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            초록
          
        

        
          Harnessing the antioxidant and antibacterial properties of botanical extracts has the potential to improve wound care and other biomedical and healthcare needs. In this study, thermoplastic polyurethane(TPU)-based electrospun nanofibers were fabricated to incorporate the extract of Terminalia chebula, a fruit rich in polyphenols and tannins. The nanofibers were evaluated for their morphological, optical, antioxidant, and antibacterial properties. Scanning electron microscope (SEM) observations revealed that as the extract concentration increased, the fiber diameter slightly increased with observable localized swelling due to the extract incorporation. UV–Vis spectroscopy analysis confirmed similar absorption peaks for the extract alone, for the TPU/T. chebula mixture, and within the fabricated electrospun nanoweb, indicating that the active components of the extract were retained after the electrospinning process. The ABTS radical scavenging measurements for analyzing the antioxidant properties showed an increase proportional to the extract concentration, exhibiting a radical scavenging rate of ≥ 90% at ≥ 1,200 μg/mL. The antibacterial activity, evaluated according to KS K 0693, demonstrated more than 99.9% reduction in viable cells of Staphylococcus aureus ATCC 6538 and Klebsiella pneumoniae ATCC 4352. These findings indicate that the T. chebula extract–incorporated electrospun TPU nanofibers possess excellent antioxidant and antibacterial properties as well as structural stability, suggesting their strong potential as functional antibacterial materials for medical and healthcare textile applications.
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      1. 서 론
      최근 전 세계적으로 고령화 사회에 진입하며 위생과 건강에 대한 관심이 높아짐에 따라 항균 섬유의 수요가 급격히 증가하고 있다. 최근 보고에 따르면 항균 섬유의 글로벌 시장 규모(Antimicrobial Textiles, 2024)는 2024년 약 117억 6천만 달러로 추정되었으며, 2033년에는 191억 8천만 달러에 이를 것으로 전망된다. 이러한 가파른 성장률은 고령화 사회 진입, 병원 내 감염 관리, 스포츠·아웃도어 의류의 기능성 요구 증대 등 다양한 요인에 의해 촉진되고 있으며, 항균 섬유는 의료용 섬유, 위생용품, 헬스케어, 생활 의류 등 폭넓은 산업 분야에서 중요한 역할을 담당하고 있다.

      항균 섬유 개발을 위해 다양한 공정 기술이 활용되고 있는데, 최근 주목받는 기술 중 하나가 전기방사이다. 전기방사 공정은 수십-수백 나노미터 직경의 초극세 섬유를 제조할 수 있으며, 매우 높은 비표면적과 기공률을 갖는 나노 웹(web)을 형성한다. 전기방사 공정으로 제작된 나노 웹의 독특한 구조적 특성은 나노 웹을 구성하는 고분자 매트릭스 내에 항균제를 고르게 분산·포함할 수 있고 제어된 방출을 가능하게 한다.

      전기방사 섬유에 적용되는 항균제로는 은(Ag), 구리(Cu), 아연 산화물(ZnO)과 같은 무기 나노입자나 항생제 기반 물질이 가장 널리 사용되었다(Kim et al., 2024; Maliszewska et al., 2022; Quirós et al., 2015). 그러나 이러한 항균제들은 몇 가지 한계를 보이는데, 은이나 구리 나노입자의 경우 장기간 인체 노출 시 잠재적 독성 문제가 보고되었으며 항생제 기반 항균제는 내성균 출현 가능성을 높일 수 있다. 또한, 트리클로산(triclosan), QACs(4급 암모늄염), 폴리헥사메틸렌구아니딘(PHMB) 등의 합성 고분자 기반 항균제는 환경에 잔존하여 생태계에 부담을 줄 수 있다는 점에서 지속가능성에 대한 우려가 제기되고 있다(Afza et al., 2024; Ferdous & Nemmar, 2020; Frydrych et al., 2023; Kakakhel et al., 2021; Karypidis et al., 2023; Markert et al., 2016).

      이러한 배경에서, 인체 안전성과 환경 친화성을 동시에 확보할 수 있는 천연 유래 항균물질에 관한 연구가 활발히 진행되고 있다. 대표적인 예로 키토산(chitosan)은 갑각류 껍질에서 추출되는 천연 고분자로, 항균성과 생분해성을 동시에 지녀 의료용 전기방사 나노섬유에 활발히 응용되고 있다(Bagheri et al., 2022; Tamilarasi et al., 2023; Tripathi et al., 2025). 또한, 최근 연구에서는 강황(curcumin), 녹차 추출물의 카테킨(catechin), 계피 추출물의 시나말데하이드(cinnamaldehyde) 등 다양한 천연 유래 항균 성분을 전기방사 섬유에 도입하여 Staphylococcus aureus 및 Klebsiella pneumoniae와 같은 병원성 세균에 대한 억제 효과가 보고되었다(Cesur et al., 2023; Kang & Lee 2024; Kim et al., 2023; Lv et al., 2024).

      본 연구에서 활용하고자 하는 가자열매(Terminalia chebula)는 열대 및 아열대 지역에서 자생하는 낙엽성 교목의 열매로, 다양한 생리활성 물질을 함유한 것으로 보고되어 있다. 가자열매에 포함된 주요 생리활성 성분으로는 chebulagic acid, chebulinic acid, gallic acid, ellagic acid, corilagin 등 가수분해성 탄닌과 페놀류 화합물이 알려져 있으며(Li et al., 2024; Sultan et al., 2023), 이들은 항균·항산화·항암 활성을 지녀 식품 보충제와 기능성 소재로의 음용 가능성이 보고되었다(Jha & Sit, 2024; Jinukuti & Giri, 2013; Kang et al., 2005; Khan et al., 2022; Malekzadeh et al., 2001; Mostafa et al., 2011; Sadhupati et al., 2024; Saleem et al., 2002). 또한, 가자열매 추출물은 보통 황갈색에서 짙은 갈색 색조를 띠며, 추출 용매, pH, 금속이온 처리 조건에 따라 색상이 변화한다. 이러한 특성은 단순한 발색을 넘어 항균 기능을 부여하기 때문에, 면, 모, 가죽, 재활용 폴리에스터 등 다양한 섬유 소재의 염색에서 기능성 천연염료로의 응용도 가능한 것으로 보고되었다(Rathinamoorthy et al., 2011; Nam & Lee, 2014; Song et al., 2017; Lee et al., 2020).

      본 연구에서는 기존 무기 나노입자 기반 항균제가 지니는 한계를 보완하기 위한 대안으로, 폴리페놀과 탄닌류가 풍부한 가자열매 추출물을 적용하여 항산화 및 항균 특성을 갖는 기능성 나노섬유를 제작하고 그 특성을 분석하였다. 가자열매 추출물이 적용된 전기방사 기반 나노섬유의 구조적 특성 및 형태학적 특성을 분석하고, 색차계 측정을 통해 나노섬유의 색상 변화와 색상 강도를 포함한 광학적 특성을 정량적으로 평가하였다. 또한, 가자열매 추출물 함량에 따른 항산화 및 항균 활성을 종합적으로 검토함으로써, 본 연구는 가자열매 추출물이 포함된 나노섬유의 기능적 특성과 시각적 특성을 동시에 규명하고, 이를 바탕으로 의료 및 헬스케어 분야에서 항산화·항균 기능성 섬유로서의 활용 가능성을 탐색하는 것을 목표로 하였다.

    

    

  
    
      2. 실 험
      
        2.1. 재료 및 시약
        가자열매는 한국천연염색박물관(naturaldyeing.or.kr)에서 구입하였으며 추출 용매는 증류수를 사용하였다. 전기방사를 위한 thermoplastic polyurethane(TPU)는 이노벤소에서 제공받았으며, 전기방사 용액 제조에 사용한 용매는 ethyl acetate (Sigma-Aldrich)와 dimethylformamide(DMF, Samchun chemicals)를 사용하였다. 가자열매 추출물의 항산화 활성 분석을 위해 ABTS(Sigma-Aldrich)를 사용하였고 항균 실험에 사용된 Staphylococcus aureus(ATCC 6538)와 Klebsiella pneumoniae (ATCC 4352)는 한국생명공학연구원 생물자원센터(KCTC, Korean Collection for Type Cultures)에서 구입하여 사용하였다.

      

      
        2.2. 가자열매 유용성분 추출
        Fig. 1은 가자열매에서 유용성분의 추출을 위한 공정 flowchart를 보여준다. 가자열매의 유용성분 추출을 위해 가자열매 300 g에 증류수 3 L를 첨가하여 가열한 후 끓기 시작한 시점부터 30분간 1차 추출을 진행하였다. 이후 1차 추출물을 여과하여 분리한 뒤, 잔여 시료에 물 1.5L를 다시 첨가하고 동일한 조건에서 2차 추출을 진행하였다. 1차 및 2차 추출액은 혼합하여 2.5 µm 종이 필터로 여과한 후, 120±5 rpm에서 50°C 조건으로 감압 농축하였다. 최종적으로, 농축된 추출액은 -80°C에서 급속 냉동한 뒤, 동결건조기에서 -50°C 조건으로 건조하여 가자열매 유용성분을 분말 형태로 추출하였다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Process flow chart for extracting the active component from Terminalia chebula.
          
          

          

        

      

      
        2.3. 가자/TPU 나노섬유 웹의 제조
        TPU(thermoplastic polyurethane, 14wt%), DMF(dimethylformamide, 70wt%), ethyl acetate(16wt%)를 기술된 무게 비율로 혼합하여 전기방사를 위한 TPU 전구체 용액을 제작하였다. 이후, 분말 형태의 가자열매 추출물을 준비된 TPU 전구체 용액과 혼합하여 가자/TPU 전기방사 방사 용액을 제조하였다. 가자열매 추출물 첨가 유무에 따른 항산화 및 항균 활성 차이를 확인하기 위해 가자열매 추출물이 혼합되지 않은 기본 TPU 전구체 용액을 S1로 명명하여 대조군으로 활용하였다. 이후, 첨가되는 가자열매 추출물의 농도에 따른 효과를 확인하기 위해 TPU 전구체 용액에 가자열매 추출 분말을 25, 30, 35, 40 mg/mL로 첨가하여 방사 용액을 제조하였으며, 이를 각각 S2, S3, S4, S5로 명명하였다. 모든 방사 용액은 균질화를 위해 1시간 동안 교반한 후, 0.45 µm syringe filter로 여과하여 불순물을 제거하였다.

        전기방사는 여과된 방사 용액을 10 mL 주사기에 주입한 후 전기방사 장비(NanoSpinner, inovenso NSPLUS)에 연결하여 수행하였다. 본 연구에서 사용한 구체적인 전기방사 공정 파라미터는 유속 0.6 mL/h, 인가 전압 25 kV, 팁-컬렉터 간 거리 10 cm로 설정하였으며, 모든 방사 공정은 실온(25±2°C), 상대습도 40-50%의 일정한 환경에서 진행하였다.

        전기방사 기반의 고분자 나노섬유 웹은 섬유의 직경과 두께가 매우 얇아 의복에 사용되는 일반적인 직물과 비교했을 때 기계적 물성이 떨어지며, 이는 나노섬유 웹을 기능성 의복으로 활용하고자 할 때 큰 걸림돌이 될 수 있다. 이러한 문제를 해결하기 위해, 본 연구에서는 전기방사 장비에서 기능성 나노섬유를 방사할 때 원통 형태의 드럼 컬렉터에 실제 의복에 사용되는 면직물을 부착하여 나노섬유가 면직물 표면 위로 바로 수집될 수 있도록 공정을 설계하고 진행하였다. 방사된 나노섬유는 면직물 표면에 결합되며, 해당 공정을 통해 제작된 나노섬유 시료는 기판의 역할을 하는 면직물의 기계적 물성을 갖게 되어 기존 나노섬유 웹이 갖는 단점(직물 대비 낮은 기계적 물성)을 효과적으로 해결할 수 있다.

        면직물에 방사된 나노섬유 웹은 24시간 동안 상온에서 건조하여 잔류 용매를 완전히 제거하였으며, 최종적으로 제작된 나노섬유 시료들은 방사 용액과 동일한 방법으로 첨가된 가자열매 추출물의 농도에 따라 S1-S5로 구분하였고, 이후 수행된 다양한 분석에 활용하였다.

      

      
        2.4. 나노섬유의 형태 및 구조 분석
        전기방사 공정을 통해 제작된 가자/TPU 나노섬유 웹의 미세구조는 전남대학교 에너지융복합 전문핵심 연구지원센터의 주사전자현미경(SEM, SU5000/Hitachi, NFEC-2021-03- 268978)을 이용하여 분석하였다. 약 10 × 10 mm 크기로 재단된 나노섬유 웹 시료를 탄소 테이프와 은 페이스트를 사용하여 알루미늄 홀더에 고정하였고, 전도성 확보를 위해 백금(platinum)을 약 5 nm 두께로 코팅하였다. 주사전자현미경 관찰 조건은 가속 전압 15kV, 작동 거리 6.8mm로 설정하였으며, 각 시료에 대해 서로 다른 영역에서 ×10,000배(스케일 바: 5µm) 및 ×30,000배(스케일 바: 1 µm) 이미지를 획득하였다.

      

      
        2.5 나노섬유의 색특성
        가자 추출물 함량에 따른 전기방사 나노섬유 웹의 색상 변화를 정량적으로 평가하기 위해 색차계(X-rite)를 이용하여 CIELAB 색 좌표(L*, a*, b*)를 측정하였다. 측정 조건은 D65 광원과 10° 표준 관찰자를 적용하였다. 색 좌표 측정을 위한 나노 섬유 시료는 측정 전 동일한 조건에서 충분히 건조해 주었고, 각 시료는 서로 다른 위치에서 3회 이상 반복 측정 후 평균값을 구하였다. 또한, 색 강도(color strength)를 정량화하기 위해 측정된 반사율(R)을 기반으로 Kubelka-Munk 식을 적용하여 K/S 값을 계산하였다.
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        K/S: the color strength calculated based on the Kubelka-Munk theory

        R: the reflectance of the sample at the measured wavelength.

      

      
        2.6 자외선/가시광선(UV/Vis) 흡수 분광분석
        방사 용액에 첨가된 가자열매 추출물의 활성 성분이 전기방사 공정 도중 손상되지 않고 나노섬유 내부에 균일하게 분산되어있는지 확인하기 위하여 UV/Vis 흡수 분광분석을 수행하였다. 가자열매 추출물, 가자열매 추출물이 첨가된 방사용액, 전기방사 기반 나노섬유 웹 시료를 각각 DMF에 균일하게 용해시킨 후, UV/Vis 분광광도계(Ossila)를 이용하여 320-850 nm 파장 범위에서 흡광도를 측정하였고 가자열매 추출물 고유의 흡광 스펙트럼이 유지되는지를 확인하였다.

      

      
        2.7. 항산화 활성 분석을 위한 ABTS Radical 소거 측정
        가자열매 추출물의 항산화 활성 정도를 분석하기 위해 ABTS 라디칼 소거 측정을 수행하였다. ABTS 양이온 라디칼(ABTS⁺·)은 청록색으로 이에 따른 고유한 흡광 특성을 보인다. 이때, 측정 시료에 항산화 활성이 존재하면 시료에 의해 ABTS 라디칼이 제거되면서 청록색에서 무색의 ABTS 상태로 환원된다. 이러한 원리를 통해, ABTS 양이온 라디칼(ABTS⁺·)의 흡광도가 가자열매 추출물에 의해 감소되는 정도를 측정하여 항산화 활성 정도를 분석하였다.

        7 mM ABTS 용액과 100 mM potassium persulfate 용액을 동일 부피로 혼합한 후, 암실 환경에서 24시간 반응시켜 ABTS 라디칼 용액을 생성하였다. 이후, 생성된 라디칼 용액은 734 nm 파장에서 흡광도(absorbance)가 1.0±0.02가 되도록 증류수로 희석하였다. 가자열매 추출물 시료는 DMF에 0.2-2 mg/mL의 다양한 농도로 녹여 제작하였으며, 전기방사로 제조된 나노섬유 시료는 10 mg/mL의 조건로 DMF에 녹여 제작하였다. 희석된 ABTS 라디칼 용액 1 mL에 준비된 각각의 시료 용액을 20 µL를 첨가하여 30분간 암실에서 반응시킨 후, UV-Vis 분광광도계를 이용하여 734 nm 파장에서의 흡광도의 변화를 6회 반복 측정하였다.

        항산화 활성은 아래 식에 따라 계산하였으며, vitamin C(ascorbic acid, 1 mg/mL)를 대조군으로 사용하였다.
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        As: the absorbance measured after the addition of the sample

        Ac: the absorbance of the control solution

      

      
        2.8 항균활성 분석
        나노섬유 웹의 항균성은 황색포도상구균(Staphylococcus aureus ATCC 6538)과 폐렴균(Klebsiella pneumoniae ATCC 4352)을 공시균으로 선정하여 KS K 0693에 준하여 평가하였다. 선정된 공시균을 뉴트리언트 한천 평판 배지에 접종하고 37°C 환경에서 48시간 동안 배양을 진행한 후에 뉴트리언트 배지 20 mL에 접종하여 37°C 환경에서 24시간 동안 진동 배양을 진행하였다. 흡광도 측정을 통해 배양된 공시균의 생균 농도를 (1 ± 0.3) × 105CFU/mL로 조절한 후, 시험포 및 대조시험포 각 0.4 g에 0.2 mL을 균일하게 접종하여 37oC에서 18시간 동안 배양하였다. 최종적으로, 각 검체로부터 균액을 추출하고 생리 식염수로 1, 10, 100, 1,000, 10,000배로 희석한 후 각 1 mL을 채취하여 뉴트리언트 한천배지에 균일하게 분산하여 37oC에서 48시간 동안 배양한 후 생균수를 산출하였다. 정균 감소율은 다음 식을 통해 계산하었다.
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        Mb: number of bacteria recovered from the electrospun nanofiber without Terminalia chebula extract(S1)

        Mc: number of bacteria recovered from the electrospun nanofiber containing Terminalia chebula extract(S4)

      

    

    

  
    
      3. 결과 및 고찰
      
        3.1. 가자/TPU 나노섬유 웹의 물리적 구조 분석
        가자열매 추출물이 첨가된 나노섬유 웹의 형태 및 구조 분석을 위해 첨가된 가자열매 추출물의 농도에 따른 나노섬유 시료들을 제작하고 SEM 측정을 진행하였다. Fig. 2는 가자열매 추출물의 첨가량에 따른 TPU 나노섬유 웹의 SEM 이미지를 보여준다. 가자열매 추출물이 포함되지 않은 S1 시료는 약 150-200 nm의 직경과 매끄러운 표면을 가진 나노섬유가 형성되었으며 별다른 팽윤 구조는 관찰되지 않았다. 반면, 가자열매 추출물이 첨가된 S2-S5 시료에서는 첨가되는 가자열매 추출물의 농도가 증가함에 따라 나노섬유의 직경이 조금 증가하며, 나노섬유 내부에 가자열매 추출물이 삽입되며 발생하는 팽윤 구조가 더 많이 형성되는 경향이 관찰되었다. 나노섬유의 직경이 증가하는 경향은 첨가되는 가자열매 추출물의 농도가 높아짐에 따라 방사 용액의 점도가 증가하고 응집력이 높아지기 때문으로 판단되며, 이는 방사용액의 점도 증가와 함께 나노섬유의 직경이 함께 증가하는 경향을 보고한 Kim and Lee(2016)의 연구 결과와도 일치한다. 또한, 방사용액에 첨가되는 가자열매 추출물의 농도가 높아질수록 나노섬유 내부로 삽입되는 추출물의 양도 증가하기 때문에, 나노섬유 표면의 팽윤 구조가 더 많이 나타나며 국소적인 섬유 간 유착 및 연결 구조가 형성되었다. 측정된 SEM 이미지의 분석 결과, 가자열매 추출물이 첨가된 시료 중 35 mg/mL의 농도로 추출물이 포함된 S4 시료에서 균일한 직경 분포와 연속적인 네트워크 구조를 만족하였으며, 나노섬유 간 유착이 발견되지 않아 전체적으로 안정적인 형태와 구조를 보여주었다. 반면, 40 mg/mL의 농도로 추출물이 포함된 S5 시료에서는 과도한 추출물 함량으로 인해 나노섬유의 직경이 굵고 불균일하게 형성되었으며, 팽윤 구조와 섬유 간 유착이 다수 관찰되어 나노섬유 웹의 구조 안정성 저하가 확인되었다. 따라서 형태 및 구조의 안정성과 포함되는 추출물에 의한 기능성 부여의 균형을 고려할 때, S4 시료가 유착 없는 연속적인 네트워크, 나노섬유의 균일한 직경 분포, 높은 추출물 첨가 농도를 동시에 만족하였기에 이후 수행되는 항균(KS K 0693) 평가의 대표 시료로 선정하였다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            SEM images of electrospun TPU/Terminalia chebula nanowebs prepared with different extract concentrations (S1: pristine TPU; S2-S5: 25, 30, 35 and 40 mg/mL, respectively).
          
          

          

        

      

      
        3.2 가자/TPU 나노섬유 웹의 색특성
        가자열매 추출물 함유량에 따른 가자/TPU 나노섬유 웹의 색상 특성을 정량적으로 분석하기 위해 CIELAB 색 좌표의 L*, a*, b* 값과 Kubelka-Munk 이론에 기반한 K/S 값을 측정하였다. S1 시료를 표준으로 하여 측정한 색 좌표 및 K/S 값은 Table 1에 정리하였으며, 각 시료의 색상 변화는 Fig. 3에 나타내었다. 가자열매 추출물 함량이 증가함에 따라, 전기방사 나노섬유 웹의 색상은 백색에서 황색도가 증가하는 점진적인 변화를 보였다. 명도를 나타내는 L* 값은 S2 시료의 88.00에서 S5 시료의 77.29로 감소하여, 가자열매 추출물 함량이 증가할수록 나노섬유 웹이 점차 어두워지는 경향을 나타냈다. 이러한 L* 값의 감소는 가자열매 유래 폴리페놀성 색소 성분이 TPU 나노섬유 매트릭스 내부로 삽입되면서 가시광선 흡수가 증가한 결과로 해석될 수 있다. a* 값은 S2 시료의 -1.89에서 S5 시료의 0.27로 증가하긴 했지만, 전반적으로 0에 가까운 값을 나타내어 가자열매 추출물 첨가가 적-녹 축(red-green axis)에는 큰 영향을 미치지 않는 것으로 확인되었다. 반면, b* 값은 10.26(S2)에서 14.61(S5)로 뚜렷한 증가 경향을 보였으며, 이는 가자열매 추출물 고유의 황색 계열 색조가 나노섬유 웹에 반영되었음을 의미한다. 가자/TPU 나노섬유 웹 색상의 농도와 강도를 정량적으로 평가하기 위해 K/S값을 분석한 결과, 가자열매 추출물 함량이 증가함에 따라 K/S 값은 0.40(S2)에서 1.36(S5)로 증가하는 경향을 보였다. 본 결과는 가자열매 추출물의 첨가가 나노섬유 웹의 K/S 값을 효과적으로 증가시켰음을 의미한다. 이는 가자 유래 색소 성분이 단순히 표면에 부착된 것이 아니라, 전기방사 과정 중 고분자 매트릭스 내에 안정적으로 내포되었음을 시사한다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            Color characteristics(L*, a*, b*) and K/S values of TPU nanofibrous webs containing different amounts of Terminalia chebula extract
          
          

        

        
          
            
              	Sample
              	L*
              	a*
              	b*
              	K/S
            

          
          
            	S2
            	88.0
            	−1.89
            	10.26
            	0.40
          

          
            	S3
            	86.16
            	−1.65
            	11.24
            	0.63
          

          
            	S4
            	80.93
            	−1.49
            	12.77
            	1.04
          

          
            	S5
            	77.29
            	0.27
            	14.61
            	1.36
          

        

        

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Photographs of electrospun TPU webs containing different contents of Terminalia chebula extract (S1-S5).
          
          

          

        

        결과적으로 L*, a*, b* 및 K/S 값의 변화는 전기방사 공정 중 가자 추출물의 첨가가 나노섬유 웹의 색상을 농도 의존적으로 조절할 수 있음을 보여준다.

      

      
        3.3 가자/TPU 나노섬유 웹의 흡광 특성 분석(UV-Vis spectrometer)
        가자열매 추출물에 포함된 유용성분은 특정한 파장대역을 흡수하는 광학적 특성을 갖기 때문에 가자열매 추출물이 포함된 나노섬유의 흡수 스펙트럼과 가자열매 추출물의 흡수 스펙트럼을 측정하여 비교해 보면 나노섬유 내부에 삽입되어 있는 가자열매 추출물의 존재 여부를 확인할 수 있다. Fig. 4는 가자열매 추출물, 가자열매 추출물과 TPU가 혼합된 방사용액, 전기방사된 나노섬유의 흡수 스펙트럼을 보여준다. 자외선/가시광선(UV/Vis) 흡수 분광분석 결과, 가자열매 추출물과 추출물이 포함된 방사용액, 이를 이용하여 제조한 나노섬유에서 동일 파장의 흡광 피크가 확인되었다. 이러한 측정 결과는 나노섬유 내부에 삽입된 가자열매 추출물의 주요 활성 성분들이 전기방사 과정에서 손실되지 않고 화학적으로 안정하게 보존되고 있음을 의미한다. 한편, 흡광 강도는 가자 추출물, TPU/가자 혼합 방사용액, 전기방사 나노웹 순으로 감소하였는데 이는 포함된 가자열매 추출물의 농도 차이가 주원인이며, 부가적으로는 전기방사 공정 도중 나노섬유 내부로 포획된 추출물의 색소 성분 일부가 TPU 고분자 사슬과 상호작용하여 추출물 색소 성분의 광학적 활성이 감소한 결과로 해석된다(Kang & Lee, 2024; Mahmud et al., 2020; Woo & Lee, 2021).

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Absorption spectra of Terminalia chebula extract, TPU/Terminalia chebula extract and electrospun nanoweb.
          
          

          

        

      

      
        3.4 가자/TPU 나노섬유 웹의 항산화 활성 분석
        가자열매 추출물이 갖는 항산화 특성을 분석하기 위해 가자열매 추출물의 첨가 농도에 따른 ABTS 라디칼 소거 측정 결과를 그래프로 정리하여 Fig. 5에 나타내었다. 이때, vitamin C(ascorbic acid)를 비교군으로 사용하였는데, vitamin C는 과일 및 채소에 존재하는 대표적인 항산화 지표 물질로 생체 내 활성산소를 억제하는 강한 항산화 특성을 보여주기 때문에, 비교군으로 사용하면 가자열매 추출물의 항산화 정도를 확인할 수 있다. Fig. 5를 보면, 첨가된 가자열매 추출물의 농도가 증가함에 따라 항산화 활성 정도가 뚜렷하게 증가하였으며, 200 µg/mL 조건에서 약 8%, 600 µg/mL 조건에서 약 50%, 그리고 1200 µg/mL 이상의 조건에서 90% 이상의 라디칼 소거 기능을 보여 농도 의존적인 항산화 활성을 나타내었다. 이는 가자열매에 함유된 폴리페놀(chebulagic acid, gallic acid 등)과 탄닌류가 라디칼 전자를 안정화시켜 ABTS+·의 환원·탈색 반응을 촉진한 결과로 판단된다. 또한, 동일 조건에서 측정한 vitamin C(1,000 µg/mL)의 라디칼 소거능은 약 92%로 측정되었으며, 1200 µg/mL 이상의 농도에서 가자열매 추출물이 비교군인 vitamin C와 비슷한 수준의 높은 항산화 활성을 보이는 것을 확인할 수 있었다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            ABTS radical scavenging activity of Terminalia chebula extract.
          
          

          

        

        이어서 전기방사 공정으로 제작된 나노섬유 시료(S 1-5)의 항산화 활성 분석을 진행하였고 측정 결과를 Fig. 6에 그래프로 정리하였다. 가자열매 추출물이 포함되지 않은 S1(대조군) 시료는 약 6% 수준의 매우 낮은 라디칼 소거가 관찰되었지만, 가자열매 추출물이 첨가된 S2-S5 시료에서는 모두 95% 이상의 매우 높은 라디칼 소거능을 보여주었다. 이 결과를 통해서 나노섬유에 항산화 활성을 부여하기 위해선 가자열매 추출물의 첨가가 필수요소이며 첨가되는 가자열매 추출물의 농도는 일정 수준 이상(≥25 mg/mL)만 만족해도 높은 항산화 활성을 나타냄을 확인하였다. 이는 가자열매에 포함된 폴리페놀 화합물이 전기방사 공정을 통해 TPU 고분자 매트릭스 내에 안정적으로 삽입되어 라디칼을 포획하는 항산화 활성을 유지하고 있음을 의미한다. 본 연구의 측정 결과와 유사하게 천연 폴리페놀을 첨가한 폴리우레탄 및 PLA 나노섬유에서도 전기방사 후 항산화 활성이 유지되는 경향이 보고된 바 있다(Kang & Lee, 2024; Liu et al., 2018). 따라서, 본 연구에서 제조한 가자/TPU 나노섬유는 전기방사 공정 후에도 우수한 항산화 활성을 만족함으로써 헬스케어를 위한 항산화 기능성 섬유 소재로의 적용 가능성을 보여준다.

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            ABTS radical scavenging activity of TPU/Terminalia chebula nanowebs.
          
          

          

        

      

      
        3.5. 가자/TPU 나노섬유 웹의 항균성 분석
        가자열매 추출물이 포함된 기능성 나노섬유의 항균 활성을 분석하기 위하여 KS K 0693:2011 흡수법에 따라 항균성을 평가하였다. 항균 특성 확인을 위한 공시균으로 S. aureus와	 K. pneumoniae를 사용하였다. 항산화 활성 분석과 동일하게 가자열매 추출물이 포함되지 않은 S1 시료를 대조군으로 설정하고 SEM을 통한 구조 분석과 항산화 활성 분석에서 모두 뛰어난 특성을 보여준 S4 시료를 대표 시료로 선정하여 항균 활성 정도와 가자열매 추출물 유무에 따른 항균 특성을 분석하였다. 분석 결과, 가자 열매 추출물이 포함되지 않은 S1 나노섬유 시료의 경우 항균 활성이 발견되지 않았지만 가자열매 추출물이 포함된 S4 시료는 두 공시균 모두에서 99.9% 이상의 항균 활성을 나타내었다(Table 2). 이러한 항균 효과는 가자열매에 함유된 chebulagic acid, chebulinic acid, gallic acid, corilagin 등의 가수분해성 탄닌과 페놀성 화합물에 기인하는 것으로 보이며, 이들 성분은 세균의 세포벽 단백질과 상호작용하여 세포막 투과성을 변화시키거나, 효소 활성 억제를 통해 세포 대사 활동을 저해하는 것으로 판단된다. 이러한 결과는 Nam and Lee(2014)의 선행 연구 결과와도 일치하는데, 해당 연구에서는 가자열매 추출물로 표면 염색된 울과 실크 섬유가 S. aureus 및 K. pneumoniae에 대해 99% 이상의 항균 효과를 보였다고 보고하였다.

        
          Table 2. 
				
          

          
            Antibacterial activity of electrospun nanoweb (S4)
          
          

        

        
          
            	
              Antibacterial activity
              Sample
            
            	
              Bacteria reduction rate(%)
            
          

          
            	
              
                Staphylococcus aureus
              
            
            	
              
                Klebsiella pneumoniae
              
            
          

          
            	TPU/T. chebula
            	99.9
            	99.9
          

        

        

        본 연구에서 제작한 전기방사 기반 나노섬유 구조는 미세한 직경과 매우 높은 비표면적, 다공성 구조를 지니고 있으며, 가자열매 추출물이 나노섬유 내부에 균일하게 분산되어 있어 기존 표면 염색과 비교해 안정성과 지속성이 높다는 장점을 갖는다. 본 연구에서 제작한 가자/TPU 나노섬유는 나노섬유가 갖는 독특한 구조적 특성을 통해 천연 항균 성분의 지속적 방출과 안정적인 항균 성능 유지가 가능하며 이를 통해서 다양한 분야에 폭넓게 적용될 수 있는 잠재력이 있다고 보여진다.

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구에서는 폴리페놀 및 탄닌류가 풍부한 가자열매 추출물을 전기방사 공정에 적용하여 TPU 기반 나노섬유를 제조하였고, 제조된 나노섬유의 미세구조와 형태, 광학적 특성 및 항산화·항균 활성을 종합적으로 평가하였다. SEM 분석 결과, 전기방사된 가자/TPU 나노섬유는 균일한 섬유 직경과 매끄러운 표면을 형성하였으며, 가자열매 추출물의 첨가량이 증가함에 따라 나노섬유 내부에 삽입된 추출물에 의한 표면 팽윤 구조와 나노섬유의 직경 변화가 관찰되었다. 나노섬유의 색 특성을 정량적으로 분석한 결과, 가자열매 추출물 함량 증가에 따라 나노섬유 웹의 색상은 점진적으로 변화하였으며, 이는 색차계 측정을 통해 확인되었다. 가자 추출물 농도가 증가할수록 L* 값은 감소하고 b* 값은 증가하여 가자열매 고유의 황색 계열 색조가 반영되었으며, K/S 값 또한 증가하여 색 강도가 강화되었음을 확인하였다. 이러한 결과는 가자열매 추출물이 전기방사 공정 중 나노섬유 매트릭스 내에 안정적으로 내포되어, 기능성 첨가제이자 자연 유래 색소로서 활용 가능함을 시사한다. UV-Vis 분광분석에서는 가자열매 추출물과 추출물이 포함된 방사 용액, 추출물이 포함된 나노섬유의 흡광도를 측정하여 비교하였고, 동일 파장 대역에서의 흡광 피크를 확인하여 가자열매 추출물이 전기방사 공정 후에도 손상되지 않고 나노섬유 내부에 균일하게 존재함을 검증할 수 있었다. 항산화 활성 정도를 평가하기 위해 ABTS 라디칼 소거능 분석을 진행한 결과, 가자 추출물 농도 증가에 따라 항산화 활성이 농도 의존적으로 향상되었으며, 가자 추출물이 첨가된 경우 전기방사 공정 후에도 높은 라디칼 소거능이 유지되었다. 이를 통하여, 가자열매 추출물이 첨가된 나노섬유의 경우 나노섬유 내부에 분산되어 있는 가자열매의 유용성분으로 인해 높은 항산화 활성을 만족하는 것을 확인하였다. 마지막으로, 가자열매 추출물이 포함된 나노섬유의 항균성 평가를 KS K 0693 흡수법을 적용하여 실시하였다. 구조적 안정성과 높은 항산화 활성을 동시에 보여준 나노섬유 시료(S4)를 대표 시료로 선정하여 항균성 평가를 수행한 결과, S. aureus와 K. pneumoniae에 대해 99.9% 이상의 항균 활성을 보였다. 이는 가자열매에 함유된 탄닌 및 페놀성 화합물이 세균의 세포벽 구조에 영향을 미쳐 세포막 투과성 변화 및 효소 활성 저해를 유도한 결과로 판단된다.

      이상의 분석 결과를 바탕으로, 본 연구에서 제작한 가자열매 추출물이 포함된 TPU 나노섬유는 구조적으로 안정할 뿐만 아니라 색상 변화가 정량적으로 제어 가능하고 항산화 및 항균 활성이 우수하여 의료 및 헬스케어 분야에서 기능성 항산화·항균 섬유로서의 높은 활용 가능성을 지니고 있음을 확인할 수 있었다.
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