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            Abstract
          
        

        
          본 연구는 깻잎(Perilla frutescens)에 처리된 살충제 flubendiamide 및 teflubenzuron의 경시적 잔류 소실특성을 구명하고, 이를 토대로 생산단계 농약 잔류허용기준(Pre-Harvest Residue Limit, PHRL)을 설정하였다. 이와 더불어 소비자가 사용 가능한 다양한 세척방법에 따른 잔류농약 제거효율을 평가하여 실효성 있는 세척방법을 제안하고자 수행되었다. 농약 안전사용기준에 따라 약제를 살포한 후 잔류수준을 평가한 결과, flubendiamide와 teflubenzuron의 초기 잔류량 (0일차)은 유사한 수준이었고 10일간 소실률은 각각 59–76% 및 77–86%로 나타났다. 경시적 잔류 감소는 1차 감쇠모델에 적합하였으며, 감소상수로부터 산출된 생물학적 반감기는 flubendiamide 4.5–7.5일 및 teflubenzuron 4.0–6.2일로 나타나 teflubenzuron이 상대적으로 빠른 소실속도를 보였다. 깻잎 중 농약의 감소상수(95% 신뢰수준 상한값)과 잔류허용기준을 적용하여 산출한 수확 10일 전 PHRL은 flubendiamide 31.50 mg/kg, teflubenzuron 11.27 mg/kg이었다. 세척시험 결과, flubendiamide와 teflubenzuron의 평균 제거효율은 각각 40.1–68.3% 및 71.9–89.3%였으며, 두 약제 모두 중성세제 세척에서 가장 높은 61.4–68.3% 및 84.4–89.3%의 제거효과를 보였다. 이는 teflubenzuron의 높은 소수성 및 표면잔류 특성에 기인한 것으로 판단된다. 본 연구 결과는 깻잎 중 농약의 잔류 거동 특성과 세척에 의한 저감효과를 과학적으로 제시하였으며, PHRL 기반의 생산단계 잔류관리 전략 수립과 소비자 안전성 확보에 유용한 기초자료로 활용될 수 있을 것이다.

        

        
          
            초록
          
        

        
          Our study aimed to investigate the dissipation behavior of the insecticides flubendiamide and teflubenzuron in perilla leaves (Perilla frutescens) and to establish their pre-harvest residue limits (PHRLs). We also evaluated the efficiency of five washing methods to remove pesticides and identified effective approaches to reduce pesticide residues in households. Under safe-use standards, flubendiamide and teflubenzuron displayed comparable initial residue levels after the last application. For a duration of 10 days, the dissipation proportion of flubendiamide was 59% to 76% and that of teflubenzuron was 77% to 86%. Teflubenzuron displayed a relatively fast dissipation rate with a biological half-life of 4.0 to 6.2 days, when compared to 4.5 to 7.5 days for flubendiamide. Using the upper 95% confidence limit of the dissipation constant together with crop‑specific maximum residue limits, the PHRLs 10 days before harvest were 31.50 mg/kg for flubendiamide and 11.27 mg/kg for teflubenzuron. The average removal efficiencies of five washing methods ranged from 40.1% to 68.3% for flubendiamide and 71.9% to 89.3% for teflubenzuron. Neutral detergent washing exhibited the highest removal efficiency, ranging from 61.4% to 68.3% for flubendiamide and from 84.4% to 89.3% for teflubenzuron. The high rate of removal of teflubenzuron is attributed to its high hydrophobicity and large proportion of surface residues. Our study’s findings could be applied to manage PHRL-based residues before shipment, which will ensure consumer safety.
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      서 론
      농산물 중 채소류는 생산량 및 소비량이 높은 주요 식품군으로, 풍부한 식이 섬유, 비타민 및 무기질을 함유하고 있어 소화 기능 개선, 면역력 강화, 체중 조절 등의 건강상 이점을 제공한다(Park et al., 2016). 최근 국내 채소 섭취량은 꾸준히 증가하고 있으며, 이는 건강하고 균형 잡힌 식단에 대한 관심과 신선하고 영양가 높은 농산물 소비에 대한 소비자의 요구에 따른 것이다(Madsen et al., 2023; MAFRA, 2024).

      깻잎(Perilla frutescens)은 채소류 중 국내에서 널리 소비되는 대표적 엽채류로, 2024년 기준 연간 약 3만 7천톤이 생산되었다(RDA, 2025). 엽채류는 재배과정 중 병해충 발생이 빈번하여 농약 사용 의존도가 높으며, 중량 대비 넓은 표면적을 갖기 때문에 농약 살포 시 초기 부착량이 높게 나타나는 경향이 있다. 특히, 깻잎은 잎 표면에 밀도 높은 모용(trichome)을 가지고 있어 타 엽채류에 비해 살포된 농약이 부착 및 잔류하기 용이하다(Ripley et al., 2003; Park et al., 2016; Zhou et al., 2021).

      국내 모니터링 결과에 따르면, 깻잎 중 농약 검출율은 약 20~50% 범위에서 보고되고 있으며 이 중 부적합율은 약 2~5% 수준으로 나타났다(Cho et al., 2009; Park et al., 2016; Ryu et al., 2025). 농약의 과다 노출은 두통, 메스꺼움 등의 급성 독성과 더불어 암, 생식 기능 저해, 내분비계 교란 등 만성적 건강영향을 초래할 수 있다(Park et al., 2016). 이에 따라 소비자들은 소비 단계에서 세척을 통한 잔류 농약 저감 방법을 널리 활용하고 있으며, 다양한 세척방법의 제거효과를 과학적으로 평가하는 것은 소비자 건강안전 확보 측면에서 중요하다.

      살충제 flubendiamide와 teflubenzuron는 나비목 해충 방제에 일반적으로 사용되는 침투이행성 농약으로 각각 곤충의 ryanodine receptor 기능 저해와 키틴 생합성 저해를 통해 살충효과를 나타낸다(Turner, 2021). 두 약제는 유사한 극성을 가지지만 수용해도, 제형 등 물리화학적 특성이 상이하여 작물내 잔류 소실 속도와 세척에 의한 제거효율이 서로 다르게 나타날 가능성이 있다. 따라서 동일 조건에서 두 약제의 잔류 소실 특성 및 세척 저감 효과를 비교 및 평가하는 것은 재배 현장의 방제 전략 수립뿐 아니라 소비자 건강위해성 저감 전략 마련을 위한 과학적 근거자료로서 가치가 있다.

      세척은 소비자가 일상적으로 수행할 수 있는 대표적인 잔류 저감 방법으로, 흐르는 물 세척, 담금 세척, 소금물 및 식초 수 처리 등 다양한 방식이 제안되어(Kim et al., 2022; Hwang et al., 2015; Yang et al., 2022). 그러나, 세척효과는 농약의 물리화학적 특성, 작물 표면 구조, 표면 부착 형태 등에 따라 크게 달라지며, 특히 엽채류는 잔류 저감률의 변동 폭이 큰 것으로 보고된 바 있다(Yang et al., 2022; Yang and Choi, 2024). 기존 연구의 상당수는 농산물을 농약 희석액에 직접 침지 후 세척효과를 평가하였으나, 이러한 접근법은 실제 소비 단계 조건을 충분히 반영하지 못하여 제거효율이 과대 평가될 수 있다(Kim et al., 2022; Yang et al., 2022). 실제 소비되는 농산물은 농약 살포 후 일정 기간이 경과된 상태에서 수확되므로 표면 잔류보다는 조직 내부 잔류 비중이 높아지는 경향이 있으며 특히, 침투이행성 농약일 경우 그 경향이 보다 뚜렷하다. 이에 따라 농약의 농산물 잔류분포 특성을 고려한 조건에서 세척 제거효율을 평가하는 것이 보다 현장성과 소비자 실생활에 부합되는 접근법이라 할 수 있다.

      본 연구에서는 깻잎에 처리된 살충제 flubendiamide와 teflubenzuron의 경시적 잔류농약 소실특성을 구명하고, 수확 전 살포일 기간(Pre-harvest interval, PHI) 경과 후 수확된 농산물을 대상으로 다양한 세척방법의 잔류농약 제거효율을 평가하였다. 아울러, 도출된 잔류농약 감소상수를 기반하여 생산단계 농약 잔류허용기준(Pre-Harvest Residue Limit, PHRL)을 제시하고자 하였다.

    

    

  
    
      재료 및 방법
      
        시약 및 재료
        포장시험에 사용한 농약 제품은 시판품으로, flubendiamide 20% 액상수화제(제품명; 애니충)와 teflubenzuron 5% 액상수화제(제품명; 노몰트, ㈜경농)를 농약 판매처에서 구매하였다. 표준품 flubendiamide(순도 98.3%)와 teflubenzuron(순도 98.7%)은 Sigma-Aldrich(St. Louis, MO, USA)에서 구입하였다. 추출 및 정제용 유기용매인 acetone, dichloromethane, n-hexane은 Daejung Chemicals & Metals(Siheung, Korea)에서, acetonitrile은 J.T. Baker (WI, USA)에서 확보하였다. 증류수(18.2 MΩ·cm)는 Milli-Q water purification system (Millipore, Bedford, MA, USA)을 이용하여 조제하였다. 고체시약으로 sodium chloride 및 sodium sulfate(anhydrous)는 Junsei (Tokyo, Japan)에서, Florisil (0.150–0.250 mm)은 Merck (Darmstadt, Germany)에서 구매하였다. 농산물 세척 실험에서는 가정에서 사용 가능한 시판 세척제를 사용하였으며, 중성세제(살림백서 주방세제, ㈜제이엔케이코스), 베이킹 소다(한·입 100% 베이킹 소다, LG생활건강), 칼슘파우더(리노베라, Eco Biotech Co., LTD.), 식초(양조식초, ㈜오뚜기)를 시중 소매점에서 구입하여 사용하였다.

      

      
        포장시험
        포장시험은 충남 금산군(Field I), 전남 곡성군(Field II) 및 충북 음성군(Field III)의 시설재배지에서 수행하였다. 각 농약별 시험구는 3반복구로 구성하였으며 반복구 면적은 10 m2 이상으로 설정하였다. 시험구 간 교차오염 방지를 위해 구획 간 1 m 이상의 완충지대를 두었다. 시험기간 동안 시설 내 온·습도는 CAS data loggers(EL-21CFR-2-LCD, Lascar Electronics, Erie, PA, USA)를 이용하여 측정하였으며, 각각 12.5-21.3°C, 41.8-92.1% 범위로 유지되었다. 약제 처리는 안전사용기준에 따라 전동식 살포기(MARUYAMA, MSB-1500Li, Tokyo, Japan)를 이용하여 수행하였다(Table 1). 마지막 약제 살포 후 살포액이 충분히 건조된 시점에 0일차 시료를 채취하였으며, 약제별 PHI를 포함하여 10일 동안 총 6회에 걸쳐 시료를 채취하였다. 채취한 시료는 polyethylene bag에 보관하여 24시간 이내 실험실로 운반하였고, dry ice를 이용해 균질화 후 -20°C 이하에서 저장하였다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            Safe-use standards for flubendiamide and teflubenzuron in perilla leaves
          
          

        

        
          
            
              	Pesticide
              	Formulation
              	Application
              	PHIb)
(days)
              	MRLc)
(mg/kg)
            

            
              	Dilution
              	Spray No.
              	Rate
(g a.i./m2)
            

          
          
            	Flubendiamide
            	SCa), 20%
            	2,000
            	2
            	0.060
            	3
            	15
          

          
            	Teflubenzuron
            	SC, 5%
            	2,000
            	1
            	0.015
            	7
            	5.0
          

        

        
          
            a)Suspension concentrate, b)Pre-harvest interval, c)Maximum residue limit
          

        

        

      

      
        깻잎 세척 과정
        세척 실험은 소비자가 실제로 사용하는 세척 형태를 반영하여 물, 중성세제, 베이킹 소다, 칼슘파우더 및 식초를 세척제로 선정하여 수행하였다. 세척용액은 6 L의 물에 1종 중성세제 9 g, 베이킹 소다 60 g, 칼슘파우더 3 g 또는 식초 300 mL를 용해 또는 희석하여 조제하였다. PHI 3일자에 수확된 깻잎을 세척용액 또는 물에 1분간 침지 후, 1 L/10 s의 유량 조건의 흐르는 물에서 30초간 2회 세척하였다(Yang and Choi, 2024). 세척 후 시료는 실온에서 2~3시간 건조시킨 후 dry ice로 균질화하여 -20°C 이하에서 보관하였다. 세척 전·후 잔류량을 비교하여 세척효율을 산출하였으며, 일원분산분석(one-way ANOVA)으로 세척방법 간 유의성을 검정하였다. 사후검정은 Duncan’s multiple range test를 사용하여 p<0.05 수준에서 수행하였다. 통계분석은 SPSS software (ver 18.0, SPSS Inc., Chicago, IL, USA)를 사용하였다.

      

      
        깻잎 중 잔류농약 분석
        균질화된 시료 10 g에 acetone 100 mL를 가하여 고속진탕기(2010 Geno/GrinderR, SPEX® SamplePrep, Metuchen, NJ, USA)를 이용해 1,300 rpm에서 3분간 추출하였다. 감압 여과 후 acetone 50 mL로 잔여물을 추가 세척하였다. 추출액에 증류수 450 mL 및 포화식염수 50 mL를 첨가한 뒤, flubendiamide는 dichloromethane 70 mL씩 2회, teflubenzuron은 n-hexane 100 mL 및 50 mL 각 1회 분배하였다. 유기층은 sodium sulfate (anhydrous)를 통과시켜 건조한 후 감압농축하고 acetone/n-hexane(10/90, v/v) 10 mL로 재용해하였다. Glass column에 flubendiamide 5 g 또는 teflubenzuron 10 g의 Florisil을 건식 충전하였다. 재용해액 5 mL 주입한 뒤 flubendiamide는 acetone/n-hexane (15/85, v/v) 50 mL로 세척, acetone/n-hexane (25/75, v/v) 50 mL로 용출하였고, teflubenzuron은 acetone/n-hexane(5/95, v/v) 150 mL 세척 후 acetone/n-hexane(10/90, v/v) 100 mL로 용출하였다. 용출액은 40°C 수욕상에서 감압농축 후 acetonitrile 2.5 mL로 재용해하여 분석용 시료로 사용하였다. 정량분석은 diode array detector (DAD)가 장착된 Waters Alliance HPLC (Waters Corp., MA, USA)를 이용하여 수행하였다. 분석칼럼으로 flubendiamide는 Kinetex C18 (250 × 4.6 mm, 3 µm; Phenomenex, Torrance, CA, USA), teflubenzuron은 Unison UK C8(250 × 4.6 mm, 3 μm; Imtakt, Kyoto, Japan)를 사용하였다. 이동상은 물(A)과 acetonitrile(B)을 사용하였으며, flubendiamide는 isocratic(A:B = 35:65, v/v), teflubenzuron은 gradient 조건(0–2 min: 10% B, 2–8 min: 60% B, 8–20 min: 60% B)으로 분석하였다. 유속은 flubendiamide 0.8 mL/min, teflubenzuron 1.0 mL/min이었으며 검출파장은 각각 253 nm 및 258 nm였다. 주입량은 모두 10 μL였다.

      

      
        분석법 검증
        분석법은 European SANTE/11312/2021(EC, 2021) 가이드라인에 따라 검증하였다. 표준용액은 농약 표준물질을 acetonitrile에 용해하여 stock solution으로 조제한 후 단계적 희석으로 0.1–10 mg/L 농도의 working solution을 제조하였다. Working solution을 HPLC에 주입해 얻은 검량선의 결정계수(R2)는 0.98 이상으로 우수한 직선성을 보였다. 기기 검출한계, 주입량, 시료 채취량 및 희석배수를 고려하여 산출된 분석법 정량한계(Method Limit of Quantitation, MLOQ)는 모든 농약에서 0.05 mg/kg이었다. 회수율 시험은 teflubenzuron은 MLOQ×10, flubendiamide는 MLOQ×50 이외에 각각의 MRL 수준에서 3회 반복으로 수행되었으며, 회수율은 평균 97.9–115.2%로 SANTE 기준(70~120%)를 충족하였다. 상대표준편차(RSD)는 모두 10% 미만이었다. 저장안정성 평가에서 flubendiamide는 137일, teflubenzuron은 198일 저장 후에도 회수율이 평균 98.3–109.3% 범위로 나타나 저장기간 동안 안정성이 확인되었다.

      

      
        잔류 감소상수 및 생산단계 잔류허용기준 산출
        약제 살포 후 경과일수에 따른 잔류농약 감소특성은 단순 1차 감쇠 모델 [Rt = R0 × exp (λ × t)]에 적합하여 감소상수 (λ, day-1)와 초기 잔류량(R0, mg/kg)을 회귀분석으로 산출하였다. 회귀분석은 SPSS 프로그램을 사용하였으며, F-검정 및 t-검정으로 유의성을 확인하였다(Yang and Choi, 2024). 생물학적 반감기는 식 DT50 = ln 2 / (−λ)로 계산하였다. 생산단계 농약 잔류허용기준(PHRLt)은 농약별 잔류허용기준(MRL)과 감소상수 95% 신뢰수준 상한값(95% upper confidence limit, λUCL)을 이용하여 수식 PHRLt = MRL / exp (λUCL × t)에 따라 산출하였다(MFDS, 2025).

      

    

    

  
    
      결과 및 고찰
      
        깻잎 중 초기 잔류 특성
        깻잎에 농약 flubendiamide는 7일 간격 2회, teflubenzuron은 1회 살포하였으며, 0일차 잔류량은 각각 13.8–22.2 mg/kg 및 12.1–18.9 mg/kg이었다(Table 2). 농약 살포에 따른 잔류량은 농약 살포액의 농도, 살포 횟수에 따라 결정됨을 고려하면, flubendiamide의 살포액 농도가 teflubenzuron 보다 약 4배 높고 살포횟수 또한 1회 더 살포하였기에 flubendiamide의 잔류량이 높을 것으로 예측됨에도 0일차 잔류량은 유사한 수준으로 확인되었다. 이는 초기 잔류량이 단순히 살포 농도나 살포 횟수에 의해서만 결정되는 것이 아니라, 약제의 물리화학적 특성과 작물 표면과의 상호작용에 의해 크게 좌우됨을 시사한다. 특히, 포장 I에서 teflubenzuron의 잔류량이 flubendiamide보다 더 높게 나타난 것은 teflubenzuron이 높은 소수성(logP 4.98)과 낮은 물 용해도(<0.01 mg/L)로 인한 낮은 침투성을 가져 잎 표면에 부착되어 잔류할 가능성이 상대적으로 크기 때문으로 판단된다(Turner, 2021). 깻잎은 고밀도 모용(trichome)을 가지고 있어 약제의 부착, 흡수 및 잔류 패턴에 중요한 영향을 미치며, teflubenzuron은 모용과 표면 구조에 쉽게 포집되는 반면, flubendiamide는 비교적 빠르게 조직 내부로 이동 또는 흡수될 수 있다(Zhou et al., 2021). 이러한 차이로 인해 두 약제 간 살포 농도 및 횟수 차이가 있음에도 불구하고 초기 표면 잔류량의 차이가 제한적으로 나타난 것으로 보인다. 요컨대, 초기 잔류량은 살포 조건보다 약제의 표면 부착성 및 흡수성이 더 큰 영향을 미치는 것으로 판단되며, 포장 간 잔류 수준의 차이는 실제 농업 환경에서 나타나는 현장 변동성을 반영하는 결과로 해석된다. 포장 III에서는 flubendiamide 및 teflubenzuron의 초기 잔류량이 다른 포장에 비해 높게 나타났다. 포장 간 기온 차이는 크지 않았으나, 포장 III의 시험은 4월 초부터 4월 말까지 진행됨에 따라 재배시기의 환경 특히, 광량 등의 차이가 생육 발달속도 및 수확 시점의 생육 상태에 영향을 미쳤을 가능성이 있다. 이러한 생육 단계 및 작물체 표면 특성의 차이는 농약 살포액의 부착률에 변화를 유발하여 초기 잔류량 차이로 이어졌을 것으로 판단된다. 다만, 이러한 해석을 보다 명확하게 입증하기 위해서는 약제별 표면 부착성, 조직 흡수 속도, 모용과의 상호작용 등을 정량적으로 비교할 수 있는 추가 연구가 요구된다. 특히, 약제의 소수성, 침투성 및 제형 특성이 실제 잎 표면에서 어떻게 작용하는지 구명하는 실험은 본 연구 결과의 기전을 보다 분명하게 밝히는데 기여할 것이다.

        
          Table 2. 
				
          

          
            Residue levels of flubendiamide and teflubenzuron during 10 days after the final application in perilla leaves
          
          

        

        
          
            
              	Days after
treatment
              	Residue levels (mg/kg)a)
            

            
              	Flubendiamide
              	Teflubenzuron
            

            
              	Field I
              	Field II
              	Field III
              	Field I
              	Field II
              	Field III
            

          
          
            	0
            	13.8±0.9
            	16.0±0.6
            	22.2±0.7
            	15.8±1.6
            	12.1±0.3
            	18.9±0.9
          

          
            	1
            	13.5±1.1
            	14.0±0.3
            	21.7±0.4
            	13.0±0.8
            	10.8±0.2
            	16.4±1.8
          

          
            	2
            	10.8±1.2
            	13.0±0.5
            	20.0±1.0
            	8.1±1.2
            	10.1±0.8
            	14.7±2.2
          

          
            	3
            	10.7±1.2
            	12.1±1.5
            	9.1±0.2
            	6.4±0.2
            	8.9±2.3
            	11.7±1.3
          

          
            	5
            	9.6±0.7
            	9.9±0.3
            	8.1±1.0
            	5.4±0.3
            	7.2±0.2
            	8.9±1.7
          

          
            	7
            	6.9±0.1
            	8.1±1.0
            	7.0±0.1
            	4.1±0.4
            	4.9±0.5
            	4.7±0.8
          

          
            	10
            	5.6±0.4
            	5.8±0.3
            	5.3±0.4
            	3.7±0.2
            	2.8±0.2
            	2.7±0.3
          

          
            	Dissipation constantb)
            	-0.1187±0.0231
            	-0.1650±0.0138
          

        

        
          
            a)Mean ± standard deviation (n=3), b)95% confidence interval for dissipation constant calculated from the mean residue per day for the three fields
          

        

        

      

      
        깻잎 중 농약 경시적 소실 특성
        본 연구에서 flubendiamide 및 teflubenzuron의 잔류량은 약제 살포 후 10일 동안 각각 초기 잔류량의 약 59–76% 및 77–86%가 소실되는 것으로 나타났다(Table 2). 일반적으로 농약 잔류량은 살포 직후에는 표면부착에 의해 높은 수준을 보이나, 이후에는 주로 생물학적 분해, 광분해 및 작물 증체에 따른 희석효과에 의해 감소한다. 그러나, 깻잎은 뿌리, 줄기 및 과실의 비대성장을 보이는 작물과 달리 증체량이 미미한 엽채류이므로, 잔류농약 감소는 주로 식물체 내 생물학적 분해와 환경 요인에 의한 화학적 분해에 의해 진행된 것으로 판단된다(Yang and Choi, 2024).

        경시적 잔류 감소를 1차 감쇠 모델에 적용한 회귀분석 결과, 두 약제 모두에서 R2 ≥ 0.9의 높은 결정계수를 보였으며, 이는 소실 과정이 시간 경과에 따라 first-order kinetics을 따르고 있음을 의미한다. 이러한 결과는 다수의 엽채류 및 과채류에서 보고되는 전형적 1차 감쇠 거동과 일치한다. 산출된 flubendiamide 및 teflubenzuron의 평균 감소상수(λ)는 각각 -0.1566 – -0.0927 day-1 및 -0.1750 – -0.1119 day-1 범위로 나타났다(Fig. 1). 이로부터 계산된 생물학적 반감기 (DT50)는 flubendiamide 4.5–7.5일 및 teflubenzuron 4.0–6.2일로, teflubenzuron이 flubendiamide보다 더 빠른 소실속도를 보였다. 한편, 앞서 언급한 바와 같이 재배 시기의 생육 환경(기온, 광량 등)이 포장 III과 다른 포장 간에 차이를 보임에 따라, 포장 III의 깻잎은 상대적으로 빠른 생육발달이 이루어졌을 것으로 추정된다. 이러한 생육 단계의 차이는 농약의 대사 및 분해 뿐 아니라 증체에 따른 희석효과에 영향을 미쳐, 결과적으로 포장 III에서 더 짧은 생물학적 반감기가 나타난 원인 중 하나로 판단된다.

        
          
          

          Fig. 1.  
				
          

          
            Dissipation patterns of flubendiamide (A) and teflubenzuron (B) over 10 days in perilla leaves.
          
          

          

        

        Flubendiamide의 물 용해도는 0.03 mg/L로 낮은 수준이지만, teflubenzuron보다는 약 3배 높은 수준으로 상대적으로 식물체 내로의 흡수 및 이동 가능성이 크고, 이에 따라 조직 내부에서의 생물학적 분해가 더 활발하게 일어날 수 있음을 의미한다(Turner, 2021). 반면, teflubenzuron은 물 용해도가 0.01 mg/L 미만으로 극히 낮아 대부분이 잎 표면에 잔류하며, 그 결과 광분해, 산화, 미량 휘발 등 외부 환경 요인의 영향을 직접적으로 받는 비중이 높다고 볼 수 있다. 이러한 표면 노출 특성은 teflubenzuron의 잔류량이 비교적 빠르게 감소하여 flubendiamide보다 짧은 생물학적 반감기를 나타낸 원인 중 하나로 판단된다.

        Flubendiamide의 생물학적 반감기는 배추에서 3.9–4.5 일(Mohapatra et al., 2010), 케일에서 2.4–2.7 일(Kim et al., 2022), 토마토에서 3.9 일(Mohapatra et al., 2011)로 보고되어, 본 연구의 깻잎보다 빠른 잔류 소실특성을 보였다. 반면, 취나물에서는 6.8–9.9일(Yang and Choi, 2024)로 더 긴 생물학적 반감기가 관찰되어, 작물 특성에 따른 차이가 확인되었다. Teflubenzuron 또한 겨자채에서 7.8일, 쪽파에서 3.6일로 보고되어 생물학적 반감기가 작물에 따라 상이하게 나타났다(Kim et al., 2024; Noh et al., 2012). 이처럼 농약의 생물학적 반감기는 작물의 형태적 및 생리적 특성, 농약의 물리화학적 특성, 환경 조건 및 생분해성 등 다양한 요인의 복합적 영향에 의해 결정되는 것으로 보인다.

      

      
        생산단계 농약 잔류허용기준 산출
        깻잎 중 flubendiamide 및 teflubenzuron의 감소상수 (λ)와 해당 농약의 잔류허용기준(MRL)을 활용하여 생산단계 농약 잔류허용기준(PHRL)를 산출하였다. PHRL 산출에는 감소상수의 95% 신뢰수준 상한값(λUCL, 95% upper confidence limit of the dissipation constant)을 적용하였으며, 이는 PHI 시점의 잔류량이 MRL 수준을 초과하지 않도록 설정하기 위한 보수적 접근법에 따른 것이다(Table 3). 본 연구에서는 두 약제 모두에서 포장시험 중 가장 큰 λUCL값을 사용하여 PHRL을 산출하였다(MFDS, 2025).

        
          Table 3. 
				
          

          
            Guidelines for selecting dissipation constant through MRLs and residue levels at PHI for PHRLs
          
          

        

        
          
            
              	Residue levels at PHIa)
              	Dissipation constant (λUCL)b)
            

          
          
            	< 20% of MRLc)
            	Lowest
          

          
            	20 to 60% of MRL
            	λUCL from all fields
          

          
            	60 to 80% of MRL
            	Highest
          

          
            	> 80% of MRL
            	PHRLd) setting postponed
          

        

        
          
            a)Pre-harvest interval, b)95% confidence interval for dissipation rate, c)Maximum residue limit, d)Pre-harvest residue limit
          

        

        

        깻잎의 MRL(flubendiamide 15 mg/kg, teflubenzuron 5.0 mg/kg)을 기준으로 산출한 수확 10일 전 PHRL은 각각 31.50 mg/kg(flubendiamide) 및 11.27 mg/kg(teflubenzuron)으로 나타났다(Fig. 2). 즉, 농가에서 수확 10일 전에 잔류량을 검사하여 해당 값이 PHRL 이하로 확인될 경우, 실제 출하 시점의 잔류량이 MRL 이하가 될 것으로 판단할 수 있다. 이와 같이 PHRL 기반 출하 관리체계는 농가가 적정 출하시점을 결정하여 경제적 손실을 예방하는데 도움이 될 뿐 아니라, 소비자에게는 사전 안전관리가 이루어진 농산물을 제공함으로써 건강안전성 확보 및 유통 농산물에 대한 안전 신뢰도 향상에 기여할 수 있을 것으로 사료된다.

        
          
          

          Fig. 2.  
				
          

          
            Pre-harvest residue limits (PHRLs) for flubendiamide (A) and teflubenzuron (B) in perilla leaves.
          
          

          

        

      

      
        세척 방법에 따른 깻잎 중 농약 제거효과
        소비자는 농산물 섭취 전 세척 과정을 통해 잔류농약에 대한 우려를 감소시키기 위해 지속적으로 노력하고 있다. 이에 따라 효율적이고 실효성 있는 세척방법을 제공하는 것은 소비자의 건강 보호 측면에서 매우 중요한 의미를 갖는다. 식품의약품안전처 또한 농산물별 권장 세척방법을 안내하고 있으며, 깻잎과 상추는 물에 5분 동안 담근 후 흐르는 물에 약 30초간 세척할 것을 권고하고 있다(MFDS, 2024).

        농산물 세척 연구는 실제 소비자가 수행하는 세척 형태를 반영해야 하며(OECD, 2008), 이를 바탕으로 본 연구에서는 가정에서 일반적으로 사용되는 대표적인 세척방법을 준용하였다. 또한, 농약의 표면잔류 및 내부잔류 특성이 반영될 수 있도록 마지막 약제 살포 후 3일이 경과한 시료를 세척시험에 활용하였다. 세척방법별 평균 제거율(포장시험별 평균)은 flubendiamide 40.1–68.3% 및 teflubenzuron 71.9–89.3%로 나타났으며, teflubenzuron이 flubendiamide보다 높은 제거율을 보였다(Table 4, Fig. 3). 이는 앞서 고찰한 바와 같이 teflubenzuron이 높은 소수성과 낮은 물 용해도 특성을 갖기 때문에 잎 표면에 상대적으로 더 많이 잔류하는 경향을 가지며, 표면잔류 비중이 높은 농약일 수록 물리적 세척에 의해 쉽게 제거될 수 있기 때문이다.

        
          Table 4. 
				
          

          
            Residue levels and removal efficiencies of flubendiamide and teflubenzuron in perilla leaves after washing treatments
          
          

        

        
          
            
              	Washing
              	Residue levels, mg/kg (Removal efficiencies, %)a)
            

            
              	Flubendiamide
              	Teflubenzuron
            

            
              	Field I
              	Field II
              	Field III
              	Field I
              	Field II
              	Field III
            

          
          
            	Before washing
            	10.7±1.2
            	12.1±1.5
            	9.1±0.2
            	6.4±0.2
            	8.9±2.3
            	11.7±1.3
          

          
            	Tap water bath
            	4.7±0.1
            	4.7±0.2
            	4.0±0.6
            	0.7±0.1
            	2.0±0.1
            	2.1±0.1
          

          
            	(55.3±5.2)
            	(61.2±3.1)
            	(56.4±6.7)
            	(88.8±0.7)
            	(76.1±6.0)
            	(81.7±2.5)
          

          
            	Neutral detergent
            	3.5±0.1
            	3.8±0.1
            	3.5±0.4
            	0.7±0.1
            	1.3±0.1
            	1.8±0.1
          

          
            	(67.4±3.6)
            	(68.3±3.7)
            	(61.4±4.5)
            	(89.3±0.8)
            	(84.4±4.5)
            	(84.4±2.1)
          

          
            	Baking soda
            	6.4±0.1
            	6.4±0.2
            	5.3±0.1
            	0.9±0.1
            	2.4±0.1
            	2.6±0.1
          

          
            	(40.1±7.5)
            	(47.0±4.4)
            	(41.3±1.0)
            	(85.2±1.2)
            	(71.9±7.5)
            	(77.6±2.8)
          

          
            	Calcium powder
            	5.2±0.1
            	5.4±0.2
            	5.0±0.1
            	1.1±0.2
            	2.0±0.2
            	2.3±0.1
          

          
            	(51.4±5.7)
            	(55.4±4.6)
            	(45.5±2.4)
            	(83.6±3.7)
            	(77.0±4.8)
            	(80.1±2.0)
          

          
            	Vinegar
            	5.8±0.1
            	6.0±0.1
            	4.8±0.7
            	1.1±0.1
            	2.3±0.2
            	2.6±0.6
          

          
            	(45.5±6.6)
            	(49.8±6.4)
            	(46.8±8.3)
            	(83.5±0.8)
            	(73.6±4.9)
            	(77.4±7.5)
          

        

        
          
            a)Mean ± standard deviation (n=3)
          

        

        

        
          
          

          Fig. 3.  
				
          

          
            Removal efficiencies of flubendiamide (A) and teflubenzuron (B) in perilla leaves by various washing methods. Difference letters within figure are significantly different at p<0.05.
          
          

          

        

        세척방법 간 유의성 검정 결과, flubendiamide는 계면활성제를 함유한 중성세제를 사용할 때 가장 높은 제거효과를 보였으며, 다음으로 담근 물, 칼슘파우더, 식초, 베이킹소다 순이었다. Teflubenzuron 또한 중성세제 처리에서 가장 높은 제거율을 보였으며, 담근 물 세척은 중성세제와 유의적인 차이를 보이지 않았다(Fig. 3). 기존 연구 또한 유사한 경향이 보고된 바 있다. 취나물에서 flubendiamide 제거율은 중성세제 사용 시 가장 높은 66.2%로 나타났으며(Yang and Choi, 2024), 케일에서는 식초 세척 시 최대 39.8%의 제거율을 보였다(Kim et al. 2022).

        이와 같이 세척 제거율은 농약의 물리화학적 특성(물 용해도, 극성도 등), 농약 처리조건, 농산물의 표면 구조 및 생리화학적 특성, 표면잔류 비중, 세척방법의 차이에 따라 상이하게 결정된다(Jankowska et al., 2019). 중성세제는 잎 표면에 부착된 지용성 농약을 유화시켜 표면장력을 감소시키고 세척 효과를 향상시키는 것으로 알려져 있다. 다만, 중성세제를 사용할 경우 반드시 흐르는 물로 충분히 헹구는 과정이 필요하며, 이때의 완만한 유수 조건은 잎 표면에 느슨하게 부착된 잔류농약 제거에 기여한다(Hwang et al., 2015; Yang and Choi, 2024). 기존 연구 간 차이는 세척 절차의 세부 방법 차이에서 기인할 수 있으나, 본 연구를 포함한 다수의 연구결과는 물 기반의 세척만으로도 일정 수준 이상의 잔류농약 제거가 가능함을 보여주고 있다. 요컨대, 중성세제는 가장 높은 제거율을 제공할 수 있으나, 세척시간, 노동력, 비용 대비 효용성 등을 고려할 때 소비자 관점에서는 물을 이용한 기본적인 세척이 실용성과 효과성을 동시에 갖춘 가장 적절한 방법으로 판단된다.
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