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Abstract

Thisstudyaimedtoevaluatethecontentsoflead(Pb),arsenic(As),andcadmium

(Cd)inthemanufacturedherbalmedicineproducts,asbasedonthetypeofmedication

(globularandgranular)andthetypeoforiginatingsource(crudeandextracted).Twenty

granulartypesandeightglobulartypesofherbalmedicinewerecollectedandanalyzed.

Intheglobularandgranulartypesoftheherbalmedicines,wefoundthefollowing:the

concentration(㎎/㎏)ofPbranged0.184∼3.777and0.031∼ 0.204;Asranged0∼0.320

and0∼0.249;andCdranged0.017∼0.364and0∼0.037.Theconcentrationsintheglobular

typesweresignificantlyhigherthanthoseofthegranulartypes(p<0.05).Asfortheoriginating

source,theconcentration(㎎/㎏)ofPb(0.095∼3.777),As(0∼0.320),andCd(0∼0.364)in

thecrudetypesshowedsignificantlyhigherthanthatofPb(0.031∼1.293),As(0.028∼

0.249),andCd(0∼0.175)(p<0.05)intheextractedtype.Fromthefindingsofthestudy,

theappropriateregulationsforthemanufacturedherbalmedicineproductsneedtobe

developedaccordingtothetypeofmedicationaswellasthetypeoftheoriginatingsource.

Keywords:ICP-MS,heavymetal,manufacturedherbalmedicines,globulartype,

granulartype

서 론

오늘날 우리는 산업 발달과 과학기술의 발 으

로 생활의 편리함을 얻고 평균수명이 길어진 반면

이로 인해 발생하는 여러 가지 유해 물질에 노출

되는 험이 증가하여 면역기능에 련된 질환이
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나 기타 질병에 한 심이 증가하 다.

한 경제 소득의 증가와 평균수명 연장으로

인한 건강에 한 심 증가에 따라 인공 인 것

보다 천연의 것을 선호하게 되었고 약의 복용에

있어서도 양약보다 한약을 선호하는 사람들이 증

가하고 있다(1).질병 진단 기술 발 과 평균수명

증가로 인한 면역성 질환과 성인성, 사성 질병

등에 한 심증가는 한약등 생약제제에 한

심 수요 증가로 이어지고 있다.

생약제제는 다수의 한약재 조합에 의해 조제되

고 있으며,한약재는 식물,동물 물등의 천연

물을 가공 는 원재료 상태로 사용되고 있으므로

안 성 리가 매우 요하다(2).식물성 한약재

의 경우 그 특성상 생육환경이 토양이나 물,공기

등의 자연환경을 기반으로 하기 때문에 주변 환경

의 오염에 많은 양을 받을 수밖에 없으며 이러

한 재료를 기반으로 만들어진 한약재를 원재료로

한 생약제제는 안 성에 문제가 야기 될 수 있다

(3~4).생약제제의 원료인 한약재의 안 성에 문

제를 야기할 수 있는 유해물질인 속은 부분

생육환경에 따라 함유량이 다르지만 오염원으로부

터 배출된 후에도 화학 비 이 높아 환경 에

서 쉽게 소실되지 않고 수년에서 수십년의 반감기

를 가지면서 최 오염 지역에 축 되는 특성이

있다(5).

한약재에 잔류할 가능성이 있는 유해 속 가

운데 비 이 5이상 되는 납,비소,카드뮴은 인체

에 한 독성이 매우 강한 것으로 알려져 있으며

발암 는 발암 가능성이 높은 물질로 분류되어

있다(6~8).납,비소,카드뮴은 인체에 유해하며

생체 사를 통해 쉽게 배출되지 않고 축 되므로

장기간에 걸쳐 인체에 향을 미칠수 있다.

속을 섭취할 경우 배출되지 않고 장기간 잔류

축 되어 속을 포함하는 여러 효소의 활성을

하시키고(9) ,신장,간 등에 만성 독 증상을

유발하며(10~11)특히 비소의 경우 동물의 성장

을 해한다고 보고되어 있다(12).

따라서 식품의약품안 청에서는 2005년 10월

생약 속 종류별 허용기 을 식품의약품안

청고시 제2005-62호(생약 등의 잔류·오염물질

기 시험방법 제정고시)를 통해 비소는 3.0

mg/kg,납은 5.0mg/kg,카드뮴은 0.3mg/kg,

수은은 0.2mg/kg으로 4가지 속의 개별 허용

기 을 제시하 고 식품의약품안 청고시 제2011

-42호(생약 등의 잔류·오염물질 기 시험방

법)개정고시를 통해 일부 식물성 생약에 한해서

카드뮴의 기 을 0.7mg/kg 10mg/kg이하로

추가하여 규정하 으며 2013년 1월 재까지 그

허용기 을 용하고 있다.그러나 이 개별 허용

기 은 식물성 생약에만 용되었고 생약 추출물

이나 생약만을 주성분으로 하는 제제의 경우 총

속 는 총 속,납,비소에 한 기 만을

용하고 있다.최근 2012년 12월 28일 고시된

한약 외 한약(생약)규격집(식품의약품안 청 고

시 제2012-135호)은 2013년 1월 28일부터 시행

되며 여기서는 생약,생약제제 생약추출물에

해 개별수록하고 순도시험을 통해 개별 속

에 한 기 을 제시하고 있다(13~15).

본 연구는 식품의약품안 청의 생약에 한 개

별 속 리기 강화 추세에 맞추어 생약제제

에 해 표 유독 속인 납,비소,카드뮴에

한 제제별 농도를 모니터링 하 고 제형에 따른

속 함유량을 비교하여 생약제제의 안 성을

리할 수 있는 기 자료를 제시하고자 한다.

재료 방법

1.재료

2012년 서울시내 약국에서 매되는 생약제제

28건(과립제 20건,환제 8건)을 실험재료로 사용

하 다.

2.시약 기기

1)시약

-Multi-elementCalibrationstandard3for

ICP/MS(10mg/L,PerkinElmer,USA)

-StandardRefernceMaterial1547Peach

Leaves(NIST,NationalInstituteofStandard

andTechnology,USA)

-StandardRefernceMaterial1570aSpinach
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Leaves(NIST,USA)

-70% nitricacid,electronicgrade(Dongwoo

finechem,Korea)

2)기기

-Mixer(JAM-606,HwanginCNS,Korea)

-Microwave Digestion System(Start D,

MILESTONE,USA)

-ICP-MS(ELANDRC-e,PerkinElmerSCIEX,

USA)

3.검량선 작성

ICP-MS용 Multi-elementCalibrationstandard

(PerkinElmer,USA)를 5%질산용액으로납,비소,

카드뮴의 농도를 0.5,1.0,5.0,10 50ug/kg

로 제조,검량선을 작성하 다.

4.회수율시험

회수율 시험은 미국표 과학원의 인증표 물질인

1547인peachleaves(납,카드뮴)와1570aSpinach

Leaves(비소)를 분석시료와 동일한 시험방법으로

3회 반복 시험하여 인증표 물질의 평균값을 기

으로 회수율을 측정하 다.

검출한계(LOD,LimitOfDetection) 정량

한계(LOQ,LimitOfQuantitation)는 반응의

표 편차와 검량선 기울기에 근거하는 방법에 따

라 표 용액을 농도별로 3회 반복 측정하여 평균

값으로 검량 y를 작성하여 계산식 표 2에 따라 계

산하 다

5.시험용액의 조제 분석

시료의 분석시 표시료가 되도록 각각의 제제를

20포 이상(100g)취하여 혼합하고 분쇄한 후 균

질화하여사용하 다.시료 약0.5g을microwave용

expressvessel에 넣고 질산(70%)12mL를 가한

후 hood에서 16시간 방치하여 비 분해하 다.

Microwave Digestion System으로 1,200W

Power에서 30분 동안 180℃까지 상승시킨 후 20

분 동안 온도를 유지하여 분해하 다.분해 후 방

냉,탈기하고 vessel에 H2O21mL를 가하여 탈색

시킨 후, 순수를 가하여 50g로 정량하고 여과

후 시험용액으로 사용하 다. 속의 정량은

DynamicReactionCell(DRC)이부착된Inductively

coupledplasma-massspectrometer(ICP-MS)

를 사용하여 측정하 으며,기기분석 조건은 표 1

과 같다.

Table1.Operatingconditionsanddataacquisition

parametersforICP-MS

Parameter Operatingcondition

R.F.power 1,500W

Argongasflowrate

Plasma 15.0L/min

Auxiliary 0.27L/min

Carrier 0.85L/min

Interfacecones Nickel

Pb/Mass 207.977

As/Mass 74.9216

Cd/Mass 110.904

6.통계분석

SPSS(20.0) 로그램을 이용하여각 시료별 평균,

표 편차와 상 계를 구하 고,T-test(α=0.05)

를 실시하여 유의성을 검증하 다.

결과 고찰

1.인증표 물질을 이용한 회수율 시험 검량선

작성

회수율 시험은 미국표 과학원의 인증표 물질인

1547인 peachleaves와 1570aspinachleaves

를 분석시료와 동일한 시험방법으로 3회 반복 시험

하여 인증표 물질의 평균값을 기 으로 회수율을

측정하 으며,그 결과는 표 2와 같다.개개

속의 회수율을 보면 납 97.5%,비소 111.2%,카

드뮴 99.7%로 양호한 결과를 보 다.ICP/MS를

이용한 검량선은 납은 0.5∼50ug/kg의 농도에서

r=0.9982,비소와 카드뮴은 0.5∼50ug/kg농도
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Table2.Therecoveryratesofheavymetalsofstandardreferencematerial

Element
SRM(mg/kg)

Recovery

(%)

LOD1)

(ug/kg)

LOQ2)

(ug/kg)
Mean±SD

Pb3)
Certified 0.87±0.03

97.5 0.018 0.053
Measured5) 0.826±0.020

As4)
Certified 0.068±0.012

111.2 0.272 0.824
Measured 0.074±0.003

Cd3)
Certified 0.026±0.003

99.7 0.146 0.443
Measured 0.026±0.0002

1)LOD=3.3×σ/S(σ:standarddeviationofresponse,S:slopeofcalibrationcurve)

2)LOQ=10×σ/S
3)StandardRefernceMaterial1547

4)StandardRefernceMaterial1570a

5)Meanvalueofthreemeasurements.

에서 r=0.9999의 직선성을 나타냈다.납,비소,카

드뮴 검출한계는 0.018,0.272,0.146ug/kg

으며,정량한계는 0.053,0.824,0.443ug/kg로

이는 납,비소 카드뮴의 기 보다 하게 낮

은 값으로 분석결과의 타당성을 확인하 다.

2. 속 함유량

유통 인 생약제제 28건을 상으로 납,비소

카드뮴 함유량을 분석한 결과는 표 3~4와 같

고 이를 제제형태에 따라 과립제와 환제,제조원

료의 형태에 따라 엑스와 원생약으로 분류하여 비

교 도식하 다(그림 1~3).

1)제형에 따른 속 함유량

그림 1과 같이 과립제 납 함유량은 0.031∼

0.204mg/kg의 범 에서 검출되었고 평균함유량

은 0.101mg/kg이었으며 환제는 0.184∼3.777

mg/kg의 범 에서 검출되었고 평균함유량은

0.187mg/kg으로 과립제 보다 환제에서 납의 함

유량이 높게 검출되었다.

비소의 함유량은 체로 낮은 수 으로 검출되

었으며 과립제의 비소 검출범 는 N/D∼0.249

mg/kg,평균함유량은 0.098mg/kg이었고 환제는

N/D∼0.320mg/kg,평균함유량은 0.181mg/kg

으로 과립제 보다 환제에서 유의성 있게 높게 검

출되었으나 비소의 속 기 이 3mg/kg보다

히 낮은 수 이었다(그림 2).

카드뮴의 함유량은 검사 상 속 가장 낮

은 수 이었으며 제형별 함유량을 비교해보면 과

립제의 경우 N/D∼0.037mg/kg의 범 에서 검출

되었고 평균함유량은 0.007mg/kg이었다.환제의

경우 0.017∼0.364mg/kg의 범 에서 검출되었

고 평균함유량은 0.148mg/kg으로 과립제 보다

환제에서 히 높게 검출되었다(그림 3). 한

과립제의 경우 20개의 검체 14건에서는 검출이

되지 않았으나 환제의 경우 8건 모두에서 과립제

보다 높은 수 으로 검출되었다.식물성 생약을 기

으로 하 을 경우 카드뮴 0.3mg/kg이하를 과

하는 검체는 환제 1건 이었으나 생약제제의 경우

원료의 형태가 원생약 임에도 불구하고 이 기 의

용은 받지 않는다.최근 고시된 한약 외 한

약(생약)규격집(식품의약품안 청 고시 제2012-

135호)은 생약,생약제제 생약추출물에 해

개별수록하고 순도시험을 통해 개별 속에

한 기 을 제시하고 있으나 카드뮴에 한 기 은

식물성 생약에서만 규정하고 제제 추출물에

해서는 별도로 규정하고 있지 않지만 생약제제

카드뮴이 제제의 제형에 따라 비교 높게 검출되
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Fig.1.Concentrationofheavymetalinmanu-

factured herbalmedicinesbased on

typeofmedicationandtypeoforiginated

source(Pb).

Fig.2.Concentrationofheavymetalinmanubal

medicinesbasedontypeofmedication

andtypeoforiginatedsource(As).

Fig.3.Conecentrationofheavymetalinmanurbal

medicinesbasedontypeofmedication

andtypeoforiginatedsource(Cd).

고 있어 그 기 의 용범 를 강화할 필요성이

있다고 단된다.

2)제조원료의 형태에 따른 속 함유량

수거된 생약제제 28건 20건의 경우 엑스형태

로 추출 후 제조되었으며 8건의 경우 원생약을 가

공하여 제조되었다.엑스형태의 원료로 제조된 생

약제제의 경우 납,비소 카드뮴의 검출범 가

0.031∼1.293mg/kg,0.028∼0.249mg/kg,N/D

∼0.175mg/kg이었고 평균함유량은 0.157mg/kg,

0.104mg/kg,0.015mg/kg이었다.원생약을 가

공하여 제조된 제제의 경우 납,비소,카드뮴의 검출

범 가 0.095∼3.777mg/kg,N/D∼0.320mg/kg,

N/D∼0.364mg/kg이었고 평균함유량은 1.730

mg/kg,0.166mg/kg,0.127mg/kg이었다.본 연

구에서 사용된 생약제제들은 다양한 원료 성분과

다양한 처방으로 조제되었으나 속 함유량과의

유의성은 확인되지 않았다.박 등은 액상제제에서

의 속 농도가 환제에 비해 낮은 값으로 검출

되었으며 생약제제의 형태 종류에 따라서

속 함유량에 차이가 있을 수 있음을 보고(1)하

고 본 연구결과도 이와 유사하게 엑스 형태의 원

료를 사용한 제제가 원생약을 원료로 사용한 제제

보다 납,비소,카드뮴의 함유량이 유의성 있게 낮

게 나타났다.정 등은 속이 높게 검출된 한약

재를 탕으로 제조하여 속 이행률을 알아본 결

과 납,카드뮴의 경우 탕으로 추출한 후 속의

이행률이 하게 하되는 경향을 보 고 비소

의 경우 2.2∼98% 범 로 평균 이행율이 납,카

드뮴에 비해 높게 나타났고 보고하 다(16).본

연구 결과에서도 납과 카드뮴의 경우 엑스를 원료

한 생약제제의 함유량이 원생약을 원료로 한 생약

제제보다 히 낮은 결과를 확인할 수 있었고

비소의 경우도 엑스를 원료로한 생약제제가 원생

약을 원료로 한 생약제제보다 유의성있게 낮은 함

유량을 보이기는 하 지만 납,비소에 비해서는

비교 높은 수 으로 검출되었다.납,카드뮴의

경우 탕제로 추출 후 속 함유량이 히 떨

어져서 어느 정도 안 성이 확보되어 지는 것으로

보고되었으며 이는 엑스의 경우도 이와 유사한 것

으로 보인다.생약제제의 안 성 확보를 해
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Table3.Concentrationofheavymetalingranuleandglobulartypeofherbalmedicine

(Unit:mg/kg)

Type
Herbal

medicine
Pb As Cd Prescription2) Originatedsource3)

Granule

1 0.178±0.0091) 0.168±0.010 0.025±0.002 갈근탕 extracted

2 0.062±0.004 0.035±0.006 N/D4) 향성 환 extracted

3 0.055±0.002 0.042±0.003 0.016±0.000 소청룡탕 extracted

4 0.099±0.002 0.093±0.012 N/D 은교산 extracted

5 0.108±0.005 0.068±0.008 N/D 갈근탕 extracted

6 0.043±0.005 0.052±0.007 N/D 맥문동탕 extracted

7 0.199±0.004 0.177±0.015 N/D 소청룡탕 extracted

8 0.169±0.001 0.228±0.018 0.036±0.001 반하사심탕 extracted

9 0.081±0.003 0.168±0.010 N/D 맥문동탕 extracted

10 0.140±0.004 0.206±0.011 0.017±0.001 패독산 extracted

11 0.191±0.006 0.223±0.023 N/D 은교산 extracted

12 0.115±0.003 0.079±0.007 0.025±0.001 소청룡탕 extracted

13 0.063±0.004 0.069±0.006 N/D 향사평 산 extracted

14 0.041±0.004 0.045±0.002 N/D 당귀수산 extracted

15 0.132±0.001 0.091±0.009 0.018±0.002 곽향정기산 extracted

16 0.062±0.004 0.055±0.003 N/D 령탕 extracted

17 0.037±0.005 0.043±0.003 N/D 시함탕 extracted

18 0.070±0.004 0.073±0.004 N/D 맥문동탕 extracted

19 0.070±0.007 0.043±0.002 N/D 인삼패독산 extracted

20 0.099±0.003 N/D N/D 향성 환 crude

SubTotal
0.101±0.051*

(0.031∼0.204)5)

0.098±0.069*

(ND∼0.249)

0.007±0.011*

(N/D∼0.037)

Globule

1 0.188±0.006 N/D 0.019±0.001 삼황지출환 crude

2 2.407±0.112 0.102±0.007 0.080±0.003 향사평 산 crude

3 0.980±0.034 0.163±0.007 0.085±0.002 기타 crude

4 1.229±0.061 0.119±0.009 0.167±0.006 갈근탕 extracted

5 0.745±0.035 0.245±0.008 0.067±0.003 육미지황탕 crude

6 3.553±0.156 0.303±0.017 0.211±0.011 을자탕 crude

7 3.577±0.174 0.294±0.015 0.212±0.008 거풍지보단 crude

8 2.288±0.144 0.219±0.011 0.345±0.017 천왕보심단 crude

SubTotal
1.871±1.229*

(0.184∼3.777)

0.181±0.100*

(N/D∼0.320)

0.148±0.021*

(0.017∼0.364)

Total
0.607±1.033

(0.031∼3.777)

0.122±0.087

(N/D∼0.320)

0.047±0.084

(N/D∼0.364)

1)Mean±standarddeviation.

2)prescriptionofherbalmedicine

3)typeoforiginatedsource

4)N/D:Not-detected

5)ConcentrationRangeofheavymetal

6)*showsasignificantdifferencedependingonthegranuleandglobulartypeofherbalmedicine(t-test,p0.05)
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Table4.Concentrationofheavymetalintypeoforiginatedsource
(Unit:mg/kg)

Typeoforiginatedsource Pb As Cd

Extracted
0.157±0.2531)*

(0.031∼1.293)

0.104±0.065*

(0.028∼0.249)

0.015±0.037*

(N/D2)∼0.175)

Crude
1.730±1.358*

(0.095∼3.777)

0.166±0.117*

(N/D∼0.320)

0.127±0.113*

(N/D∼0.364)

Total
0.607±1.033

(0.031∼3.777)

0.122±0.087

(N/D∼0.320)

0.047±0.084

(N/D∼0.364)

1)Mean±standarddeviation.

2)N/D:Not-detected

3)*showsasignificantdifferencedependingonthetypeoforiginatedsource(t-test,p0.05)

제조원료를 엑스형태등의 추출물을 사용하는 것이

바람직해 보이며 원생약을 직 배합하여 만드는

생약제제에 해 유해 속에 한 추가 인 연

구를 통해 안 성 확보 기 리가 필요할 것

으로 사료된다.

결 론

서울시내 약국에서 유통되고 있는 생약제제를

수거하여 유해 속에 한 잔류 함유량을 조사

하고 식품의약품안 청의 생약에 한 개별 속

리기 강화 추세에 맞추어 생약제제의 안 성을

리할 수 있는 기 자료를 제시하고자 생약제제

총 28건,과립제 20건,환제 8건을 상으로 ICP-

MS를 사용해 표 유독 속인 납,비소,카

드뮴의 농도를 제형 원료형태에 따라 비교하여

분석한 결과 다음과 같다.

1.수거된 생약제제 28건의 속별 검출 범 는

납 0.31∼3.777mg/kg,비소 N/D∼0.320mg/kg,

카드뮴 N/D∼0.364mg/kg이었고 평균함유량

은 납 0.607mg/kg,비소 0.122mg/kg,카드

뮴 0.047mg/kg이었다.

2.생약 추출물을 기 으로 용하 을 경우 총

속 30mg/kg으로 기 을 과하는 검체는

없었으며 생약만을 주성분으로 하는 제제의

속 기 인 총 속 30mg/kg,납 5mg/kg,

비소 3mg/kg을 과하지 않았다.

3.유통 인 생약제제는 제형과 계없이 규제항

목 속이 허용기 이하로 검출되었으나 과

립제보다환제에서납,비소,카드뮴모두 히

높게 검출 되었으며 이는 제제의 형태와 상

성이 높은 것으로 나타났다(p0.05).

4.생약제제의 원재료 형태에 따라 비교한 결과,

엑스를 원료로 한 제제보다 원생약을 원료로

한 제제에서 납,비소,카드뮴의 함유량이 높게

나타났고 이는 원제료의 형태와 상 성이 높은

것으로 나타났다(p0.05).
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