radical 소거 활성을 측정하였다. 본 실험에 서 최적조건으로 선발된 참당귀 압출성형물을 DPPH에 의한 전자공여능으로 압출성형처리하지 않은 참당귀와 비교한 결 과, 참당귀 압출성형물 7번 처리구가 대조구 163.78μg/mL 대 비 14.59% 향상된 산화억제 효과를 나타내었다 (Table 10). 이러한 결과는 전자공여능이 phenolic acid와 플라보노이드 및 기타 페놀성 물질에 대한 항산화작용의 지표이며, 환원력이 큰 것일수록 전자공여능이 높다 (Seog et al., 2002). 또한 식물 체의 총폴리페놀 함량이 높을수록 전자공여능이 높은 경향이 있다고 알려져 있는데 (Choi et al., 2009; Kim et al., 2002), 압출성형물 7번 처리구의 총폴리페놀 함량도 대조구 대 비 유의적 (p < 0.05)으로 높았기 때문에 서로 연관이 있음을 확인할 수 있었으며, 이러한 결과는 압출성형 처리로 인해 세 포벽이 수용화되면서 저분자화된 참당귀 다당체의 활성에 의 한 결과라고 판단된다. 참당귀의 항산화 활성에 대한 반응표 면분석 결과, DPPH radical 소거 활성은 원료투입량, 가수량 이 높을수록 활성이 증가하는 경향을 확인할 수 있었다 (Table 10, Fig. 7). 따라서 선정된 최적조건은 압출성형처리 중 스크 류 속도가 54.54 rpm이고, 참당귀 미분 투입량 38.34kg/h와 가수량 4.57kg/h이다. 또한 ABTS+ radical 소거 활성은 압출 성형물 (처리구 7번, 스크류 속도 40 rpm, 원료투입량 30kg/ h, 가수량 4.5kg/h)의 ABTS+ radical 소거 활성 IC50 value가 110.07μg/mL로 압출처리하지 않은 참당귀의 122.69μg/mL에 대비 10.29% 향상된 항산화 활성의 효과를 보였다. Kim (2007)은 인삼을 압출성형하여 항산화 활성을 측정한 결과 유 의적 (p < 0.05)으로 증가되었다고 보고하였으며, 이는 압출성 형으로 인해 세포벽이 수용화되면서 인삼의 유용성분인 저분 자 proteoglucan과 산성다당체를 포함한 수용성 다당체가 용출 된 결과라고 보고하여 본 연구와 일치하였다. 이에 따라, 참당 귀의 ABTS+ radical 소거 활성은 DPPH radical 소거 활성과 같이 반응표면분석 결과 스크류 속도 (X1) (p < 0.01), 원료투입 량 (X2) (p < 0.001), 가수량 (X3) (p < 0.001)에 영향을 받는 것 으로 나타났으며, 스크류 속도 (X1)에 따른 F값이 2.43, 원료투 입량 (X2)는 11.91, 가수량 (X3)은 13.89로 나타나 원료투입량, 가수량이 높을수록 증가하는 경향을 확인할 수 있었다 (Table 11, Fig 8). 따라서 선정된 최적조건은 압출성형처리중 스크류 속도가 93.71 rpm이고, 참당귀 미분 투입량 28.67kg/h와 가수 량 9.9kg/h이며, 이때 항산화 활성은 Table 14에 나타내었다.

          
            Table 10. 
				
            

            
              Radical scavenging activities of extruded Angelica gigas Nakai.

            
            

          

          
            
              
                	Sample
                	IC50 (µg/mL)


              

              
                	DPPH radical scavenging activities
                	ABTS+ radical scavenging activities
              

            
            
              	
                

              
            

            
              	Ascorbic acid
              	001.16 ± 0.00h
              	002.77 ± 0.00l*,**
            

            
              	NEA
              	163.78 ± 0.35de
              	139.99 ± 0.08c
            

            
              	1
              	167.60 ± 0.21d
              	138.40 ± 0.00a
            

            
              	2
              	187.64 ± 0.75ab
              	145.60 ± 0.00b
            

            
              	3
              	163.75 ± 0.35de
              	131.10 ± 0.00i
            

            
              	4
              	163.23 ± 0.18de
              	130.20 ± 0.00j
            

            
              	5
              	165.85 ± 0.38de
              	132.90 ± 0.25k
            

            
              	6
              	153.91 ± 0.58g
              	130.20 ± 0.00g
            

            
              	7
              	139.89 ± 0.61g
              	128.40 ± 0.00gh
            

            
              	8
              	152.19 ± 0.09f
              	132.40 ± 0.00h
            

            
              	9
              	166.20 ± 0.10d
              	134.50 ± 0.00c
            

            
              	10
              	191.11 ± 0.76a
              	140.20 ± 0.00e
            

            
              	11
              	179.81 ± 0.26c
              	137.10 ± 0.00gh
            

            
              	12
              	169.30 ± 0.55d
              	132.60 ± 0.44c
            

            
              	13
              	183.32 ± 0.58cb
              	140.20 ± 0.00a
            

            
              	14
              	184.37 ± 0.58cb
              	146.20 ± 0.00a
            

            
              	15
              	158.65 ± 0.30ef
              	133.50 ± 0.00f
            

          

          
            
              NEA; non-extruded Angelica gigas Nakai, 1 ~ 15; Extruded Angelica gigas Nakai depending on different condition.
            

            
              Values are Mean ± SD.
            

            
              Values on the same row with different superscripts were significantly different at p < 0.05.
            

          

          

          
            Table 11. 
				
            

            
              Analysis of variance for radical scavenging activities of Angelica gigas Nakai extract with extrusion conditions during processing.

            
            

          

          
            
              
                	Source
                	DF
                	DPPH radical scavenging activities


                	ABTS+ radical scavenging activities


              

              
                	SS
                	F-value
                	SS
                	F-value
              

            
            
              	
                

              
            

            
              	X1
              	4
              	2403.65
              	7.69***
              	0.26
              	2.43*
            

            
              	X2
              	4
              	3215.88
              	10.29***
              	1.27
              	11.91***
            

            
              	X3
              	4
              	3272.20
              	10.47***
              	1.48
              	13.89***
            

            
              	
                

              
            

            
              	R-square
              	0.6896
              	0.7957
            

          

          
            
              X1; Screw speed (rpm), X2; Feed rate (kg/h). X3; Water (kg/h), WSI; Water Solubility Index, WAI; Water Absorption Index, DF; degrees of freedom, SS; Sum of squares.
            

          

          

          
            Table 12. 
				
            

            
              Contents of decursin and decursinol angelate of extruded Angelica gigas Nakai.

            
            

          

          
            
              
                	Sample
                	Decursin (%)
                	Decursinol Angelate (%)
                	Decursin + Decursinol Angelate (%)
              

            
            
              	
                

              
            

            
              	NEA
              	3.22±0.02
              	2.08±0.01
              	5.31±0.03*f**
            

            
              	1
              	3.56±0.09
              	2.23±0.06
              	5.79±0.15cd
            

            
              	2
              	3.68±0.03
              	2.30±0.02
              	5.98±0.55bc
            

            
              	3
              	3.91±0.07
              	2.45±0.05
              	6.37±0.12a
            

            
              	4
              	3.42±0.10
              	2.15±0.06
              	5.57±0.17e
            

            
              	5
              	3.83±0.07
              	2.42±0.05
              	6.25±0.12a
            

            
              	6
              	3.94±0.04
              	2.49±0.02
              	6.43±0.06a
            

            
              	7
              	3.87±0.07
              	2.45±0.04
              	6.32±0.11a
            

            
              	8
              	3.88±0.04
              	2.45±0.03
              	6.33±0.07a
            

            
              	9
              	3.63±0.10
              	2.29±0.07
              	5.92±0.17bc
            

            
              	10
              	3.69±0.09
              	2.33±0.06
              	6.02±0.15b
            

            
              	11
              	3.50±0.10
              	2.20±0.06
              	5.70±0.17de
            

            
              	12
              	3.87±0.06
              	2.44±0.04
              	6.31±0.10a
            

            
              	13
              	3.39±0.04
              	2.13±0.02
              	5.53±0.07e
            

            
              	14
              	3.49±0.09
              	2.20±0.06
              	5.69±0.15de
            

            
              	15
              	3.68±0.16
              	2.32±0.10
              	6.00±0.26de
            

          

          
            
              NEA; non-extruded Angelica gigas Nakai, 1 ~ 15; Extruded Angelica gigas Nakai depending on different condition.
            

            
              Values are Mean ± SD.
            

            
              Values on the same row with different superscripts were significantly different at p < 0.05.
            

          

          

          
            Table 13. 
				
            

            
              Analysis of variance for decursin and decursinol angelate of Angelica gigas Nakai extract with extrusion conditions during processing.

            
            

          

          
            
              
                	Factor
                	DF
                	Sum of squares
                	F-value
              

            
            
              	
                

              
            

            
              	X1
              	4
              	401.47
              	10.59***
            

            
              	X2
              	4
              	426.35
              	11.24***
            

            
              	X3
              	4
              	490.05
              	12.93***
            

            
              	
                

              
            

            
              	R-square
              	
              	0.7422
            

          

          
            
              X1; Screw speed (rpm), X2; Feed rate (kg/h). X3; Water (kg/h), DF; degrees of freedom.
            

          

          

          
            Table 14. 
				
            

            
              Experimental data on proximate compositions, antioxidant components and antioxidant activities, and decursin of Angelica gigas Nakai by central composite design for response surface analysis.

            
            

          

          
            
              	
                
              
            

          

          

          
            
            

            Fig. 7. 
				
            

            
              Response contour polt of screw speed, water and feed rate on the DPPH radical scavenging activity. Feed; Feed rate (kg/h), Water; Water (kg/h), StdErr; Standard error.

            
            

            

          

          
            
            

            Fig. 8. 
				
            

            
              Response contour polt of screw speed, water and feed rate on the ABTS+ radical scavenging activity. Feed; Feed rate (kg/h), Water; Water (kg/h), StdErr; Standard error.

            
            

            

          

        

      

      
        3. 압출성형물의 지표성분 함량
        참당귀의 지표성분인 decursin과 decursinol angelate 함량은 압출성형물(처리구 3번, 스크류 속도 60 rpm, 참당귀 미분 투 입량 30kg/h, 가수량 6.0kg/h)이 6.37% 함량으로 대조구 함 량 5.31% 대비 16.64% 증가하여 유의적 (p < 0.05)인 차이를 나타내었다 (Table 12). 참당귀의 조파쇄 분말과 압출성형 분 말에 대한 decursin과 decursinol angelate의 추출함량을 비교 분석한 결과 압출성형시 유용성분 함량이 3~4배의 함량이 증 대되었다고 보고하여 본 연구와 유사한 결과를 나타내었다 (Kim et al., 2008). 이에 따라 decursin과 decursinol angelate 의 추출함량을 반응표면분석 결과 스크류 속도 (X1), 원료투입 량 (X2), 가수량 (X3) (p < 0.001)에 영향을 받는 것으로 나타 났으며, 스크류 속도 (X1)에 따른 F값이 10.59, 원료투입량 (X2)는 11.24, 가수량 (X3)은 12.93으로 나타나 원료투입량, 가 수량이 높을수록 증가하는 경향을 확인할 수 있었다 (Table 13, Fig 9). 따라서 선정된 최적조건은 압출성형처리 중 스크 류 속도가 93.71 rpm이고, 참당귀 미분 투입량 28.67kg/h 와 가수량 9.9kg/h이며, 이때 지표성분 함량은 Table 14에 나타 내었다.

        
          
          

          Fig. 9. 
				
          

          
            Response contour polt of screw speed, water and feed rate on the decursin and decursinol angelate. Feed; Feed rate (kg/h), Water; Water (kg/h), StdErr; Standard error.
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