
Abstract

Pre-harvest residue limits (PHRLs) have been proposed as 

criteria for a proactive role to exceed the maximum resi-

due limit (MRL) of pesticides in agricultural products at 

harvest. However, PHRL numbers are significantly less 

than those of established MRLs. This study was performed 

to determine the dissipation constants and residual con-

centrations of lufenuron after application on crown daisy 

and chamnamul under green house conditions. Two resi-

due field trials for each crown daisy and chamnamul were 

selected to consider a different geographical site at least 

20 km far from one another. The pesticide was treated ac-

cording to critical GAP. After samples were sprayed with 

lufenuron, they were collected at 0, 1, 3, 5, 7, 10, and 14 

days and analyzed using HPLC-DAD. The mean recov-

eries of crown daisy and chamnamul were within the range 

of 70-120% with below 20% coefficient variation, which 

is within the acceptable limits specified by the manual of 

pre-harvest residue study for pesticides (MFDS, 2014). 

The biological half-lives in field I and field II were 7.0 and 

4.6 days for crown daisy and 2.7 and 2.8 days for chamna-

mul, respectively. The lower bounds of 95% confidence 

intervals of dissipation rate constants of lufenuron in 

crown daisy were determined to be 0.0692 and 0.1298 for 

field I and field II, respectively, and in chamnamul were 

0.2067 for both field I and field II. After applying lufenur-

on 5% EC, the lufenuron residues on crown daisy and 

chamnamul at the pre-harvest intervals (14 days for crown 

daisy and 7 days for chamnamul) were below the safe lev- 

els. The dissipation rates of lufenuron in crown daisy and 

chamnamul were evaluated for similarities with leafy vege- 

tables based on a 95% confidence interval.
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서 론

국내 농산물의 유통단계에서 농약 안전관리는 농약잔류량 

검사를 통해 잔류허용기준(Maximum Residue Limit, MRL)

이 초과된 부적합 농산물은 폐기, 용도전환 및 출하연기 등으

로 소비자에게 유통되지 않도록 관리하고 있으며, 이러한 과정

에서 생산자인 농가에는 경제적 손실이 발생하게 되고, 일부 

회수되지 않는 부적합 농산물이 소비자에게 유통될 수 있다. 

식품의약품안전처에서 농약 안전관리 방안으로 부적합 농산물
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이 소비자에게 유통되는 것을 사전에 예방하고자 생산단계 농

약잔류허용기준(Pre-Harvest Residue Limit, PHRL)을 설

정하여 관리하고 있으며, 생산단계 농산물을 대상으로 안전성

검사를 실시하여 PHRL을 초과하면 유통단계에서 부적합 가

능성이 있으므로 출하연기 및 용도전환 등의 행정조치를 통하

여 잔류농약 초과 우려 농산물을 사전에 차단함으로써 안전한 

농산물이 유통될 수 있도록 관리하고 있다[1-3]. 현재 생산단

계 농산물의 안전관리를 위한 PHRL은 138종 농약에 대하여 

총 1,241개가 설정되어 있어, 유통단계 안전관리 기준인 MRL 

12,743개 대비 9.7% 수준으로 부족하여, 유통단계에서 부적합 

빈도가 높은 농산물 및 농약의 우선순위에 의한 기준설정이 

필요하다. 2021년도 12월에 광주시 보건환경연구원에서 실시

한 농산물 잔류농약 검사실적에서 MRL을 초과한 부적합 농

산물 중 엽채류가 1순위였으며, 엽채류 중 쑥갓 10건으로 1위, 

아욱 7건 2위, 참나물 6건으로 3위였다(KIEH, 2021). lufe- 

nuron은 benzylphenylurea 계열의 살충제로서 쑥갓 및 참

나물에 등록되어, 곤충의 외부구조인 키틴의 합성을 저해하는 

작용기작으로 각각 파방나방 및 담배거세미나방 방제를 목적

으로 사용되고 있으며[4], 2019년 식품의약품안전처의 식품안

전관리지침에서 쑥갓 및 참나물에서 lufenuron의 부적합이 

발생한 사례가 있어(MFDS, 2019), 생산단계에서 lufenuron

의 잔류량이 MRL을 초과하지 않도록 관리하기 위한 기준설

정에 요구되는 관련 연구가 필요하다.

본 연구는 유통단계 농산물 중 부적합 검출빈도가 높은 쑥

갓 및 참나물에 대한 생산단계에서의 lufenuron의 일자별 잔

류량을 확인하고, 회귀분석을 수행하여 감소상수를 산출하여, 

생산단계 농산물의 안전관리체계 마련을 위한 기초자료로서 

활용하고자 한다.

재료 및 방법

시험약제 및 시약

시험농약 lufenuron은 쑥갓 및 참나물에 등록된 농약제품 

중 함량이 높은  5% 유제(파밤탄, ㈜농협케미컬)를 사용하였

고, 잔류분석시험에서 표준용액 조제 및 분석을 위해 사용한 

lufenuron(순도: 98.9%) 표준품은 Dr. Ehrenstorfer GmbH 

(Augsbug, Germeny)에서 구입하였다. 유기용매인 aceto- 

nitrile, dichloromethane, n-hexane 및 water는 J.T.Baker 

(HPLC grade, USA)를 사용하였고, sodium sulfate 및 sodium 

chloride 시약은 Junsei chemical(guaranteed reagent grade, 

Tokyo, Japan), 정제를 위한 solid phase extraction(SPE) 

cartridge(NH2 1 g)는 Agilent Technologies(Santa Clara, 

CA, USA) 제품을 구입하여 사용하였다.

시험포장 및 농약살포

쑥갓(품종: 중엽) 및 참나물(품종: 칸토미쯔바)의 시험포장 

재배조건은 시설재배로 하여, 각각 2개의 다른 지역을 선정하

였다. 쑥갓은 청주(포장1), 평택(포장2), 참나물은 평택(포장1) 

보령(포장2)으로, 생산단계 잔류시험 가이드라인을 근거로 하

여 지리적 차이를 반영하기 위하여 위도를 기준으로 20 km 

이상 차이를 두었다. 시험포장 설계는 처리구당 3반복 및 무처

리구 1반복으로 구성하여, 각각의 처리구당 면적은 10 m2 이

상으로 설정하였다. 농약잔류량 감소시험을 위한 쑥갓 및 참나

물의 시설재배의 시험기간은 3~4월로 하여, 재배가능 기간 중 

온도가 낮아 농약잔류량 감소추이의 worst case를 반영할 수 

있도록 수행하였다. 시험농약의 처리는 농약사용지침서의 안

전사용기준에 따라 조제한 후, 시간당 살포량에 대한 점검을 

수행한 소형 엔진 배부식 분무기 ((주)퍼펙트 엘, EL969-1)를 

사용하여 7일 간격으로 2회 처리하였다(Table 1). 잔류성시

험 시료채취는 최종약제 살포 후 수확일을 포함하여 약제처리 

후 2시간 이내에 0일차 수확 후 1, 3, 5, 7, 10 및 14일차로 총 

7회 채취하였으며, 출하시기에 적합한 시료를 선정하여 각 시

험구의 반복당 1 kg 이상 채취한 후, 라벨로 표기한 polyethy- 

lene bag에 넣어, 24시간 이내에 실험실로 운반하였다.

포장시료 전처리

포장에서 채취한 시료는 실험실에서 변질된 잎을 제거하였

고, 시료 전처리를 위하여 –70°C 이하 조건인 deep freezer

에서 48시간 이상 보관한 후, homogenizer로 균질화하였다. 

균질화한 시료는 분석용 시료 및 보관용 시료로 구분하여, 잔

류분석 수행전까지 냉동보관(–20°C 이하)하였으며. 동시에 시

료 중 lufenuron의 저장안정성 확인을 위하여 무처리구 분석

시료에 lufenuron을 1.0 mg/kg 수준으로 3반복으로 처리하

여 처리구의 분석시료와 동일한 조건으로 냉동보관(-20°C 이

하)하였다.

분석법 확립 및 시료분석

쑥갓 및 참나물 중 lufenuron 분석법 정량한계(Limit of 

Quantitation, LOQ)는 표준용액을 이용하여, 기기분석 크로

마토그램에서 Signal to noise ratio(S/N)가 10 이상을 만족

Crop Formulation
Active ingredient 

(%)
Dilution

PHIb) 
(day)

Application 
No.

MRLd) 
(mg/kg)

Crown daisy
Emulsifiable 
concentrate

5 1,000 14 2 5

Chamnamul
Emulsifiable 
concentrate

5 2,000 7 2 7

b)PHI: Pre-harvest interval,  d)MRL: Maximum residue limit

Table 1. The critical good agricultural practice (GAP) of lufenuron on crown daisy and chamnamul
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하는 기기상의 정량한계 농도를 확인한 후, 회수율시험과 동일

한 분석전처리 과정을 거쳐 분석법 정량한계를 확인하였으며, 

시료량, 희석배수 및 최종부피를 적용하여 정량한계를 산출하

였다. 분석법 확립을 위한 표준용액 검량선의 직선성은 5개 이

상의 표준용액 농도를 적용하여 산출하였고, 쑥갓은 표준용액

의 농도가 0.1, 0.2, 0.5, 1, 2 및 5 mg/L였으며, 참나물은  

0.1, 0.2, 0.5, 1, 2, 5 및 10 mg/L에서 직선성을 확인하였다. 

쑥갓 및 참나물에서 lufenuron 회수율 시험은 정량한계, 정량

한계 10배 수준에서 3반복 수행하여 정밀성과 정확성을 확인

하였다. 분석방법은 분석시료(쑥갓 20 g, 참나물 10 g)에 ace- 

tonitrile 100mL를 가하여 250 rpm에서 20분 교반하여 추출

하였다. 시료추출물은 여과지 (Whatman Grade 6, 110 mm)

를 이용하여 bucher funnel로 감압 여과하고 50 ml aceto- 

nitrile을 이용하여 용기 및 잔사를 세척하여 앞의 여액과 합

하였다. 액액분배를 위하여 여과액을 1,000 mL 포화 NaCl 

용액 50 mL, 증류수 450 mL가 담긴 분액여두에 옮겨 넣고, 

n-hexane 100 mL 첨가 후 진탕기로 10분간 격렬하게 진탕

하여 분배한 후, n-hexane층을 sodium sulfate에 통과시켜 

탈수시키고 남은 수용액 층에 n-hexane 50 mL을 가하여 분

배과정을 반복하여 얻은 총 n-hexane 분배액은 vacuum 

evaporator를 이용하여 감압 농축하였다. 농축 후 건고물을 

dichloromethane로 재용해(쑥갓 2 mL, 참나물 10 mL)하여, 

NH2 Solid Phase Extraction cartridge(SPE, 1 g, 6 mL) 

사용하여 정제하였다. 정제과정은 dichloromethane 5 mL과 

n-hexane 5 mL로 차례로 넣어 활성화한 NH2 SPE cartridge  

(1 g, 6 mL)에 재용해액(쑥갓 2 mL, 참나물 5 mL)을 loading

하고, n-hexane : dichloromethane (80/20, v/v) 5 mL으

로 세척과정을 수행하여 간섭물질을 제거하고, dichlorome- 

thane 10 mL로 용출하였다. 용출액은 rotary vacuum eva- 

porator로 농축한 후, acetonitrile로 재용해(쑥갓 2 mL, 참

나물 1 mL)하여 HPLC-DAD(Agilnet 1260 Infinity Series, 

USA)로 분석을 수행하였다. HPLC의 기기분석조건은 유속은 

1.0 mL/min, 파장은 260 nm, 주입량은 20 µL이며, column

은 쑥갓 Luna C18 (250 x 4.6 mm, 5 µm, Phenomenex), 

참나물 Kinetex C18 (50 x 2.1 mm, 2.6 μm, Phenomenex), 

이동상은 Acetonitrile/Water (65/35, v/v)로 isocratic 조

건으로 분석을 수행하였다. 생산단계 잔류성시료 및 저장안정

성 시료는 회수율시험과 동일한 분석법을 적용하여 정량분석

을 수행하였다.

감소상수 및 생물학적 반감기

쑥갓 및 참나물에 대한 시설재배에서 5% EC lufenuron 

(critical Good Agricultural Practice, cGAP)을 농약안전사

용기준에 따라 조제하여 처리한 후, 채취한 시료 중 lufenuron

의 일자별 잔류량을 적용하여 first order equation Ct = 

C0e
-kt (Ct: 경과시간에 따른 잔류량, C0: 0일차 잔류량, k: 감소

상수, t: 경과일)을 산출하고, 생물학적 반감기(t1/2)는 ln(2)/k

를 적용하여 산출하였다[5]. lufenuron의 일자별 잔류량 분석 

결과를 Microsoft Excel(version 2021)에 적용하여 회귀분석

을 수행하고, F-test 및 T-test에 의한 회귀식과 감소상수의 유

의성을 확인한 후, 95% 신뢰수준의 감소상수의 최소값을 산출

하였다.

결과 및 고찰

포장시험

포장시험기간 동안 쑥갓의 포장 1, 2의 평균 온도는 15.7± 

2.8°C 및 17.3±2.5°C, 참나물 포장 1, 2는 15.3±2.3°C 및 16.1 

±3.3°C였으며, 지리적으로 포장간의 거리가 위도상으로 20 km 

이상 차이가 있었으나, 시설재배조건으로 포장간 온도의 차이

는 2°C 이하로 차이가 없었고, 엽채류 재배에서 생육적정 온

도는 15-20°C로 쑥갓 및 참나물의 시험포장 온도는 생육에 

적합하였다[6].

분석법 확립

쑥갓 및 참나물 중 lufenuron의 LOQ는 회수율시험과 동

일한 분석 전처리 과정에서 시료량, 희석배수 및 최종부피를 

적용하여 각각 0.02 mg/kg 및 0.04 mg/kg로 식품의약품안

전처 생산단계 농약 잔류시험 매뉴얼에서 제시하고 있는 0.05 

mg/kg 이하에 적합하였다. 검량선의 직선성을 쑥갓은 검량

선 표준용액의 농도범위 0.1, 0.2, 0.5, 1, 2 및 5 mg/L, 참나

물은 0.1, 0.2, 0.5, 1, 2, 5 및 10 mg/L에서 수행한 결과, 피

크 면적과 농도로 산출된 회귀식 및 결정계수(r2)는 각각 y= 

1.79092x+0.93711 (r2=0.9994), y=1.83334x+0.00904 (r2= 

0.9999)로 직선성을 확인하였다. 쑥갓 및 참나물 중 lufenu- 

ron 회수율 시험은 정량한계(0.02 mg/kg 및 0.04 mg/kg)

수준에서 평균 회수율이 각각 83.9% 및 90.8%, 변이계수

(Coefficient of Variation, CV)는 각각 6.1% 및 6.3%였고, 

정량한계 10배(0.2 mg/kg 및 0.4 mg/kg)수준에서 평균 회

수율은 각각 76.5% 및 93.6%, 변이계수는 각각 2.9% 및 0.2%

로, 식품의약품안전처 생산단계 농약 잔류시험 매뉴얼의 분석

법 검증을 위한 회수율 70-120% 및 변이계수 20% 이내로 적

합하였다(MFDS, 2014). 쑥갓 및 참나물 중 lufenuron의 잔

류시료의 분석 완료까지의 냉동보관(-20°C 이하) 기간은 각각 

48일 및 138일이었으며, 이에 대한 저장안정성 시험 결과, 평

균 회수율이 각각 77.7% 및 103.7%, CV는 2.1% 및 1.8%로 

잔류분석시료 중 lufenuron이 저장기간 동안 안정한 것을 확

인하였다.

시설재배 조건에서 쑥갓 및 참나물 중 lufenuron 잔류특성

시설재배 쑥갓의 lufenuron 5% EC를 처리한 후 2시간 

이내인 0일차의 lufenuron의 잔류량은 시험포장 1, 2에서 각

각 6.28 mg/kg, 5.60 mg/kg이었으며, 쑥갓 중 lufenuron

의 잔류허용기준(5 mg/kg) 미만의 잔류량은 시험포장 1, 2에

서 각각 3일차(4.02 mg/kg), 1일차(4.75 mg/kg)였고, lufe- 

nuron 5% EC의 쑥갓에 대한 최종약제 살포 후 수확일인 14

일차의 lufenuron 잔류량은 시험포장 1, 2에서 각각 1.48 

mg/kg, 0,69 mg/kg으로 잔류허용기준 대비 각각 30%, 14%
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Fig 1. Residual patterns of lufenuron after final application at the critical GAP (A; crown daisy, B; chamnamul).

Crops Field No.
Regression curve

Half life (day)
Equation R²

Crown daisy

Field 1 y = 5.4356e-0.0992x 0.9352 7.0

Field 2 y = 5.3231e-0.1517x 0.9845 4.6

Average y = 5.3350e-0.1202x 0.9752 5.8

Chamnamul

Field 1 y = 7.9831e-0.2565x 0.9723 2.7

Field 2 y = 6.8008e-0.2445x 0.9822 2.8

Average y = 7.4063e-0.2508x 0.9799 2.8

Table 2. Regression curves and biological half life of lufenuron on crown daisy and chamnamul
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로 안전한 수준이었다(Fig. 1). 시설재배 쑥갓 중 lufenuron

의 일자별 잔류량의 회귀분석을 실시하여 F-test에 의한 회귀

식의 유의성을 확인하여 반감기를 산출하고, t-test에 의한 95% 

신뢰수준의 감소상수 최소값을 산출한 결과, 쑥갓 중 lufe- 

nuron의 반감기는 시험포장 1, 2에서 각각 7.0일, 4.6일이었

고, 2개 시험포장의 평균 잔류량을 적용하여 회귀분석을 실시

하여 산출한 반감기는 5.8일이었다(Table 2).

시설재배 참나물의 lufenuron 5% EC를 처리한 후 2시간 

이내인 0일차의 lufenuron의 잔류량은 시험포장 1, 2에서 각

각 7.38 mg/kg, 6.68 mg/kg이었으며, 참나물 중 lufenuron

의 잔류허용기준(7 mg/kg) 미만의 잔류량은 시험포장 1, 2에

서 각각 1일차(4.94 mg/kg), 0일차(6.68 mg/kg)였고, lufe- 

nuron 5% EC의 참나물에 대한 최종약제 살포 후 수확일인 

7일차의 lufenuron 잔류량은 시험포장 1, 2에서 각각 2.0 

mg/kg, 1.69 mg/kg으로 잔류허용기준 대비 각각 29%, 24%

로 안전한 수준이었다(Fig. 1). 시설재배 참나물 중 lufenuron

Fig 2. Dissipation rate constants evaluation of lufenuron on leafy vegetables.

Fig 3. Dissipation rate constants evaluation of cypermethrin and fenvalerate on leafy vegetables (A; cypermethrin B; 
fenvalerate).
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의 일자별 잔류량의 회귀분석을 실시하여 F-test에 의한 회귀식

의 유의성을 확인하여 반감기를 산출하고, t-test에 의한 95% 

신뢰수준의 감소상수 최소값을 산출한 결과, 참나물 중 lufe- 

nuron의 반감기는 시험포장 1, 2에서 각각 2.7일, 2.8일이었

고, 2개 시험포장의 평균 잔류량을 적용하여 회귀분석을 실시

하여 산출한 반감기는 2.8일이었다.

이전의 연구에서 엽채류 중 lufenuron의 반감기는 열무, 

얼갈이배추, 취나물, 상추, 치커리 및 유채에서 각각 12.6일, 

8.8일, 9.1일, 2.2-4일, 4.6일 및 4.7일이었으며, 본 연구의 쑥

갓 및 참나물에서 평균 반감기도 5.8일 및 2.8일로 엽채류의 

반감기 범위였다(MFDS, 2022)[7,8]. 앞선 연구에서 여러 데

이터의 통계적인 추정을 위하여 평균값과 표준편차로 95% 신

뢰 범위를 통하여 유의성을 판단하였다[9-15]. 본 연구 결과

에서도 쑥갓 및 참나물 중 lufenuron 잔류량 감소특성을 유

사작물인 엽채류의 잔류특성과 비교하고자, 생산단계 잔류허

용기준에 고시되어 있는 엽채류(근대, 들깻잎, 열무, 상추, 시

금치, 얼갈이배추)의 lufenuron 감소상수를 활용하여 감소상

수의 평균값±2SD (standard deviation)를 95% 신뢰 범위로 

설정하여 유사성 여부을 확인하였고, 쑥갓은 95% 신뢰 범위에 

포함되었으나, 참나물은 95% 신뢰 범위를 벗어났다(Fig. 2). 

이에, 생산단계 잔류허용기준 고시에 쑥갓 및 참나물에 감소상

수가 고시되어 있는 농약은 cypermethrin과 fenvalerate이

고 이들 농약의 엽채류에 설정된 감소상수와 유사성을 비교한 

결과, lufenuron과 동일하게 95% 신뢰수준인 감소상수의 평

균값±2SD에 쑥갓은 95% 신뢰 범위에 포함되었으나, 참나물

은 95% 신뢰 범위를 벗어났다(Fig. 3). 본 연구의 결과는 생산

단계 잔류허용기준 설정을 위한 기초자료 활용하고, 추가적인 

연구를 통하여 유사작물의 잔류성시험에 의한 잔류허용기준의 

외삽적용 가능 작물을 판단하는 자료로 활용 가능하다.
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