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水系環境における農薬の動態に関する研究

第 1章序 論

戦後のわが国における食糧の増産に農薬が巣たし

た役割はきわめて大きし仰，103）。現在も農薬は安定した

農業生産を行うために必要不可欠な資材である。し

かし，農薬は害虫や病原体あるいは雑草ーなどに対す

る生物的な活性を有する化学物質であるから，非標

的生物に対しでもなんらかの影響を及ぼす可能性が

ある。

水田では， j甚水状態で農薬が使用されること，水

田が河川等の水系と密接なつながりを持つことなど

から，畑地や果樹園などに比べ，農薬がより流出し

易いと考えられる。水田から流出した農薬による水

棲生物の被害としては1953年に有明海においてパラ

チオンによるオキアミの減少が， 1960年から1962年

に除草剤Pc Pによる琵琶湖や有明海における魚介

類の大量舞死事故が発生している問。 Pc Pは1971年

に水質汚濁性農薬に指定され， 1973年には水田での

使用が中止された。しかし， これ以後も農薬の流出

による魚介類の死亡事故は多く発生している24“問，61)。

千葉県では1970年頃より吸汁性カメムシ類による水

稲の斑点米が問題となり， これを防除するために殺

虫剤lの空中散布が行われた。この空中散布の後に汽

水域でボラが死亡する事故が発生した九このため空

中散布後の河川水中における殺虫剤の水中濃度の推

移を1975年に調在したのが千葉県における農薬の流

出に関する研究の始まりであった問。その後， 1975年

には除草剤モリネートによる養殖鯉の被害が福島県，

長野県で発生した24,7ヘモリネートを含む除草剤は千

葉県でも多く使用されていたことから，県内の河川

水中における農薬の濃度推移を1977年から調査し，

モリネートの最高濃度が80ppbに達することを報告し

た制。

また，水中に溶存する農薬は水棲生物の呼吸と食

餌により生物体内に取り込まれ，体内から排地・分

解されにくい農薬は体内に蓄積し生物濃縮される担）。

生物濃縮による魚介類の農薬汚染については， Rach巴l

Carsonが紹介した米国クリアー湖におけるDDDの

食物連鎖による生物濃縮2）の例が著名であるが，圏内

では東京湾産の魚介類について山岸らペ仙台市にお

ける到｜｜ら8ヘ小島減産の魚類についてlmanakaら15，附

1991年3月16日受理

1 一一

の報告があり，他にも多くの研究がなされている。

水棲生物の鯨を通した農薬の濃縮については農薬の

水オクタノール分配係数によって予測することが可能で

ある21)。また，農薬の分子量や急J性毒性値からも予測

する事が可能である261。

水系に流出した農薬が飲料水とともに人体に取り

込まれることも考慮する必要がある。水道水中から

の農薬の検出例はCNP. BPM C，オキサジアゾ

ン，クロメトキシニル， ダイアジ／ン， ブタクロー

ル， IBP. MEP. NI Pなどがある泊52別）。飲料

水の農薬濃度の規制値としては水道法によっていく

つかの規制がなされてはいるが，現在使用されてい

る農薬についてはほとんど基準が定められていない。

1990年にはコールフ場で使用される21農薬の水中濃度

の目標値が厚生省から示された3九

農薬による魚介類の被害や水道の段、水としての河

川汚染あるいは生物濃縮による魚介汚染を回避し，

河川等の水系における生態系への影響をできるだけ

少なくするには，農薬が水田から河川等の水系に流

出するメカニズムを解明し，流出を低減させる使用

方法や水田の水管理技術を開発する必要がある。散

布された農薬の自然環境中における挙動については

多くの研究があり，水系環境中における農薬の挙動

を予測するモデノレ9,51,77，川や散布後の降雨までの日数か

ら流出農薬の濃度を予測するモデルも作られているヘ

しかし，現場水田からの農薬流出を解析した例は少

ない。

そこで本研究においては，水田で使用される農薬

の河川流出を検討する場合に， まず，重要と考えら

れる水田における動態を調査した。さらに，現地の

一定地域を対象に多くの農薬の流出状況を調査しそ

の結果から流出率を算出し，流出に関与する要因の

解析を行った。また，農薬による河川水系汚染の実

態を把握し，現況を評価することも重要と考えられ

たので，県内の主要河川の農薬汚染の実態調査を実

施した。これらの結果をとりまとめ，農薬による河

川汚染の現況を評価するとともに，問題点を摘出し，

対策を講じるために必要な基礎資料として役立つよ

う本論文をとりまとめた。

本論文では，農薬の名称、は農林水産省に笠録された種

類名を用いた。研究対象とした農薬のInternational
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Standerds Organization ( I S 0）によって承認

された名称，主要な商品名および文献による水溶解

度を第 l表に示した。

第 l表調査対象農薬の種類名と Is O名および水溶解度

.-J 種類名 I S O名附 主な商品名問印刷 水溶解度 引用文献

CAT 

CNP 

オキサジアゾン

クロメトキシニル

除 ダイムロン

トリフノレラリン

ジメタメトリン

シメトリン

草 ジメピベレート

ピラゾレート

ビフェノックス

ピベロホス

シマジン 5ppm 

MO，ショウロンM 0.25 

ロンスター，デルカット 0.7 

エックスゴーニ 0.3 

ショウロンM 1. 7 

トレファノサイド <1 

アビロサン 50 

サターンS，マメット SM 450 

S1mazm F
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d
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Q
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v
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u
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口
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u
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k
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n白

日

u
n
h
u

Chlornitrofen 

Oxadiazon 

(Chlomethoxyfen) 

(Dymron) 

Triflurahn 

Dimethametryn 

Sim巴tryn

Dimepiperate 

(Pyrazolate) 

Bifenox 

Piperophos 

Butachlor 

フ。ッシュ 20 

0.05 

0.35 

It! 
サンノてード， クサカリン

モーダウン

アビロサン 12-15 

マーシェット，デルカット 23 剤 ブタクロール

ペンスルフロンメチル CBensulfuronme thy 1) 

ベンチオカーブ Thio bencarb 

フジグラス，プッシュ等

サターンS

ザーク

マメット SM 

12 120 

30 

4 

900 

Mefenacet 

Molinate 

メフェナセット

モリネート

(Fenobucarb) 

Dichlorvos 

BPMC 

DDVP 

660 

10000 

154000 

14 

2 

11 
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<0.001 
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パッサ

DDVP ~ 

殺 DE P Trichlorfon 

MEP F巴nitrothion

MP P Fenthion 

虫 PAP Phenthoate 

PH C Propoxur 

エトフェンプロックス Ethofenprox 

期lシクロプロトリン (Cycloprothrin) 

ディプテレ y クス

スミチオン

パイジット

エルサン

サンサイド

トレボン

シクロサール

ダイアジノン

カヤホス

ダイアジノン Diazmon 

プロノfホス Propaphos 

官車EDDP 

殺 IBP 

Edifenphos 

Iprofenfos 

Isoprothiolane 

Tricyclazole 

(Fthalide) 

(Mepronil) 

ヒノザ主ン

キタジンP

フジワン

ビーム

ラプサイド

5 

1000 

50 

700 

2.49 

12.7 

F
h
υ
p
h
υ

ハ
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υ
n
u
υ
F
h
u
n同
d

O

6

0
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0
口

n白
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イソプロチオラン
菌

トリシクラゾール

剤フサライド

メプロニル ノぜシタック

注： Is O名（ ）内は Is O名がないため農林水産省の登録名を示した。
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水系環境における農薬の動態に関する研究

第 2章水系における農薬動態調査法の検討

本研究を実施するにあたって必要な試料水の採取間隔とサンプル数などを検討した。

第 1節’河川水中農薬の濃度測定に必要なサンプル数

1. ま え が き

河川水中の農薬濃度を測定するために試料水を採

取する場合， l調査地点でも川岸近くや中央部など

の採取位置によって濃度が異なる可能性が考えられ

る。このため， l調査地点での農薬濃度の変動の程

度および信頼できる、'f均値を得るために必要なサン

プル数について検討した狗）。

2.調査方法

千葉県夷隅郡を流れる夷隅川において，上流より

増田，大野，万木の 3地点で1978年 5月31日から 6

月7日までそれぞれ 8回のサンプリングを行った。

サンプリングにあたってはそれぞれの地点で、小型舟

を用いて，川の右岸近く，左岸近くおよび中央部の

表面；）＜をノミケツで採取し試料瓶に 2£採取した。採

取した試料はただちに持ち帰り分析に供した。

調査対象農薬は 5月31日および 6月 lHに夷隅川

流域に空中散布されたDE Pおよび地上散布の使用

盛期にあたるモリネートとした。分析法は，試料収

500mEtこ権化ナトリウムを30g加え， DE Pおよびそ

の代謝物であるDDV Pはエチルエーテルで，モリ

ネー卜はシクロロメタンで 2回振とう抽出した。抽

出液は無水硫酸ナトリウムを加え脱水した後， ロー

タリーエパポレーターで濃縮した。この際， DDV 

P用の抽出液には流動ノfラフィンの 1%アセトン溶

液を lmEfJDえた。溶媒を留去した後，主主素気流下で

乾固し，アセトンで定容としてガスクロマトグラフ

に注入した。ガスクロマトクラフは日本電子製20K

CF PD）を用い， DE Pは20%P E G 20M on カ

スクロムQカラム（ 3 mm×l m）を， DDV Pおよ

びモリネートは10%シリコンDC200 onガスクロム

Qカラム（ 3 mm×l m）を装着し， DE Pは200。c,
DDV Pは120°C，モリネートは180℃の定温条件で

定量した。

3. 調査結果および考察

モリネートは使用盛期にあたるため，検出された

濃度は19～46ppbと比較的高かった。また，調査期間

中の濃度変動が少なく，調査地点聞の差も少なかっ

た。各調査地点の右岸，左岸および中央の 3筒所の

濃度を比較しても差が少なく，同日に採取した l調

査地点の 3箇所の分析値によって算出した変動係数

は3.4～35%と少なかった（第2表）。 3箇所の分析値

から算出した変動係数で検討を進めることには問題

があるため，各調査地点ごとに 3箇所の分析値を組

として8回の調査結果をこみにした変動係数祁）を算出

し第2表に示した。こみにした変動係数は上流から

下流にゆくほど低下する傾向が認められた。これは

流下にともなって河川水が撹拝され均一化したため

と考えられる。

標準偏差 CS）が判明している場合には許雰誤差

をLとして必要なサンプル数Nは5%の危険率とす

ると N=4S2/L2によって算出できる問。ここで平

第 2表 河川；］＜中におけるモリネート濃度のばらつき

調査地点 増田 大野 万木

濃度の範囲 16.1～46.0ppb 19.0～31.8 22.4～40.2 
平均濃度 26.9 ppb 27.1 30.5 
c Vの範囲＂＇ 3.4～35.1% 4.5～23.9 5.3～26.4 
こみにしたCvbJ 20.1 % 16.0 12.9 
必要サンブ。ノレ数CJ 2.8 1.6 1.1 
注） a ：各調査日の 3点の分析値より算出

b 各調査日ごとの 3点を組として8回の調査結果をこみにして算出

c 許容誤差25%，危険率5%で算出

3 
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第3表河川水中におけるDE P濃度のばらつき

調査地点 増田
濃度の範囲 <0.1～O.Sppb 
平均濃度 0.20 ppb 
c Vの範囲a) O～90.1 % 
こみにしたCvb1 65.o % 
必要サンプル数C) 27.0 

大野
<0.1～19.5 

4.16 
O～25.7 
38.2 

9.3 

万木
<0.1～10.1 

3.71 
14. 7～49.9 

42.6 

11.6 

注） a ：各調査日の 3点の分析値より算出
b 各調査日ごとの 3点を組として8回の調査結果をこみにして算出

c 許容誤差25%，危険率5%で算出

均値をX，変動係数をCVとしてCV=lOOS/Xで

あるから，容易にNを算出できる。ただし， この場

合には標準偏差ではなくこみにしてもとめた変動係

数をもとにして算出したことを考慮する必要がある

が， Lを平均値の25%としてNを算出すると，増田

地点では2.8，大野地点では1.6，万木地点では1.1と

なった。除草剤のように流域全体で平均的に使用さ

れる農薬の河川水中濃度のばらつきは小さく， l調

査地点あたり 3筒所の試料水を採取し分析すれば高

い精度が期待できることが示された。

DE Pの河川水中濃度は，空中散布の直後に採取

した試料であってもモリネートの濃度より低かった。

散布後日数の経過にともなって急、速に濃度が低下し，

増田地点および大野地点では散布7日後には検出限

界以下となった。また，調査地点間の濃度の差およ

び右岸，左岸，中央の差も大きく，同一地点で同一

時刻に採取した 3筒所の分析債から算出した変動係

数は最大では90%に達した（第3表）。また，モリネー

トと同様にしてこみにして求めた変動係数はモリネー

トの場合より大きかった。また，最も上流の増団地

点の変動係数が最も大きかったが，モリネートの場

’． 

合と異なり，最も下流の万木地点よりも中流の大野

地点の変動係数が小さかった。許容誤差をモリネー

トと同様に25%として， 5%の危険率で信頼できる

平均値を得るために必要なサンフ。ル数を算出したと

ころ，モリネートの場合より大きくなり，増田地点

では27.0，大野地点では9.3，万木地点、では11.6となっ

た。空中散布などの広域一斉防除に由来する河川水

のモニタリングにあたって，精度の高い数値を得ょ

うとする場合には，多くの位置から試料水を採取し

なければならないことが示された。

農薬の空中散布は，全流域ではなく一部の片寄っ

た地域で行われる。このため，散布区域からの水田

排水が流入する側の水中DE P濃度が高くなり，変

動係数が大きくなったと考えられる。河川水の採取

位置の相違による空中散布農薬の濃度差については

河野らも報告しているヘまた，河川水が流下しでも

変動係数が小さくならなかった理由として， 3カ所

の調査地点の聞に散布区域および非散布区域から流

入する支流があったことが考えられる。また，モリ

ネートに比べてDE Pの分解消失速度が速いことも

一因と考えられる。
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第 2節 降雨時における水田排水路の流水量と農薬濃度の変動

1. ま え が き

河川における農薬の流下量を算出しようとする場

合，河川水中の農薬濃度の推移と河川流水量の推移

を調査する必要がある。河川の流水量は降雨直後に

大幅に変動する。河川流水量が変動する際には，！.l<

中に溶存する物質の濃度が変動することが知られて

おりヘ農薬の濃度も変動することが予想される。し

かし，降雨時における河川水中の農薬濃度の変動に

ついては，平松ら 12）および大前ら引）が空中散布された

ME Pの河川；.J<中濃度が降雨によって上昇したこと

を報告しているのみである。このため， 1988年に水

田排水路において水路流水量と水中の農薬の濃度推

移を調査し，降雨によって水路流水量が変動する際

に行うべき調査の間隔を検討した。

2.調査方法

(1) 調査地域

千葉県のほぼ中央部に位置する長生郡長柄町味j主

地灰の水田地帯を流れる用排水路を調査地点とした。

調査地域の状況は第 6章に詳述した。調査地点の水

路はコンクリー卜製で方形の断面を持ち，水面幅は

195cmであった。流域の水田では， 4月下旬から 6月

上旬にかけて田植が行われ， この前後に初期除草剤

が， 5月中旬から 6月上旬にかけて中期除草剤とイ

ネミズゾウムゾ防除剤が散布された。また，調査を

行った1988年には 6月20日にMp PとED D  Pの乳

剤が空中散布された。

(2) 試料水の採取方法

前述の調査地点で 5～ 6月の降雨時に分析用試料

水を採取し，同時に水路流水量を測定した。分析用

試料水は，試料ビンを水路の水面下に没し採取した。

試料水採取地点は狭い乱流であったため，試料水採

取点数は 1点とした。水路流水量は，水深，水面幅

および流速の積として算出した。流速は，ポリ洗浄

ビンに食用色素（赤色102号）の水溶液を入れ，水路

水面に色素による横断一文字を描き， これが lまた

は2mを流下する時聞をストップウォッチで測定し

た。流速は3凹測定し，中央値を採用した。

水路流水量の測定と試料水採取の時間間隔は特定

せず，流水量の変動が大きいと思われる際にはより

-5  

細かな間隔にした。調査地点には雨量計を設置し降

雨量を測定した。

(3) 調査対象農薬と分析方法

調査対象農薬は以下の分析方法で75%以上の添加

回収率がえられ，調査地域で使用され水路水中から

検出された農薬とした（第4表）。

採取した試料水はただちに持ち帰り，抽出処理し

た。試料水は落葉等の大きなゴミを除色濃過せず，

懸濁した土壌等も試料水とともに振りまぜて抽出処

理に供した。抽出は，試料水400m£1こ塩化ナトリウム

50 gを加え， n ヘキサン50mPで3分間の振とうを

2回行った。抽出液を無水硫酸ナトリウムで・脱水し

たのち，濃縮し，通風乾間後n ヘキサン 3mPで定

容とし，機器分析に供した。機器分析にはガスクロ

マトグラフ CECD付きおよびNp D付き）と高速

液体クロマトグラフを用いた。

ガスクロマトグラフは島津GC~7A CECD), 

Hewlett Packard HP-5710 (NP-FI D）およ

びHP 5890 (NP D）の 3種類を用いた。オキサジ

アゾン，ブタクロール， CN  Pおよびクロメトキシ

ニルはGC 7 Aに 3% Silicone OV 101 on 

Chromosorb WA  W カラム（ 3 mm i. d ×1.3m) 

を装着し， 200℃または220°Cで定量した。モリネー

ト，シメトリン，ベンチオカーブ， ME P, B PM  

C, MPP, MP  Pスルホン体， Mp Pスルホンオ

キシド体，ジメピベレート， メプロニル， メフェナ

セットおよびトリシクラゾ ルはIIP 5890にDB 5 

:vlega Bore Column ClOm）を装着し， 140℃から

250℃までの昇温条件で定量した。また， PH  Cは

I!P-5710！こUltraBond 20Mカラム（ 3 mm i d × 

0.9m）を装着し， 150℃で定量した。タイムロンは高

速液体クロマトグラフにZorbaxODSカラムを装着

し， 244nmの紫外吸光光度検出器により定量した。

展開溶媒には， 20%含水アセトニリルを用いた。

3.調査結果および考察

(1) 降雨時の水路流水量の推移

降雨時の水路流水量の変動と降雨量の推移を 6月

から 6月にかけて 5回調査した。これらの調査結果

のうち， 5月7日から 9日の調査結果（以下7/May

とする）を第 1図に， 6月8日から10日の調査結果
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（以下B/Junとする）を第2図に示した。なお第 1

図の降雨量は溜水式降雨計による調査結果を示した

が，第2, 3図では自記降雨計による調査結果を示

した。水路流水量は降雨開始直後から増加し，降雨

終了後は急激に減少した。これらの変動は急速であ

り，降雨が終了する前であっても，時間当り降雨量

が減少すると水路流水量が減少した。 7/May, 8 

/Junの最多降雨時には，それぞれ 1時間に 3～4回

の観測を行ったが， この調査の聞にも水路流水量が

大幅に変動した。

6月24日から26日の調査結果（以下24/Junとする）

を第 3図に示した。 6月2日から 4日の調査結果

（以下2/Junとする）および 6月27日から29日の調

査結果（以下27/Junとする）は示さなかったが， こ

れらは降雨が断続的に長時間続いたこと，および調

査回数が不十分であったことから流水量の変動を十

分には把握できなかった。しかし， 7 /May, 8 / 

Junと同様に降雨開始直後には水路流水量が増加し，

降雨終了後には流水量が減少した。小地域からの流

出量は短時間に変動することが知られておりへ本試

験のような小地域における降雨時の流水量変動を把

握するためには密な間隔で観測を行う必要があるこ

とが示された。

(21 農薬濃度の推移

水中における農薬の濃度範囲は農薬の種類によっ

て，また，調査時期によって大幅に異なった。調査時に

検出された主な農薬の濃度推移を第1～3図に示した。
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降雨時の農薬濃度の推移には 2通りのパターンが

認められた。まず，除草剤では，降雨開始後の流水

量増加時には水中濃度が低下し，降雨が終了し，流

水量が減少に転ずると同時に水中濃度は増加に転じ，

流水量が降雨前のレベルまで減少すると農薬濃度も

降雨前のレベルに回復することが多かった。ただし，

流水量が急増する際に短時間の濃度上昇が認められ

た。このようなパターンは 8/Jun （第2図）で最も

顕著に認められた。増水時の濃度低下は希釈による

と考えられる。降雨初期の流水量急増時に認められ

た短時間の濃度上昇の原因は，水田からの排水，漏

水の増加が考えられる。また，流底に沈降した物質

の流出では，ファーストフラッシュ時に濃度が上昇

することが知られている 7)ことより，農薬を吸着した

底質土壌が流水量の急増によって水中に懸濁し， こ

れを水と一緒に分析に供したことも一国と考えられる。

一方， 24/Junの，空中散布されたEDDP. MP 

Pおよびその代謝物（第 3図）や 8/JunのMEP 

（第2図）では，降雨による増水時にも濃度が低下せ

ず，むしろ降雨初期から降雨最盛期にかけて濃度が

上昇した。降雨による河川水中の農薬濃度の上昇は，

空中散布されたME Pについて平松ら12）および大前ら

聞も報告している。これらの農薬の濃度推移が除草剤

の場合と異なった原因は，散布方法と製剤l形態が異

なったためと考えられる。これらの農薬は乳剤が茎

葉に散布されたため，降雨によって茎葉から洗い流

されたことが考えられる。 8/Junに検出されたMp 

p （第2図）は 5月下旬にイネミズゾウムシ防除の

ため水田水面に散布された粒剤に由来するが，降雨

時の濃度推移パターンが除草剤のそれと一致したこ

とがこれを裏付けている。

なお，濃度の低下と上昇の時期および変動の幅は

農薬の種類と調査時期によって差異が認められた。

また，同一製剤に含まれる 7/Mayのオキサジアゾ

ンとプタクロール，あるいは 8/Junのモリネートと

シメトリンの降雨初期の濃度変動は一致せず，一方

の濃度が上昇している間に他方が低下していること

があった。これらの相違の原因は不明であるが農薬

の理化学性との関係などについて今後さらに検討を

要する。

2 /Jun, 27 /Junでは調査間隔が広かったため，

農薬濃度の推移を十分には把握できなかったが， 7 

/May, 8/Junと同様に降雨時に農薬の濃度が上

昇する傾向が認められた。

水系環境における農薬の動態に関する研究

(3) 流出農薬量

水路流水量と農薬濃度の積としてそれぞれの農薬

の単位時間当り流出量を算出した。ほとんどの農薬

の単位時間あたり流出量の推移は第 4図に例として

示した 7/Mayのオキサジアゾンと同様のパターン

を示した。流出農薬量の変動を農薬の水中濃度およ

び水路流水量の変動と対比すると，流出農薬量が流

水量の増減に対応して増減しており，明らかに単位

時間当り流出農薬量は短期的な農薬の濃度変動より

も流水量の変動に支配されていた。この原因は，降

雨時のこれら農薬濃度の変動幅が初期濃度の 1/3

から 3倍程度の範囲内であるのに対して，水路流水

量の変動幅が10～200倍にもなること，および降雨に

よる濃度変動が大きく起こるのは降雨開始直後であ

り，この時点では水路の流水量があまり増加してい

ないためである。ただし，空中散布 4日後に調査し

た24/JunのEDD Pの単位時間あたりの流出量の推

移を例として第5図に示したが， Mp Pとその代謝

物およびEDD Pでは，降雨初期の濃度上昇幅が大

きかったため，降雨初期の高濃度時と流木量増加時

の2回にわたって単位時間あたり流出農薬量のピー

クが認められたが，単位時間あたり流出農薬量は流

水量変動の影響を強く受けていた。

流出農薬量の変動が濃度の変動よりも流水量の変

動に支配されていること，および，粒剤を散布され

た農薬であっても増水時の希釈による農薬濃度の低

下時に単位時間当り流出農薬量が増加していること

から，降雨時には水田からの農薬流出が増加してい

ることが明らかとなっ fこ。
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第5図降雨時のEDD P流出量の推移

単位時間当り流出農薬量は農薬濃度の変動よりも

流水量の変動に強く影響されることが示されたこと

から，機械計損ljやシユミレ一シヨンモデル等4

て降雨時の流水量の変動が把握できれば，水中農薬

濃度の分析回数が少なくとも流出農薬量が算出でき

ると考えられるので，以下の検討を行った。

調査期間内の流出農薬量は，単位時間当り流出農

薬量と調査間隔の積和として算出でき， 7 /Mayの

オキサジアゾンでは， 5月7日12時55分から 9日10

ピi

流
出
農
薬
量

時の間に58.15gとなった。これに対し，降雨時の水

路流水量と農薬濃度の変動を調査しなかった場合に

は，降雨前および降雨終了後の測定値のみから算出

することとなる。 7/Mayのオキサジアゾンでは，

調査を開始した 5月7日12時55分の濃度は2.96ppb,

流水量は8.67£ ／秒であり，調査を終了した 9日10時

では濃度が2.72ppb，流水量が28£ ／秒であったので，

これから流出量を試算すると8.26gとなる。これより，

降雨時の調査をしなかった場合には，実際の流出量

58.15 gに対して8.26gしか捕捉できず， この比率は

14.2%である。これを捕捉率としそれぞれの調査で

検出された農薬について算出し第4表に示した。流

出水量についても降雨の前後の測定値から捕捉率を

算出し，あわせて示した。それぞれの農薬の捕捉率

は調査の時期によって異なったが，同一の時期に調

査した農薬では，水量の捕捉率とほぼ一致し，濃度

推移のパターンが異なった除草剤と空中散布剤であっ

ても，大きな差異が認められなかった。

これより，降雨時の流水量変動が把握できれば，

降雨前後の農薬濃度から降雨時の流出農薬量を推定

できるので農薬濃度の調査回数は流水量の測定回数

より少なくて良いことが示された。
If.I 

If.I 

,, 

第4表 降雨時に農薬濃度調査を行なわなかった場合の流出農薬量の捕捉率

農薬 名 7 /May 2/Jun 8/Jun 24/ Jun 27/ Jun 

CNP 12.03 

クロメトキシニル 17.20 

ダイムロン 7.12 67.34 

オキサジアゾン 14.21 51.06 32.73 

プタクロール 7.46 67.16 47.43 

ジメピベレート 53.56 『盛

ベンチオカーブ 48.04 54.40 21.71 

モリネート 48.64 49.75 27.18 22.60 

シメトリン 41.41 43.81 36.00 18.27 

フ。ロノマホス 10.37 

BPMC 42.00 20.72 26.15 17.86 

MPP 50.13 42.88 21.81 16.70 

MP Pスルホンオキシド 19.42 17.07 

MP Pスルホン 21.58 

PHC 28.20 

EDDP 11.39 8.35 

平均
、司

11.40 52.15 41.67 23.97 17.51 It! 

水量捕捉率 9.57 57.36 35.44 28.18 12.45 

-8-

量 ？ 



水系環境における農薬の動態に関する研究

第 3章河川水中における農薬の動態、

1. まえカτ き マトグラフィーなどによる精製操作は行なわなかっ

た。なお，抽出溶媒は1976年のMp-Pの調査ではク

水田で使用された農薬による河川等の水系汚染が

水生生物や人間の健康に及ぼす影響を検討するため

には，農薬による河川汚染の現況を把握する必要が

ある。環境水中における農薬の濃度推移については

近年多くの調査が行なわれている I0.12.13.14.15.16.1718,19203234お

45,46,47,511，臼54由 民61防町内71.73,78,79脳朗91仰 93101）。筆者も1975年に

実施した空中散布農薬の流出に関する調査四）を初めと

して，数年にわたって河川水中における農薬濃度の

推移を調査した川）。特に1980, 1981, 1984年には千

葉県内の主要河川について，病害虫防除所の協力を

得て調査することができた。この結果，千葉県内の

1 l河川における農薬の濃度推移の概況を把握するこ

とができた。また，流出に関与する要因についても

一部検討することができた040.41叫

2.調査方法

11) 調査地点と採水方法

1976年から数回の調合を行ったが，各年次の調査

目的によって調査地点，調査間隔および分析対象成

分が異なったので， これらを第 5表および第 6図に

示した。

1980年の調査は空中散布された殺虫剤のみを調査

の対象としたために，該当農薬の空中散布直後から

l～2週間の短期間に集中的にサンプリングした。

1981年および1984年の調査では水稲の栽培期間を通

して約7日間隔のサンプリングを行った。試料水は

1978年までは河川の水面下に試料瓶を没し直後採取

したが， 1980年以降は橋の上からロープをつけたポ

リビーカーを水中に投下して汲み上げた。ポリビー

カーの投下は一地点当り 2～ 3回行い，各々試料瓶

に1/2から 1/3ずつ採取し，平均的な試料とな

るよう配慮した。サンプリング時の河川流水量の調

査は行なわなかった。

121 分析方法

試料水に 5%相当の塩化ナトリウムを加え， ジク

ロロメタンによる振とう抽出を 2目行い，抽出液に

無水硫酸ナトリウムを加えて脱水後濃縮し定容して

ガスクロマトグラフに注入し定量した。カラムクロ

ロロホルムに， 1980年のDE P. DDV Pの調査で

はエチルエーテルに， 1984年の調査ではn ヘキサ

ンに変更した。また， 1984年の調査ではダイムロン

およびピラゾレートを定量するために，高速液体ク

ロマトグラフへの注入も行った。採用した分析法に

よる添加回収率はほとんどの農薬では80%以上であっ

たが， 1984年に調査対象としたピベロホス（71%), 

CAT (30%）は低かった。また， ピラソレートの

代謝物であるDT Pおよびブロマシルについても1984

年に定量を試みたが，抽出溶媒に n ヘキサンを用

いたためいずれも回収率は 2%以下であり，定量で

きなかった。検出限界は年次によって初試料量，最

終液量および検出器の感度が異なったため，同ーの

農薬であっても異なった（第 6' 7表）。

大
平
洋

加茂川

第6図実態調査実施地点
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採取した試料水は1978年以前および1980年の小植

川の調査では採水当日に抽出処理したが，病害虫防

除所にサンプリングを依頼した1980年以降の調査で

は，採取後ガラス製試料ビンにいれ，密栓して冷蔵

庫に保管し，後日一括して抽出処理した。これらに

ついては保存期間が最長では30日近くなったものも

あった。また，抽出液は n ヘキサンで定雰として

20℃のフリーザーに保存した。ガスクロマトグラ

フあるいは高速液体クロマトグラフに注入するまで

の保存期間は長いものでは10カ月を越えた。

第5表現地実態調査の調査地点と調査対象農薬

年次 河川名 地点名 地点番号 調査時期 調査回数 調査対象農薬

1976 小植川金木 橋 1 6. 7 8.30 

1978 小横川下流2点 1. 2 4.24-8.16 

1980 小橿川中下流4点 1 4 7.31-8.15 

一宮川中の橋 12 7.22 8.18 

養老川浅井橋 6 7.24 8.12 

丸山川古川橋 16

黒部川小見川 10 

加茂川加茂川橋 15 

1981 養老川浅井橋 6 

一宮川中の橋 12 

丸山川古川橋 16 

加茂川加茂川橋 15 

小糸川八千代橋 17 

新 川八千代橋 7 

夷隅川落合橋 14 

大須賀川関 橋 8 

黒部川小見川 9 

木戸川小池 橋 11 

1984 養老川浅井 橋 8 

一宮川中の 橋 12 

丸山川古川橋 16 

加茂川加茂川橋 15 

小植川西原橋 5 

新 川八千代橋 7 

大須賀川関 橋 8 

7.21-8. 4 

7.23 8.14 

7.21 8. 4 

5.21-8.13 

5.19-8.25 

5. 8-8.12 

5. 8 8.12 

5. 8-8.12 

5.20 8.12 

5.19-8.25 

5.19 8.24 

5.20 8.25 

5.22 8.28 

4.19-8.24 

4.20-9.26 

5. 1 9. 3 

5. 1 9. 3 

5. 1 9. 3 

4.20 8.27 

4.27 8.24 

15 ダイアジノン， MPP,MEP. PAP 

19 モリネー卜，ベンチオカーブ， CNP

7 13 PAP. BPMC. DEP. DDVP 

11 BPMC 

12 BPMC 

6 MPP 

10 BPMC, DDVP 

8 MPP 

13イソ＇＇ l BPMC, '.¥1EP，恥1PP，フサM

15 J '.¥1PPスルホン体， EDDP, オキサジアゾン

15 I MPP. EDDP. CNP 

15 J MPPスルホン体， モリネート

15 BPMC, MEP, シメトリン

13 MEP, IBP，フサライド， ベンチオカーブ

14 BPMC, MEP，フサライド

14 BPMC. MEP 

14 BPMC, MEP 

15 BPMC, MEP 

15 1全調査地点共通

19 ｜ブタクロール，オキサジアゾン， CNP

17 ｜ダイムロン， ピラゾレート，クロメトキシニノレ

17 ｜モリネート，シメトリン，ベンチオカーブ

17 ｝ジメタメトリン， ピベロホス， CAT

17 I トリフルラリン、 MPP, MPPスルホン体

13 I MEP. PAP，ダイアジノン， BPMC

黒部川小見川 10 4.18 8.20 15 ｜プロパホス， IBP, EDDP，フサライド

夷隅川江東橋 13 4.20 9.26 19 1イソプロチオラン

注）地点番号は第6図に対応する。 a) イソプロチオラン b）フサライド
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水系環境における農薬の動態に関する研究

6カ年間の調査の結果25農薬につい

て， 300余りの濃度推移曲線が得られ

た。これらをすべて図示する事はでき

ないため，各年次ごとの平均濃度推移

曲線を求め第 7' 8図に示した。平均

濃度曲線の算出にあたっては，調査月

日が必ずしも同一ではないため，調査

日間の全日について片対数補間法によ

る推定値を算出し，これを当該年次の

全調査地点について平均値を算出した。

補間にあたって無検出は検出限界値を

用いた。

各年次の調査結果から各分析成分の

最高検出濃度，検出日数および流出農

薬量算出の基礎となる濃度日数を検出

濃度と調査間隔日数の積和として算出

しこれらを第 6, 7表に示した。

(1) 除草剤の濃度推移

初期除草剤の河川水中における濃度

は5月上旬に最も高くなった。ただし

1984年のダイムロンは 5月中旬にピー

クが認められた。ダイムロンはCNP 

との混合剤として用いられるが，同年

のCN Pは5月上旬にピークが認めら

れた。ブタクロールも 5月上旬と中旬

にピークが認められた。なお， 1981年

は5月中旬に調査を開始したため， C

N Pやオキサジアゾンなどの初期除草

剤のピーク濃度を捉えることができな

かっfこ。

初期除草剤の最高検出濃度はブタク

ロールが最も高く 1ppb以上の濃度で‘

検出された日数も長かった。除草剤の

中で千葉県への出荷量が最も多かった

CN Pの濃度は低かった。ピラゾレー

トおよびクロメトキシニルは使用量が

少ないため，明確な傾向を捉えること

ができなかった。ピラゾレートは 2地

点でそれぞれ2回検出されただけであ

り，濃度も低かった。

中期除草剤は 5成分について調貸し

たが，モリネート，シメトリンおよび

果結査調3. 
プタクロール
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ベンチオカーブが高濃度で検出された。

特にモリネートは高濃度であり，その

河川水中における最高濃度は1978年に

小橿川で検出された84ppbであった。

これらの 3成分は調査したほとんどの

河川で検出されたが， 1981年の木戸川

ではモリネートが全く検出されなかっ

た。これは木戸川の流域で，モリネー

トを含む除草剤の使用を自粛している

ためである九

1984年はモリネート，シメトリンお

よびベンチオカーブのピーク時期が他

の年度より遅くなった。また，これら

農薬の最高検出濃度も低かった。使用

量が少なかったジメタメトリンおよび

ピベロホスは検出頻度および検出濃度

が低かった。ジメタメトリンおよびピ

ベロホスも含めた 5種類の中期除草剤

のピーク時期は使用盛期と一致する 5

月下旬から 6月上旬であった。なお，

ベンチオカーブは4月下旬から一部の

河川で低濃度ではあるが検出された。

畑地用除草剤は， CA Tおよびトリ

フルラリンについて調査したが， トリ

フルラリンは全く検出されなかった。

CA Tは流域に住宅地や畑地が多い新

川において短期間検出されただけであっ

fこ。

(2) 殺虫剤および殺菌剤の潰度推移

1980, 1981年は空中散布された殺虫

剤を分析対象とした。 1981年の調査で

は調査地点によって農薬の散布時期と

調査時期が異なったので平均濃度推移

曲線は算出せず，各調査地点の濃度推

移を第8図に示した。なお， 1976年に

調査したPA Pおよび1984年に調査し

たプロパホスはすべて検出されなかっ

たため図を示さなかった。

1976年， 1980年および1981年に空中

散布されたMPP, BPMC. DEP 

は散布直後に河川水から高濃度で検出

主れたが，その後は速やかに濃度が減

少した。ただし， 1981年6月に一宮川

流域に散布されたMp Pは長期間検出

第18号 (1991)
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水系環境における農薬の動態に関する研究

ライドおよびイソプロチオランについて調査した。

EDD Pは調査した合計13地点の内 3地点しか検出

されず検出濃度も低かった。 I B Pは1981年に 1地

点で調査した結果では最高濃度が44.5ppbて、あった。

1984年の調査では最高濃度が5.5ppbと低かった。フ

サライドは調査対象とした全地点から検出された。

フサライドの検出濃度は1981年が高く，最高値は104

ppbと本調査の対象とした24農薬の中で最も高かった。

1984年のフサライドの検出濃度は低く， I B Pと同

様の傾向を示した。イソプロチオランもフサライド，

I B Pと同様に1981年の検出濃度が高く， 1984年の

それが低い傾向であったが， 1984年の濃度は IBP. 

フサライドよりも高かった。殺菌剤lの検出期間はE
DD Pのみが短く，他の 3種は検出濃度が低かった

1984年であっても長期間検出された。

された。 1981年および1984年には争中散布されたM

E Pについて調査したが，検出濃度および検出頻度

が低かった。 1984年の調査ではいずれの殺虫剤も低

濃度であり，空中散布の影響が明確でなかった。

1976年および1984年は空中散布農薬だけではなく

地上散布された殺虫剤についても調査対象とした。

1984年の 5～ 6月にBPM Cが l～数ppbの範囲で，

各調査地点で検出された。また， ダイアジノンは，

1976年には小横川において調査を行った 6月から 8

月にかけて， 1984年には調査を行った 9河川の全て

で5～6月にそれぞれ検出されたが低濃度であった。

ただし， 1984年8月には黒部川でll.7ppbが検出され

た。地上散布農薬ではプロパホスおよびPA Pにつ

いても調査したが，いずれも低濃度であった。

殺菌剤は1981, 1984年に IBP. EDDP. フサ

現地河川における除草剤の検出状況

初
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千葉県農業試験場特別報告第18号（1991)

4.・考 察 モリネート，シメ卜リンが高く，使用量が最も多かっ ,,, 

たCN Pは低かった。これらの原因には水溶解度が

(1) 除草剤の流出 関与していると考えられる。

千葉県の水田では 4月下旬から 5月上旬に田植が 1984年にはダイムロンの最高濃度検出時期がCN 

行われ，この前後に初期除草剤が散布される。また， Pよりも遅くなった。 1984年の 4' 5月は低温であっ

5月中旬から 6月上旬にかけて中期除草剤が散布さ たため，一部の水田では田植時期が 5月中旬に遅延

れる。河川に流出したこれら除草剤の最高濃度の検 した。これらの水田ではCN Pとダイムロンの混合

出時期は使用盛期と一致し，散布後短時間で河川に 期lが多く使用され， 5月上旬までに田植が行われた

流出することが明らかである。また，最高濃度に到 水田ではCN Pの単成分製剤が多く使用されたと考

達した後の濃度の低下は後述の空中散布された殺虫 えられる。ダイムロンの最高濃度が検出された時期
、

剤などにくらべ緩慢であり，散布後長期間にわたっ にはCN Pの濃度も上昇していることがこれを裏付 “ー

て流出することがわかる。検出濃度は中期除草剤の けている。また， これらの除草剤が使用された1984
.ti 

第 7表現地河川における殺虫剤および殺菌剤lの検出状況

調査 検出
調地査点 検地点出

（最出pp高濃b検度） （平高p均p濃b最度） 平濃目均度数
検出

d日E数b igy日E数b 農薬名
年次 限界 数 数 日数

1975 0.1 10.2 1 19.32 8 6 

1976 0.05 2.6 2.6 16.33 31 6 。
MPP 1980 0.2 2 14.6 11.4 24.15 7 3.5 0.5 

1981 0.03 4 3 4.6 1.32 24.84 25.5 8 。
1984 0.1 9 4 1.2 0.27 2‘89 13.3 0.3 。 、

1981 0.1 4 4 0.8 0.41 3.62 17.5 。 。 、』

MP  Pスルホン体 ¥;!I 

殺
1984 0.5 9 1.5 0.17 1.17 1.4 0.6 。
1976 0.04 0.33 0.33 7.27 42 。 。

MEP 1981 0.05 8 5 0.35 0.11 1.68 21.2 。 。
1984 0.1 9 4 1.6 0.31 2.67 8.4 0.7 。

虫
1975 0.01 0.26 0.26 0.44 16 。 。
1976 0.2 。<0.2 <0.2 。 。。 。

PAP 
1980 0.01 4 4 0.4 0.25 1.04 13 。 。
1984 0.1 9 4 1.4 0.22 1.91 8.9 0.4 。
1976 0.02 0.31 12.18 。 。 l詞

剤ダイアジノン
0.31 70 

1984 0.1 9 9 11.7 1.64 16.58 41.3 1.4 3 

1980 0.2 7 7 25.5 10.32 56.49 16. 7 14.7 0.7 、
、、

BPMC 1981 0.1 7 7 16 3.22 30 38.1 3.9 0.9 itl 

4.7 2.33 

DEP 1980 4 4 4 1.6 7.1 2.5 2.5 。
DDVP 1980 5 5 18 6.4 21 3.8 3.8 0.6 

IBP 
1981 0.1 44.5 23 693 64 61 23 

殺
1984 0.1 9 8 5.5 3.16 65.29 75 22.7 。
1981 0.1 4 0.25 1.75 3.2 。 。

EDDP 
1984 0.5 9 2 1.2 0.2 1.77 3.4 0.3 。

菌 l神

1981 0.1 5 5 104 49.4 447 39.0 29.0 12.5 
フサライド

0.1 9 1.2 0.41 8.78 37.1 0.4 。
剤

1984 7 

1981 0.05 10.2 10.2 56.1 36 28 1 
イソフ。ロチオラン

0.5 9 10.9 5.33 167 76.7 45 0.2 itl 1984 9 
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水系環境における農薬の動態に関する研究

年の 4月下旬から 5月にかけての降雨量を県中央部

に位置する農業試験場の観測値から見ると， 4月20

日から 5月10日までの総降雨量は10.3mm1こ過ぎないが，

b月11日から31日までの聞には53.4mmと多かった。 C

NP は水溶解度が0.25ppm仙）と低いため降雨による影

響を受けにくいが， ダイムロンは水溶解度が1.7ppm附

と約 7倍高い。さらに， ダイムロンは第 4' 6章で

後述するように，水溶解度が低い割には水田から流

出しやすいことが明らかになっている。これより，

5月中旬に河川水中のダイムロン濃度のピークが認

められた原因のーっとして降雨の影響も考えられる。

フタクロールも 5月上旬と中旬にピークが認められ

たが，フタケロールはオキサジアゾンとの混合乳剤

および単成分粒剤として使用されている。フタクロー

ルの濃度推移とオキサジアゾンの濃度推移が異なっ

たのはダイムロンと同様に 2種の製剤の使用時期が

異なったことが一国と考えられる。

1984年には中期除草剤の検出時期が1981年より遅

れ，シメトリンおよびベンチオカーブの検出濃度が

低くなった。この原因は1984年の水稲栽培初期の気

温が低く経過したため水稲の生育が遅れ，中期除草

剤lの使用時期が5月下旬から 6月中旬の聞に拡散し

たことによると考えられる。なお，ベンチオカーブ

は4月下旬からー部の河川で低濃度ではあるが検出

された。このように中期除草剤が使用開始時期以前

に検出される例は，後述の第 6章の現地一定地域の

調査におけるシメトリン等でも認められ，前年使用

された農薬が士境中に残留し，代かき時に土壌粒子

とともに流出したと考えられる。ベンチオカーブに

ついても植え代時の流出が考えられるが，ベンチオ

カーブは初期除草剤としても使用されることもー困

と思われる。

畑地用除草剤である CA Tおよびトリフルラリン

は河川水中からほとんど検出されなかった。 CAT  

は添加回収率が30%と低かったため，回収率がより

高い分析方法を採用すれば検出頻度がより高くなる

可能性があるO しかし，回収率が高い分析方法を採

用しでも，その濃度は本調査結果の 3倍に過ぎない。

CATの千葉県への出荷成分量はモリネートやCN 

Pよりも多い聞ことから，畑地や果樹園等で使用され

た農薬が河川に流出する割合は水田で使用された農

薬より低いと思われる。

12) 除草剤の流出率と水溶解度の関係

水田で使用された農薬の河川への流出率を算出す

るためには，流域における農薬の使用量と流出農薬

量を知る必要がある。このうち各河川の流域で使用

されたそれぞれの農薬の使用量を正確に把握するこ

とは困難である。そこで， 1984年にT葉県に出荷さ

れた農薬量的）を基に調査対象とした水田用除草剤の成

分別出荷量を算出し， これを千葉県における総使用

霞とした。

流出農薬量を求めるためには農薬の濃度と河川流

水最の推移データが必要であるが，本調査では河川

流水量を測定しなかった。そこで，千葉県環境部が

月 l回ずつ測定しているデータ 4）を利用した。河川の

流水量は降雨の影響によって大幅に変動するため，

J1 l回の測定値を当該月の代表値とすることは不適

当と考えられるので年間の平均値を採用した。 1981

年の調台地点に最も近い地点で測定された流木量デー

タを用い，これに各地点における各除草剤の濃度日

数（検出濃度と調査間隔 [jの積和）を乗じて各調台

地点を流下した農薬量を算出した。

一方，千葉県内のみを源とする主要河川の総流水

量を千葉県環境部の測定値より算出するとllOm'／秒

であり，その流域面積は3,700knlとなったのo T葉県の

総面積は5,146krrlであるから，流域面積と流；J<量が比

例関係にあるとすれば県全体の流水量は150m'／秒と

なる。これに対して， 1984年の 9調査地点、の合計流

水量は28.95m'／秒であった。これより 1984年の 9カ

所の調台地点の上流域而積は千葉県全体の19%に相

当する。

時lj述の千葉県への出荷成分量に19%を乗じ， これ

を調台地点の k流域全体の使用量とし， 1984年の全

調査地点をこみにした流出率を算出した（第 8表）。

第8表千葉県内河川における除草剤の流出率

農薬名 虫E成重量農流出率 ~tff解
ブタクロール 37.3 t 164.7kg 2.32% 23ppm 

オキサジアゾン 11 3 92. 7 4.31 0.98 

CNP 77.96 16.1 0 109 0.25 

ダイムロン 43.76 250.1 3.01 1.2 

クロメトキシニル 6.87 19.5 1 49 0.3 

ピラゾレート 15.07 8.91 0.31 0.05 

モリネー卜 63.09 714.0 5.96 900 

ソメトリン 38.61 414.8 5.65 450 

ベンチオカーブ 37.56 102.6 1 41 30 

ジメタメトリン 1.58 7.96 2.64 50 

ピベロホス 5.98 27.8 2.45 12-15 

rhυ 
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第9図現地実態調査による流出率と農薬の

水溶解度の関係

以上の計算にはいくつかの仮定を含むため絶対値の

信頼性は劣り，同ーの手法で1981年に調査した除草

剤の流出率を算出したところ，モリネート11.3%. シ

メトリン6.7%，ベンチオカーブ2.2%となり， 1984年

の結果とは異なった。しかし，各成分間の相対的な

比較は可能である。

農薬の流出率は水溶解度の高いモリネート， シメ

トリンが高く，水溶解度の低いCNP. クロメトキ

シニルが低かった。このため各成分の流出率と水溶

解度の関係を見たところ， 1%の危険率で有意な相

関が認められた（第9図）。これより水田用除草剤の

流出にはその水溶解度が大きな影響を及ぼすことが

明らかとなった。

なお，第9図においてオキサジアゾンが回帰直線

から最も離れた。オキサジアゾンの使用法は他の除

草剤とは異なり，乳剤を代かき直後の水田水面に散

布する。このため散布直後の水田水中のオキサジア

ゾン濃度が高くなり，漏排水による流出量が多くなっ

たと考えられる。オキサジアゾン乳剤の流出が水溶

解度が低いにもかかわらず高かったことおよび，オ

キサジアゾンの水生生物による生物濃縮係数日間が高

いことから，オキサジアゾンを含む乳剤の施用後は，

水田からの漏排水を止めて，農薬の流出を防止する

努力が必要であり，実地指導に移す必要がある。な

お，ブタクロールもオキサジアゾンとの混合剤とし

て同様に使用されるが， ブタクロールは粒剤として

の使用量が乳剤としての使用量よりはるかに多かっ

た”）こと，およびブタクロールの水溶解度がオキサジ

アゾンに比べて高いことから，第 9図では回帰線に

近かった。ベンチオカーブも回帰線から離れており，

その原因は不明であるが，農薬の分解消失の早さな

どの影響が考えられる。

殺虫剤および殺菌剤については水稲以外の農作物

にも使用されるため水田での使用量が不明なこと，

地域によって使用農薬が異なることおよび空中散布

と地上散布では流出率が異なると考えられることな

どから，除草剤と同ーの手法では流出率を算出でき

、
、ー

JJ 

ない。

1000 
(3) 殺虫剤および殺菌剤の流出

水稲の病害虫防除は千葉県では空中散布によるこ

とが多い。水田に空中散布された殺虫剤の河川水中

における濃度は，散布直後に急激に上昇したが，そ

の後の濃度低下もまた急激なことが多かった。これ

は農業用水路や河川水面に落下した農薬が流下し検

出されたと考えられる。最高濃度に到達した後の急

激な濃度の低下は，河川水面に落下した農薬の流出

が速やかであること，および水田からの流出が少な

いことを示している。ただし， 1981年に一宮川流域

に散布されたMp Pは長期間検出された。これは散

布後の降雨によって水田内のMp Pが流出したもの

と考えられる。このような降雨によるMp Pの流出

は1975年にも認められている制。

ME Pは千葉県への出荷成分量が殺虫剤の中では

最も多い回）が，河川水中からの検出濃度が低く，空中

散布後であっても明確な濃度ピークが認められなかっ

た。空中散布後に明確なピークが認められなかった

原因としては調査間隔日数が 7日と長かったことも

一因と考えられる。しかし，調査地点が 7カ所と多

かったことから全ての地点でピークを全く捉えられ

なかったのは，調査間隔日数が長かったためだけと

は考えられない。また， ME Pの河川水面への落下

量が他の農薬より少ないとも考えられない。これら

のことからMEPは河川を流下中に急速に減衰した

ために検出濃度が低くなったと考えられる。

1984年は1981年よりも空中散布された農薬の濃度

が低かった。 1984年は空中散布が行われた 7月上旬

および下旬の降雨量が少なく，水田からの流出が少

なかったこと，および調査間隔が 7日と長かったた

め，ピークを十分に捉えることができなかったと考

えられる。

1980, 1981年に調査した空中散布された殺虫剤の

JJ 

JJ 

、
、切

JJ 

、
、司
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水系環境における農薬の動態に関する研究

最高濃度は， MP P14.6ppb, B PMC16.0ppb, D 

EP CDDV Pとの合計） 18ppbで、あった。空中散布

区域内の河川水の調査ではより高い濃度も検出され

ているが，河川流下による希釈と時間的拡散によっ

て下流域では低濃度になることから，空中散布され

た殺虫剤の河口付近における最高濃度は20ppb程度と

考えられる。

地上散布された殺虫剤の河川水中からの検出濃度

は空中散布農薬よりも低かった。この原因は総散布

農薬量が空中散布よりも少ないことと，散布時期が

拡散することによると考えられる。 1984年にはBp 

M Cが各調査地点で検出されたが， これは急激に分

布を拡大したイネミズゾウムシの防除のためにBp 

M C剤が広範に使用されたためである。また， イネ

ヒメハモグリパエなどの防除に用いられるダイアジ

ノンの検出濃度は低いことが普通であるが， 1984年

に黒部川でll.7ppbが検出された。しかし，この前後

に採取した試料水からは全く検出されなかった。ま

た，同時期に採取した他の河川水からも検出されな

かった。これらのことから，黒部川におけるダイア

ジ／ンの高濃度検出は，水田に散布されたダイアジ

ノンが流出したのではなく，薬液の直接流入などの

特異な事故と考えられる。

殺菌剤は1981, 1984年に 4成分の分析を行ったが，

この中ではEDD Pの検出濃度が低かった。 EDD 

Pの千葉県への出荷成分量は多くはない聞が，空中散

布後であってもほとんど検出されなかったことから，

ME Pと同様に水系環境中における減衰が早いこと

が伺われる。 IBP. フサライドおよびイソプロチ

オランは1981年には高濃度で長期間検出されたが，

1984年の検出濃度が低かった。この年次間の相違は

殺虫剤の場合と同様に，散布後の降雨に起因すると

考えられる。検出濃度が低かった1984年においても，

これら 3種の殺菌剤jの検出期間が長かった。これら

の殺菌剤lは殺虫剤lに比べ毒性が弱1,,ss1ものが多いが環

境における安定性が高く，河川に流出しやすいと考

17 

えられる。 IB Pが環境中で安定であることは堀ら

も指摘しているヘ

(4) 河川水中における農薬漬度の評価

本調査の結果，県内主要河川の水中農薬濃度がお

おむね把握された。河川水中における農薬濃度の評

価にあたって，基となる環境基準がわが国ではほと

んどの農薬について未設定であった。しかし， 1990

年に厚生省によって21農薬の水道水中における暫定

的水質目標（以下目標値とする）が設定されたお）。ま

た，環境庁によって，同じ農薬について排水中の暫

定指導指針（以下指針値とする）が設定された則。こ

の中には本調査で対象とした水田用の殺虫剤lj3種

CME P，ダイアジノン， DE P）殺菌剤 l種（イソ

プロチオラン）および畑作用除草剤 l種（CAT)

が含まれている。これらの基準値は主としてゴルフ

場で用いられる農薬を対象として定められているが，

水田で使用された農薬にも適用できると考えられる。

調査の結果として得られた該当農薬の河川水中濃度

を評価してみると， ほとんどの調査結果が目標値よ

り低い濃度であった。この中で， ダイアジノンが唯

l回だけ黒部川において目標値（ 5 ppb）を上回る

11. 7ppbで検出されたが，指針値よりも低かった。ま

た， CATの最高検出濃度は目標値の 3ppbより低い

2.4ppbであったが，添加回収率が30%と低かったこ

とから，実際の水中濃度は目標値を越えていたと考

えられる。しかし， ダイアジノンの場合と同様に指

針値よりも低い濃度であった。また， 目標値を上回

る濃度の期間は極く短いと考えられる。一方，河川

水を水道に用いる場合には，沈澱およびろ過による

浄水と塩素の添加による殺菌処理が行なわれる。こ

れらの浄水過程では農薬の除去が期待できる。また，

塩素の添加によって多くの農薬が分解する8)ことが知

られている。本調査を行った河川水を水道の源水と

して用いたとしても，水道水中の農薬濃度が目標値

を上回る可能性は少ないと考えられる。
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第4章水田用ライシメーターからの農薬流出と水溶解度の関係

1. まえがき

水田で使用された農薬による河川等の水系汚染を

未然に防止するためには，流出に関与する要因を知

る必要がある。農薬流出に関与する要因として，水

管理や士性等の圃場の条件，水溶解度や蒸気圧等の

農薬成分の特性，および製剤！としての特性が考えら

れる。これらのうち，農薬成分の特性としては，水

溶解度が重要と考えられ，河川のモニタリングやモ

デル試験により，水溶解度の高い成分は流出しやす

いとの報告川S臼団側）がなされている。第3章では，千

葉県内河川の実態調査を行い， 11農薬の流出率を試

算し，水溶解度との相関が高いことを明らかにした41）。

しかし，河川本流の調査では，流域で使用された農

薬を詳細には把握できないことと，河川流水量の測

定が困難なことから，正確な農薬の流出率を算出す

るのはきわめて難しし、。

一方，給排水量を制御し実測することが可能なラ

イシメーターでは，流出率を確実に算出できる。そ

こで，大型の水田土壌を充填したライシメーターを

用いて21農薬の流出状況を調査したところ，農薬の

水溶解度が表面排水による流出率に大きく関与して

いた。また，ほとんどの種類の農薬が浸透排水から

検出され，水溶解度の高い農薬ほど浸透しやすいこ

とも明らかになった42,4九

2. 実験材料および方法

本章では以下に述べる大型の水田用ライシメーター

を用い， 1983年から1988年までの 6カ年間に，散布

した農薬の排水による流出について調査し，流出に

関与する要因を解析した。

(1) ライシメーターの構造および性能

ライシメーターは1980年に建造され，以後毎年水

稲の単作を行なってきた。表面から深さ90cmまでは

黒泥土の水田土壌を，その下層には海砂および擦を

60cm充填した（第10図）。黒泥土の主な理化学性は，

pH6.49，電気伝導度0.06mS/cm，全炭素含量2,88%,

塩基置換容量21.6me/100g乾土，塩基飽和度63.7%.

リン酸吸収係数1024，腐植含量4.96%であり，千葉県

を代表する典型的な河成沖積の黒泥土である。

I 

表面積は25rrf( 5 m×b m）であり，塩化ビニー

ル製厚板を用い幅 lmの流路を設定した。表面水の

流れる方向は， 1986年まではライシメーター表面を

ジグザクに25mの流程で， 1987年からは北側の 5m

全体から給水し 5mの流程で平行に流れるようにし

た。厚板は土壊中に約30cm差し込んでおり，隣接区

画に表面水が移動する恐れは無かった。

給水は自動化し，年次によって異なるが，表面の

水深が 2cmまたは 1cmとなると水深 4cm相当の井戸

水を潅j慨した。注水時の土壌の舞い上がりを防ぐた

め，注水口には細孔をあけた雨樋を設置した。

排水は表面排水および深さ1.5mのライシメーター

底部からの浸透排水とした。ただし， 1983年は浸透

水のみを排水した。排水量はそれぞれ 1日あたり 125

fl. （減水深5mm相当）となるように，表面排水はベ

レスタポンプで，浸透排水はバルブにより調整し，

均ーかっ強制的に行った。それぞれの排水量と給水

量は自動記録した。

、、
品

、
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必

、、
ー臨

ー臨

第10図 ライシメーターの構造
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水系環境における農薬の動態に関する研究

第 9表 ラシメーターへの散布農薬

調査年次 散布農薬商品名 散布月日 分析成分名 散（g布／成25分rr量i') 

エックスゴーニ粒剤 5. 2 クロメトキシニル 5.25 

サターン S粒斉lj 5. 25 ベンチオカーブ 5.25 

1983 シメトリン 1.13 

パサジット粒剤 5. 28 BPMC 3.00 

MPP 4.00 

ショウロンM粒剤 5. 10 CNP 6.75 

ダイムロン 5.25 

パサジット粒剤 6. 1 BPMC 2.25 

MPP 3.00 
1984 

マメット SM粒剤 6. 12 モリネート 6.00 

シメトリン 1.13 

スミチオン乳剤 6. 15 MEP 2.78 

フジワン乳剤 7. 6 イソフ。ロチオラン 2.96 

モーダウン粒斉lj 5. 13 ビフェノックス 5.25 

サターン S申立斉lj 6. 3 ベンチオカーブ 5.25 

1985 シメトリン 1.13 

フジワン乳剤 7. 8 イソフ。ロチオラン 4.44 

フジワン乳剤 7. 30 イソフ。ロチオラン 2.22 

サンバード粒剤 5. 9 ブタクロール 4.50 

ピラソレート 6.00 

パサジット粒斉lj 6. 4 BPMC 2.25 
1986 

MPP 3.00 

マメ y トSM粒剤 5. 27 モリネート 6.00 

シメトリン 1.13 

ショウロンM粒剤 5. 8 CNP 3.38 

ダイムロン 2.63 

エックスゴーニ粉剤 5. 8 クロメトキシニル 2.63 
1987 

トレボン粒剤 5. 20 エトフェンフ。ロックス 1.13 

マメット SM粒剤 6. I モリネート 6.00 

シメトリン 1.13 

シクロサ ルU粒剤 5. 18 シクロプロトリン 1.00 

プッシュ粒剤17 5. 24 ジメピベレート 3.75 

ベンスルフロンメチル 0 13 

ザーク粒剤17 5. 24 メフェナセット 1.31 

1988 
パィジットサンサイド粒剤 6. 22 PHC 2.25 

MPP 3.00 

スミチオン手L剤 7. 19 MEP 1.50 

ノてシタ yクゾノレ 7. 19 メプロニル 2.25 

ビームゾル 7 19 トリシクラゾール 0.60 

フシワン乳剤 8. 4 イソフ。ロチオラン 4.71 
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(2）供試農薬

6年間の水稲栽培で慣行に準じて散布した農薬の

中から，後述の分析方法で75%以上の添加回収率の

得られた成分を調査対象とした。ただし， 1987, 1988 

年は除草剤2種を慣行の半量ずつ同時に散布した。

供試した21農薬の散布量と散布時期を第 9表に示し

た。供試した農薬の多くは粒剤であったが， MEP 

とイソプロチオランは手L淘lj, トリシクラゾールとメ

プロニルは水和剤，エトフェンプロソクスとシクロ

プロトリンは拡散浮遊型の粒剤であった。農薬の散

布法は慣行に準じ，粒剤は水面に，液剤は動力噴霧

器で茎葉に散布した。なお， 1985年に調査対象とし

たイソプロチオランは 2回散布した。

(3) 試料水の採取方法

分析用の表面排水および浸透排水は，排水管から0.7

～1 £を直接試料ビンに採取した。採取間隔は，調

査農薬の散布直後は短く，散布後日数を経過するに

従って長くした。水田の水尻または浸透排水口から

試料水採水口までの距離は約2mであり，塩化ビ、ニー

ル製の水道管とダイゴンチューブで結ぼれていた。

(4) 分析方法

試料水は滴過せず分析に供した。抽出溶媒として

は， 1985年までは n ヘキサンを， 1986年以降はジ

クロロメタンを用いた。試料水に10%相当の塩化ナ

トリウムを溶解させた後， 3分間の振とう抽出を 2

回行った。抽出液は無水硫酸ナトリウムで脱水処理

後，ロータリーエパポレーターで溶媒を留去した。

通風乾国後，アセトンまたはn ヘキサンで定容と

し，機器分析に供した。カラムクロマトグラフィー

なと、の精製操作や誘導体化は行わなかった。ただし，

1988年に調査したペンスルフロンメチルについては

散布薬量が極めて少なかったため， シリカゲルカラ

ムにより精製した。

抽出液は－25°Cのフリーザーに保存し，ガスクロ

マトグラフまたは高速液体クロマトグラフによる分

析は当該年次の 9月から12月に行った。

ガスクロマトグラフは島津GC 7 A (ECD), 

Hewlett Packard HP-5710 (NP FID）および

HP 5890 (NPD）の 3機種を用いた。ブタクロー

ル， CN P，クロメトキシニル， ビフェノックスお

よびイソプロチオランはGC-7 Aに3% Silicone 

OV -101 on Chromosorb WA Wカラム（ 3 mm i . 

d.×l.3m）を装着し， 200℃または220°Cで定量した。

シクロプロトリンはGC-7Aに長さ0.3mの同カラム

ザ1を装着し， 230℃で定量した。モリネート， シメトリ

ン，ベンチオカーブ， MEP, MPP, BPMC, 

ジメピベレート，メプロニル， メフェナセットおよ

びトリシクラゾールはHP 5710に 3% Silicone 

OV -101 on Chromosorb WA Wカラム（ 3 mm i . 

d ×0.9m）を装着し，分析成分によって異なるが150

ocから250°Cの定温条件 (1986年まで）およびHP

5890にDB 5 Mega Bore Column (lOm）を装

着し140℃から250℃までの昇温条件で (1987年以降）

定量した。また PH CはHP 5710 IこUltraBond 

20Mカラム（ 3mmi d.×1.3m）を装着し150℃で定

量した。ダイムロン， エトフェンプロックス， ピラ

ゾレートおよびベンスルフロンメチルは高速液体ク

ロマトグラフで紫外吸光光度検出器により定量した。

展開溶媒には，含水アセトニトリルを用いた。各化

合物に対する使用カラム，展開溶媒含水率および検

出波長は，それぞれダイムロン Zorbax ODS, 20 

%, 244nm，エトフェンプロックス： Zorbax ODS, 

6 %, 220nm, ピラゾレート LiChrosorb RP -

18, 25%, 218nm，ペンスルフロンメチル Inatosil

ODS 2 , 40%, 236nmとした。カラムはいずれも

内径4.Smm，長さ25cm，粒径 5μmであった。なお，

エトフェンプロックスの定量には，蛍光検出器（励

起波長 275nm，検出波長300nm）も用いた。

,jjJ 

、唱

,jjJ 

3.試験結果

(1) 表面排水中における農薬の漉度推移

調査対象とした21農薬の濃度推移曲線を第11, 12 

図に示した。

水面施用した粒剤の表面排水中の濃度推移は，塚

本ら舶の提唱したモデルに適合し，散布直後の粒剤か

らの溶出，最高濃度到達後の土壌吸着による急激な

濃度低下，およびその後の緩慢な減少というパター

ンが得られた。ただしモリネー卜， CN P，エトフェ

ンプロックス等では，散布当日に最高濃度が検出さ

れ，製剤lからの溶出による濃度上昇過程はとらえら

れなかった。また，クロメトキシニル， ビフェノッ

クスでは散布直後から採水終了時まで， ほぼ一定の

比率で減少し，散布直後の急激な濃度変動が認めら

れなかった。

最高検出濃度は，水溶解度が高い農薬ほど高くな

る傾向が認められた。最高濃度と水溶解度の関係を

第13図に示したが，両者の相関は rニ 0.815( n = 20) 

、
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であり， 1%の危険率で有意であった。なお，第13

図では農薬ごとに散布成分量が異なるため，最高検

出濃度を散布成分量で除し， ライシメーターあたり

1 g処理した場合の最高濃度として示した。複数の

年次に渡って調査した農薬では平均値を示した。水

溶解度は文献値（第 l表）によった。ただし，ペン

スルフロンメチルの水溶解度はpHによって変動し，
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対数補間法により水溶解度は40ppmとした。エトフェ

ンプロックスは水溶解度が不明（0.00lppm以下邸））

であったため，回帰，相関の計算には採用しなかっ

た。第13～16図ではエトフェンプロックスの水溶解

度をO.OOlppmとして示したが，回帰線から離れた。
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農薬の流出量は，農薬の濃度と調査日間の表面排

水量の積和として算出した。流出量の算出に当たっ

て，調査日間の濃度の変化は直線で補間し，表面排

水量は実測値を用いた。流出量を散布量で除して算

出した各農薬の流出率を第10表に示した。流出率に

ついても最高濃度の場合と同様に，水溶解度の高い 1000 

農薬の流出率が高い傾向が認められた（第醐）。表 f
面排水による流出率の平均値 CY，）と水溶解度 CX）濃

の関係は， r=0.872 (nニ20）と 1%の危険率で有度

意な相関が認められ，下記の凶帰式が得られた。 。pb
log CY,) =0.531 +0.327 log (X) 

エ卜フェンプロソクスは最高濃度の場合と同様に

回帰線から離れた。また， ダイムロンも回帰線から

離れた。

本試験で得られた表面排水による流山本 CY，）と

県内河川iの実態調査による流出率引＇ CY＂）の相関を

検討したところ r二 0.870( n = 8 ）と， 1%の危

険率で有意であり，下記の回帰式が得られた。

log CY＂）二 0.546+ 0.874 CY,) 

10000 

10 

表面排水によるライシメーターからの農薬の流出率（%）第10表
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(2) 浸透排水中における農薬の濃度推移

浸透排水中の濃度推移は第11, 12図に示した。浸

透排水中の農薬の濃度は，表面水のそれよりも大幅

に低いことが多かった。

濃度が高かったPH C，モリネート等の農薬では，

散布後若干の時間を経過した後，急激に濃度が上昇

し，その後ゆるやかに減少した。濃度が低かった農

薬では濃度推移のパータンが不明確であった。また，

1986年に調査したブタクロールおよびピラゾレート

は検出限界値がそれぞれ 1ppbおよび2ppbと高かっ

たため，浸透排水中から検出されなかった。

表面排水と同様に最高検出濃度を散布成分量で除

10000 して算出した浸透排水中の最高濃度と水溶解度の相

関係数は Tニ 0.750(n =18）であり， 1%の危険率

で有意であった（第15図）。
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浸透排水中の最高濃度と水溶解度の関係第15図

Pl.3～1.6%，シメトリン22～26%，モリネート23～

27%，クロメトキシニル8.7～3%，ベンチオカーブ

12～14%を，飯塚14)はベンチオカーブ26.7%. シメト

リン30.8%. CNP 1.55%を報告しており，第12表の

結果とおおむね一致した。

水田で使用された農薬の流出については，水溶解

度の高い農薬が流出しやすいとの報告がなされてい

る11,41,45,54,56,94）。水溶解度が低い農薬は，製剤からの溶

出後，ただちに水田表面の土壌に吸着され，表面水

中の濃度が低くなる。このため，最高濃度，流出率

とも，水溶解度の影響を強く受けるのであろう。

多くの農薬の水溶解度が公表されていることから，

得られた回帰式により，掛け流し水田の表面排水に

よる流出率および、排水中の最高濃度が予測可能であ

る。

クロメトキシニルおよびビフェノソクスでは散布

直後の急激な濃度変動が認められなかった。クロメ

トキシニルとピフェノ y クスの水溶解度はCN Pと

ほぼ同等であることから，クロメトキシニルとビフェ

ノy クスの散布直後の濃度推移パターンがCN Pと

異なったのは，製剤l特性の相違によるものと推察さ

れる。

エトフェンプロソクスは流出率，最高濃度とも水

溶解度との回帰線から最も離れた。これは，拡散浮

遊型の製剤lを供試したため，製剤に含まれる油状成

浸透排水による流出率を表面排水と同様にして算

出し，第11表に示した。浸透排水による流出率は全

般に低く，表面排水による流出率の 1/ 2から 1/

100であった。

浸透排水による流山＇￥と水溶解度の関係について

も，表面排水の場合と同様に r=0.721(nニ 18）と，

1%の危険率で有意な相関が認められた（第16図）。

また，浸透排水と表面排水による流出率の合計値

(YT）と水溶解度 CX）の関係は

log CY,) =0.543+0.313 log CX) 

(n二 20)

であり，表面排水のみによる流出率と水溶解度の関

係（第14図）と差がなかった。

表而排水と浸透排；］＜による流出率の合計値 CYγ）

と実態調査による流出率111 (YI!）の関係を検討した

ところ，

log CY1Jニ 0.555－←0.874log CYr) 

(n二 8)

であり，表面排水のみによる流出ギと実態調査によ

る流出率の関係とほとんど同一であった。

に
D

n
F
h
“
 

r二 0.875,

r =O 869, 

渡辺ら引，96）はCN 

察

表面排水による農薬の流出

モデル水出からのdrEし出率として，

4. 考

111 
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分中にエトフェンプロックスが溶解し，油状成分と

ともに流出したと考えられる。製剤の特性に由来す

る流出率の上昇は，第3章において述べたようにオ

キサシアゾンでも認められている41）。なお， 1988年に

調査したシクロプロトリンも拡散浮遊型の製剤であっ

たが，回帰直線に近接していた。これはシクロプロ

トリン粒剤とエトフェンプロックス粒剤の製剤特性

が異なるためであろう。これらのことは，農薬の流

出には成分の水溶解度のみならず，中村町が指摘した

製剤lの特性も関与することを示している。

なお，第14図では， ダイムロンも回帰線から離れ

たが，同一製剤！中に含まれるCN Pは回帰線に近かっ

た。これより，ダイムロンが回帰線から離れたのは

製剤の特件ーではなく他の要因によるものと考えられ

る。

一般の河川で調査した水田からの農薬の流出率は，

飯塚14＂半川 10＂築地附および中村臼）が報告している。

また，第3章において除草剤11種の流出率を算出し

た。これらはいずれも本試験の流出率よりも低かっ

た。ライシメタータの表面排水による流出率が，現

地の流出率よりも高くなった一因は，一般の水出と

は異なる掛け流し状態で試験を実施したためと考え

られるへまた，河川では，水中農薬の底質土壌への

吸着，および，農薬を吸着した土壌粒子の川底への

沈降により，流下農薬量が減少することが考えられ

るO なお，河川流下に要する時間が短い（中小河川

では l～3日で河口に達する）ことから，分解によ

る減少は少ないと考えられる。加藤ら犯）は小河川の t・.

流域で散布されたPA Pの流下について調査し，水

中濃度は流下にともなって減少したが，流下成分量

はあまり減少していないことを報告している。

本試験で得られた表面排水による流出率と，県内

河川の実態調査による流出率の聞に，高い相関が認

められた。これより， ライシメーター試験の結果か

ら現地水田における農薬流出を予測することが可能

と考えられる。なお， ライシメーター水田では水管

理が均一に行なえるが，現地水田では栽培時期や降

雨等により排水量が変動し，農薬流出に影響を及ぼ

すと考えられる。より正確な農薬の流出の予測を行

うためには，これらの要因を検討する必要があろう。

重弘

12) 浸透排水による農薬の流出

鍬塚＂＇＇こよれば， 土壌吸着性が強い農薬であっても，

土壌中の孔隙を通り深部まで到達しうる。また，中

村ら防）および大谷随）らがうイシメーター， あるいは士

壌カラム試験で，浸透水に農薬が流出した士壌を分

析し表面土壌中に多くの農薬が残留したと報告し

ている。本試験でも，検出限界値が高かったブタク

ロールとピラゾレートを除く全ての農薬が，浸透排

水中から検出された。これらのことから，浸透排水

に伴って流出した農薬は， ライシメーターに充填し

た土壌中を吸脱着を繰り返しつつ浸透したのではな

し植物恨や動物によって土壊中に形成された粗大

孔隙および亀裂中を降下したものと考えられる。

本試験により得られた浸透排水による流出2ドには，

水溶解度の影響が強いことが示された。士壌浸透試

験による移動性l船やライシメーターからの浸透排水

による流出聞は水溶解度の高い農薬ほど大きいことが

報告されており，本試験の結果と一致した。また，

浸透排水中の最高濃度についても農薬の；）＜溶解度の

影響を強く受けることが示された。

なお，農薬の上壌への浸透は，士壌の物理化学性

によって大幅に変動することが知られている37.55問。

また，土壌中の孔隙量の影響も大きいであろう。こ

のため，得られた副帰式によって，現場水系におけ

る浸透排水による流出ギや最高濃度を予測すること

は困難である。本試験における浸透排水による流出

率は農薬成分間の相対的比較値として理解すべきで

あろう。

また，本試験の浸透排水は，地下水中への浸透で

はなく，地下浸透を経由した河川への流出を想定し

ている。そして浸透排水による流出は表面排水の l

/2から 1/100と少なかった。このため，表面排水

による流出率に浸透排水による流出率を加算しても

水溶解度との関係はあまり変わらなかった。また，

県内河川の実態調査による流出率との関係も，表面

排水による流出率に浸透排水による流出率を加算し

でもほとんど変わらなかった。以上より，表面排水

による流出が予測できれば， さらに浸透排水による

流出まで予測して加算する必要性は低いと考えられ

る。
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第 5章 水田表面水中における農薬の濃度推移

1. ま え が き も調査対象とし，小喰士地医では地上散布された P

H Cも調査対象とした。これらの圃場で使用された

水田で‘使用された農薬のがJ川流出に関与する要因

として農薬の水溶解度が重要であることは，第 4章

のライシメータ一試験問および第3章の現地実態調査

41)によって明らかにした。しかし農薬の流出には降雨

IOI）や水管浬50.1ぺ土壌等間の圃場条件とともに水環境

中における農薬の減少速度が影響を及ぼす可能性が

考えられる。水田表面水中における農薬の濃度推移

については，多くの報告がある 10,14お 4fU7.50.54.118,101）。しか

し，水田表面水中における農薬の濃度推移は圃場土

壌の影響を受けることが明らかでありm，農薬の河川

流出を検討しようとする場合には，流域の水田と異

なる土壌条件の囲場における試験結果では有効な検

討を行うことは難しL、。

千葉県内河川における水田からの農薬流出を検討

するための基礎資料を得ることを目的として，土壌

特性が比較的類似している現地水田，大型ライシメー

ターおよび小型有底水回を用いて27農薬の水田表面

水中における濃度推移をのべ354例調査した。この結

果から水田表面水中における農薬の残留性を表示す

るパラメーターとして最高濃度，減少に要する期間及び

検出濃度と調奇間隔の積和として濃度目数を算出した。

また，闘場スケールがこれらパラメーターにおよ

ぼす影響や，パラメーター相立の相関等について検

討しfこ。

2.試験方法

111 試験圃場

以下に示す 3種の調査箇l場において27農薬の濃度

推移を調をした。闘場種ごとの農薬の調査例数は第

12表に示した。

① 現地水山における調査

千葉市小喰十地灰 (1981年），長生郡長柄町味庄地

医 (1982年および1986年～1989年）および千葉「↑iメlj

田子地灰 (1983年～1984年）の 3地域の現地水田に

おいて水稲栽培中に散布された農薬の表面水中にお

ける濃度推移を調査した。小喰土地区および味原地

区では農家が散布した除苧剤を調金対象とした。た

だし，味l壬地区では空中散布された殺虫剤と殺菌剤

農薬の種類，時期および量は水田耕作者にアンケー

ト調査した。千葉市刈因子地区は当場の水田圃場と

その周辺の農家圃場であり， これらの水田では調査

対象とする除草剤を散布し，その濃度推移を調査し

た。なお，これらの現地水田の土壌の理化学性の分

析は行わなかったが，いずれの水出も河成沖積の千

葉県の標準的な水田土壌であり，後述のライシメー

ターおよび枠水田の土壌特性に近似していた。

農薬名
圃場種

第12表 圃場における農薬濃度推移調査例数

現地
ライシ 1 rrf 
メーター 枠水田

ベンスルアロンメチル

ビフェノックス

ブタクロール

クロメトキシニル

CNP 

シクロプロトリン

ジメピベレート

ジメタメトリン

ダイムロン

EDDP 

エトフェンフ。ロックス

MEP 

BPMC 

MPP 

フサライド

イソプロチオラン

メフェナセソト

メフロニル

モリネート

オキサジアゾン

ピベロホス

PHC 

ピラゾレート

シメトリン

ベンチオカーブ

DEP 

トリシクラソーノレ
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② ライシメーターにおける調査

当場の大型ライシメーター（表面 5m×5m，深

さl.5m）を用い，水稲を栽培し，千葉県の慣行勺こ準

じて農薬を散布し，以後，経時的に表面水を採取し

分析した。第4章に記したライシメーター表面排水

中の農薬濃度の推移も水田表面水中濃度として本章

の検討対象とした。ライシメーターの構造および表

面排水中における濃度推移については第 4章に記し

た。なお，第4章に記したライシメーターに隣接し

て設置された同型のライシメーターの表面水も採水

し分析した。

③ 小型有底水田における調査

農業試験場内の小型有底水田（表面 1m× 1 m, 

深さ40cm，以下枠水田という）を年次によって異な

るが， 4基～8基を供試して水稲を栽培し，除草剤

および殺虫剤を散布し，以後経時的に表面水中にお

ける散布農薬の濃度推移を調査した。水稲の肥培管

理および水管理は千葉県の慣行川こ準じて行った。供

試した枠圃場の土壌の理化学性は PH (H,O〕6.38

～6. 71. 電気伝導度0.073～0.141mQ/cm，全炭素

(Turin法） 1.52～3.14%，全窒素0.20～0.29%，塩基置

換容量19.62～23.86me，塩基飽和度68.3～80.8%，燐

酸吸収係数1024～1478，腐植含量2.86～5.41%であっfこ。

12) 調査対象農薬

調査対象農薬は第12表に示したが，年次，調査圃

場によって異なった。調査圃場と農薬の組合せは351

例におよび，すべての散布条件をここに示すことは

できないため，概略を以下に示す。現地闘場では除

草剤，殺虫剤，殺菌剤lを調査対象としたが，除草剤

の多くは粒剤が水面施用された。ただし，ブタクロー

ルおよびオキサジアゾンは乳剤が使用された。殺菌

剤l，殺虫剤はすべて空中散布された乳剤または水和

剤を調査対象とした。小型有底水田では調査対象と

した全ての農薬は粒剤を水面施用した。散布量は年

次，闘場，農薬の種類によって異なった。大型ライ

シメーターへの散布農薬は第4章に記した。

13) 試料水の採取方法

水田表面水は原則として，試料ビンを表面土壌を

舞い上げないよう注意しながら水面下に没して採取

した。水深が少ない場合には駒込ピベ y トで採取し

た。試料水の採取量は700～lOOOmPとした。大型ライ

シメーターの表面排水の採取法は第4章に記した。

(4) 分析方法

表面水の分析方法は第4章に準じた。第4章で扱

わなかった農薬成分のうち， DE Pの分析方法は第

2章第 1節に，フサライド，オキサジアソン， ピベ

ロホス，ジメタメトリンおよびEDD Pの分析方法

は第3章に準じた。 、
、司

~I 

3.試験結果

(1) 水田表面水中における農薬の濃度推移

各種水田から合計354組の濃度推移曲線が得られた

が，これらを全て示すことはできないため，一部の

農薬の代表的な濃度推移曲線を第17図に示した。な

お，大型ライシメーター排水中における濃度推移は

第4章に記した。水中における農薬の濃度推移は片

対象グラフ紙上で一折れの直線に近似することが多

かった。粒剤を水面施用した場合には，散布 1～2

日後まで濃度上昇があり，その後は片対象グラフ紙

上でー折れの直線に近似する指数型の減少をするこ

とが多かった。ただし， BPM Cでは最高濃度に到

達した後の数日聞はほとんど減少せず，その後急激

に減少する例が認められた。このような減少開始ま

での時間遅れはPH Cでも認められた。

(2) 農薬の各種パラメーターの算出

水田表面水中における農薬の減少速度を表示する

ために省効と考えられる以下の 3種7通りのパラメー

ターを算出した。

1 ）最高濃度

最高濃度は農薬の単位面積当り散布量の影響を強

く受けるので，処理農薬量が異なる数値を比較しで

も意味が無いと考えられる。そこで，検出された最

高濃度を処理農薬量で除し， 10aあたり lg散布し

た場合の補正最高濃度とし，調査圃場の条件ごとに

平均値を算出し第13表に示した。また，複数回の調

査を行った農薬についてスチューデントの tによる

有意差検定（危険率5%）聞を行い，第13表に示した。

多くの農薬で圃場開に有意な差異が認められたが，

その多くは現地の最高濃度がライシメーターあるい

は枠水田より低いことを示していた。ただし，現地

とライシメーター，枠圃場の使用農薬の製剤形態が

異なったブタクロールおよびMp Pでは現地の方が

高濃度であった。ライシメーターおよび枠水田にお

ける最高濃度の平均値と現地水田における最高濃度

の平均値の両対数による相関係数および回帰式を第

14表に示した。いずれも 1%の危険率で有意な相関

が認められた。また，各農薬の最高濃度の平均値と

品

、
、•·ー

品

~I 

。口 、
、ー

品

理 喝輔
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水溶解度の関係を第18図に示したが， 1 %の危険率

で有意な相関が認められた。なお，水溶解度は文献

値（第 l表）によった。

2）減少に要する期間

散布後，水中濃度が最高検出濃度の半分になる日

数を半減期として算出した。算出は，最高濃度をMppb

として， M/2よりも低濃度になった初めの分析値

をE，その散布後の経過日数をTE，その前の分析値

をF，その散布後経過日数をTF，半減期をHLとし

て次式によった。

HL = Clog(M/ 2) log(F））×（TE-TF)/ 

Clog(E) log(F））十TF

これは片対数グラフ紙上に描いた濃度推移図から，

濃度が最高検出濃度の 1/2になる時点を読み取る

のと同じである。同様にして最高検出濃度の10%ま

で低下に要する日数（以下90%減期という）および

最高濃度の 5%まで低下に要する日数（以下， 95%

減期という）を算出した。このうち半減期と95%減

期について調査圃場の条件ごとに平均値を算出し第

13表に示した。また，最高濃度の場合と同様に差の

検定を行い第13表に示したが，多くの農薬で闇場種

聞に有意な差異が認められた。とくに殺虫剤である

BPM  CとMp Pは，現地園場の半減期および95%

減期が短かった。 90%減期は表に示さなかったが，

95%減期との関係を見たところ，雨対数相関係数は

r二 0.962 n =54であり， 95%減期をx.90%減期を

Yとする回帰式は log(Y)= 0.080+0.962 log(X) 

であり両者はほとんどー致した。また，半減期と95

%減期の両対数相関係数は0.631となり， 1%の危険

率で有意ではあったが，両者の聞に差異が認められた。

ぽl

第13表 水田水中における農薬の減衰を表わすパラメーター

ノマラメーター

、農薬名＼圃場

最高濃度／ 1 g.a.i/10 a 半減期（日） 95%減期（日） 95%濃度目数（ppb日）

現地ライシメト 枠 現地ライゾメタ 枠 現地ライシメタ 枠 現地ぅイシメーター 枠
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第18凶水出表面水中における農薬の最高濃度と

水溶解度の関係

ライシメーターおよび小刑台！底水lllにおける平減

期や95%減期と現地；）＜.fllにおける、r.減期］， 95%減期l

の間の相関は第14表に示した通りf尽く， 90%減Jtljのみが

5%の危険率でむ意であった。また，＊溶解度と減少に

~する期間の相関は，半減期では r 二0076, 90%減期で

はr二 0313, 95%減期では rニ 0.360であり， 95%

減期の場合のみが5%の危険ネで合意であった（第19［刈。

3）濃度円数

水田からの農薬流山には，ノk国表面j；）＜.中の農薬濃

度とその持続期間が関与すると )jえられる。このた

め，水中濃度と調街間隔li数の積和として濃度目数

を算出した。濃度日数は最高濃度の場合と｜百l様に散

布成分量の影響を受けるので，積和として得られた

値を散布成分量で除し， 10a当り lE散布した場合

の濃度日数とした。また，濃度日数は調査期間の長
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。

。
。

95 
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高問% ／円 10 
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ホ治解 1!!'(ppm) 

第19f潟水田表面水中の農薬が95%消失する期間と

水溶解度の関係

短によって変動するため，算：tll期聞を半減期， 90%

減｝札 95%減期とした（以下それぞれ50%濃度ll数，

90%濃度fl数および95%濃度H数という）。これらの

うち95%濃度li数を第13表に示した。最r.~i濃度の場

合と｜司慌にして闘場の種組問の.kの検定をねったと

ころ，モリ平一卜，シメトリン，ベンチオカーフ， ピベ

ロホスなとの中期除中剤では，有怠な差異が認められた。

50%濃度日数および90%濃度H数は表に示さなかっ

たが90%濃度日数と95%濃度日数とのl山j対数相関係

数は r二 0.990，η二 54であり， 50%濃度日数と95%

濃度日数のI匂対数相関係数は r~0.916, nニ日であ

り， 95%濃度日数は90%濃度H数および50%濃度l::l

数と｜山氏、I数による直線関係にあった。また，水溶解

度および半減期と各濃度H数の相関は，いずれも l

%の危険率で有患であった（第15表）。

第14表岡場種間の相関回帰関係

回帰式 x ライシメータ－ y 現地闘場 X ：枠；）＜.田 y 現地圃場

ノぐラメーター A B r 日 A B r n 

最高濃度 0.105 0.719 0.778＇志 12 0.047 0.739 0.907" 11 

半減期 0.325 0.262 0.310 12 0 144 0 734 0 646' II 

90%減期 0.228 0.818 0.610' 12 0.150 0.805 0.680' 11 

95%減期 0.312 0.719 0.538命 12 0 170 0 800 0 731 ・ 11 

50%濃度日数 0.273 0.628 0.768” 12 0 021 0.815 0.965＇事 lI 

90%濃度H数 0.357 0.662 0 811・.12 0 057 0.823 0.970” l 1 

95%濃度日数 0.308 0.705 0.843＇事 12 0.013 0.868 0.972・・ 11 

y 現地岡場の指数 x ライシメーターまたは枠水田として，回帰式 loεY二 A+BlogXにおける

A. Bおよび相関係数 rとデータ数n

31 
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第15表 ノマラメーター相互の相関行列

水溶解度 最高濃度 半減期

水溶解度 1 000 

最高濃度 0.798・・ 1,000 

半減期 0.076 0.033 1 000 

90%減期 -0.313・ 0.441・・ 0.698・・
95%減期 0.360・$ 0.489・・ 0.613・・
50%濃度目数 0.715・e 0.837・・ 0.533’・
90%濃度目数 0.975・・ 0.757・・ 0.575＂・
95%濃度日数 0.669・・ 0.746・・ 0.585 .. 

4.考察

水田表面水中における農薬の濃度推移を現わすモ

デルとしては，塚本ら87)が提唱した数学的モデルがあ

る。各農薬の濃度推移は塚本らのモデルに適合する

曲線となることが多かった。これより，塚本らのモ

デルによる曲線回帰式が算出できれば，各パラメー

ターを回帰式から求めることができる。しかし，本

試験では，塚本らのモデルへの回帰式を算出できる

ほどには散布直後の濃度と昇過程を捉え得なかった。

初期の濃度と昇過程を無視すれば片対数グラフ紙

上でtー折れの直線に近似することが多かった。片対

数グラフ紙上でー折れの直線に近似する曲線回帰式

は非線形最小自乗法問）により算出することが可能で

ある。一折れの曲線回帰を適用した場合には散布直

後の濃度上昇過程を無視することになるが，農薬の

流出を検討するための本試験では，水田表面水中濃

度が最も高くなる散布直後の濃度推移を捉えること

が重要と考えられ，一折れの曲線回帰式を適用する

ことも不適当と考えられる。また，片対数の直線回

帰式も不適当と考えられる。このことから水田表面

水中における農薬の残留性を示す指標として，単位

量散布時の最高濃度，半減期， 95%減期，濃度日数

なと引のパラメーターは実視lj値を対数補間して算出し

『 門

＂』。

水田表面水中における農薬の濃度推移については，

多くの報告があるが，相対的な比較を行うために必

要と考えられる濃度日数に言及した報告は少ない。

本報で扱った農薬の半減期については，御厨ら46,41）が

オキサジアゾン（手L布J)2.1, 2.5日， C N P2.4日，

シメトリン2.3. 2.9日， BPMC C水和剤） 0.6日，

トリシクラゾール（水和剤） 6.3日を，築地ら駒）がベ

90%減期 95%減期 50%潟支日数 909錫鍍日数 95~鍍日数

1 000 

0.963". 1 000 

0.016 -0.084 1,000 

0.208 0.103 0.959・キ 1 000 

0.228 0.150 0.946・e 0.990’・ 1,000 
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ンチオカーブ4.1～5.5日を，半JI110）がモリネート0.6

～4.4日を報告している。これらの半減期は片対数回

帰式から算出されており，第13表に示した半減期と

は算出方法が巽。るため，厳密な比較を行うことは

できないが，オキサジアゾン， BPM  Cでは第13表

が長く， トリシクラゾールでは第13表の半減期が短

かっfこ。

最高検出濃度については多くの報告があるが，散

布農薬量が異なるため，報告による最高濃度を散布

農薬量で除し， 1 g /10 aあたりの最高濃度とする

と，御厨の報告46刊ではクロメトキシニルO.lOppb.

オキサジアゾン0.53～1.32ppb，ピラゾレート2.12ppb,

ベンチオカーブ0.14ppb, C N P0.12～0.48ppb, シ

メトリン5.55～11.56ppb，小島らお）の報告では空中散

布されたフサライド0.84ppb，築地らの報告叫ではベ

ンチオカーブ6.67ppb，山谷らの報告i川では空中散布

されたME P0.96～21.0ppb, B PMCl.67, 3.7lppb. 

水沢らの報告50）では空中散布されたBPMC粉剤29～

69ppb，中村の報告白〉ではCN P0.26ppb，ベンチオ

カーブ2.04ppb，シメトリン2.39ppb，半川の報告川

ではモリネート7.5～ll.6ppb，飯塚の報告川では図か

ら読みとったため正確ではないがCN P0.12. 0.13 

ppb，ベンチオカーブ3.5, 4.8ppb, シメトリン10.3

ppb，ブタクロール（粒剤） 6.46ppbとなった。これ

らを第13表に示した最高濃度と比較すると，御厨ら

の報告による最高濃度の多くは第13表よりも低かっ

た。他の報告による最高濃度もモリネート， シメト

リン，ベンチオカーブが第13表の最高濃度に近かっ

た他は差異が認められたが，一定の傾向は認められ

なかった。水田表面水中への農薬散布後には製剤jか

らの農薬成分の溶出による濃度上昇と土壌吸着によ

る濃度低下が急速に起こる。土壌による農薬吸着は

唱 I 

.;) 

、d

ω 

、d

円~·「す
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土壌中の粘十含量や白機質含量の多寡によって吸着

量や吸着速度が変動することが知られている”＇＂＇ o また，

山谷ら 10\ ）やノ•.Ki~ ら 50> は散布の前後の降雨や水凶の水管

理条件が水田表面水中濃度に影響することを報告し

ている。前記の報告による半減期や最高濃度が本試

験の結果と異なったのは試験圃場の上壊特性や水管

理条件の相違が原因と考えられる。本試験は十一壌条

件があまり違わない水田で行っているため，水田の

土壌条件による左異は｝：記の報行より軽微になった

と弓えられるO

111 水田表面水中における最高濃度

ノ＇！＜.Ul表而；）＜.から検出された最高濃度を散布農薬量

で除して得られた， 10a叶り散布農薬単を lgとす

る補正最高濃度は，農薬の水溶解度と高い相関関係

にあったの農薬の氷溶解度は，散布された農薬の水

中へのが尚早に影響するとともに， 本溶解度と I壌吸

着関数が逆相関の関係にある＂＇ので， ｝壌吸荷による

濃度低下にも関与すると考えられる。このため，水

溶解度と最高濃度の相関が尚くなったのは勺然であ

ろう。また，ブタクロール， オキサシアゾンおよび

空中散布農薬の現地国場における最！日j濃度が水終解

度から予想、される最高濃度より高かった。これらの

農薬は乳剤あるいは水和剤が散布されたため，農薬

成分の水溶解度が低くとも製剤lに合まれる乳化剤な

との働きによって水中に鹸濁し水中濃度が品くなっ

たと考えられる。ライシメーター水田からの流出

（第4室）や現地実態調査による水凶用農薬の流出不

（第3章）でも，製剤特性に山米する流出率の 1－＿昇が

確認されている。

ライシメーターあるいは枠水凶における最l~；j濃度

と現地水田における最高濃度の間には 1%の危険率

で有意な相関が認められた。これよりライシメーター

あるいは小型有底水山を用いた試験の結果から現地

水山における水中の最高濃度を推定できる。

12) 減少に要する期間

MP PおよびBPM Cの現地水田における減少期

3:i 

聞はライシメーター，枠闘場の減少期間より短い傾

向が認められた。これらは現地水田では乳剤が空1t1

散布されたが，ライシメーターおよび枠水田では約

斉！Jを水面施用した。ライシメーターおよび枠水田で

は粒剤からの溶出に時間がかったため，現地；）＜.囚よ

り減少速度が遅くなったと考えられる。

現地圃場における平減期， 90%減期および95%減

期とラインメーターおよび件闘場におけるそれとの

相関係数は最高濃度や濃度日数の場合と異なり，低

かった。この原困は散布後短時間に起こる求中濃度

の2、激な変動を十分には掌握できなかったことが－

lf.;］と考えられるO また，山谷ら 1111が指摘したように

降雨や潅水の影響も）！；えられるが詳細は不明であり，

今後の検討を要する。

水溶解度と、r減期あるいは90%減期の間に｛j患な

相関が認められなかった。また， 95%減期とノk法解

度の相関係数は 5%の危険ネで｛f怠ではあったが，

第19以lに示すとおり， 95%減期におよほす；）＜.椛解度

の影響は小さいことが明らかである。

!31 濃度目数

濃度日数は最高検出濃度の場合と同様に；）＜.溶解度

との相関がI白かった。濃度H数は濃度と検出期間の

積和であり，濃度は水溶解度の影響を強く受けるこ

とが原依lである。ただし，減少の速さの影響も受け

るため，、干減期との相関も 1%の危険率で、fl一意であ

る。

また，ラインメ ターおよび枠水凶と現地水田の

関係は減少速度や最高濃度の場合より高い相関が認

められ（第14表），ライシメーターあるいは枠水山に

よる試験から現地水田の濃度H数を推定することが

できる。これらのことから，濃度日数は水田表面；）＜.

巾における農薬の残留性を表すパラメーターとして

適していると考えられる。

以上によって得られた水田表面水中における農薬

の減少の早さなどを表すと考えられるパラメーター

と流出率の関係については第6章で検討するO
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現地一定地域からの農薬流出 、4

、d

、4

現地一定地域からの農薬の流出率

た。このため，本調査を実施した水路の流水量を推

定するタンクモデル7,48）を作成した。現地一定地域の

排；）＜.路において1982, 1986, 1987, 1988, 1989年に

農薬濃度の推移を調査し， タンクモデルによって水

路流水量を算出し，流域内に水山を耕作する全農家

にアンケー卜による農薬使用調査を行い，使用され

た農薬量を算出し， 23農薬の流出率を算出した。

111 調査地域

千葉県のほぼ中央に位置する，長柄町味庄，八反

H，中野台地灰を調台地域とした（第20凶）。当該地

域は九｜九里平野に至る一宮川の支流が房総丘陵に

入り込んだ谷津田地帯であるO 流域の総面積は260ha

であり，そのうち，水出が25ha，畑地15ha，山林200

ha，宅地道路なと＇ 20haである。地域内の水路は最も

長い部分で 2kmであり，調査地域の巾央部の500mの

みがコンクリート製有底水路であり，そのほかは有

底化されていなし、。流域内の水旧を耕作する農家約

60戸の令てを各年次 ζとに戸別に訪問し，農薬の使

用時期，種類および使用量をアンケート調査した。

調査地域および調査方法2. 

第 1節

水田で使用された農薬の河川水中における濃度は

農薬の使用量目）や使用時期の集中度に影響される。こ

のため， inf川モニタリングの結果得られる水中の最

高濃度や検出期間はこれら人為的要因の影響を強く

受ける。これらの人為的な要闘を排除して流出に関

与する要因を解析するためには，農薬の流出率を用

いて検討することが望ましいと考えられる。農薬の

流出率は，ライシメーターなどのモデル水田を用い

た試験1495,96）と現地の水田群での調査10.14.16170188)によっ

て算出されている。得られた流出ネを用いて流出に

関与する要因を検討する場合に， モデル試験では農

薬の特性などのあらかじめ設定した要肉の評価が行

える仙が現地での流出に関与する要因が把握できな＼'o 

一方，現地調査では農薬の使用状況や農薬の流出量

を算出するために不可欠な流水量のデータを得難い

という問題がある。しかし，降雨による流水量変動

時の流出農薬量の変動が農薬濃度の変動よりも流水

量変動の影響を強く受け，流水量変動が犯握できれ

ば，降雨時の農薬濃度の変動が把握できなくとも流

出農薬量が算出できることが第 2章で明らかになっ
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(21 試料水採取法

本調査は農薬濃度の推移を捉えることを目的とし

たため，農薬濃度の変動が大きいと予想される農薬

使用盛期を中心に密なサンプリング間隔を採った。

空中散布農薬を調査対象とした場台には散布直後か

ら1, 3' 7日後のごとくしたが，除京斉lj等のよう

に何々の農家が散布する農薬を調台対象とした場台

には，週2凶を最短期間とした。なお， 1988"f.は第

2章ffi2節の調賓とあわせて調資したため，降雨時

に密なサンプリング間隔を採用した。

手今年次の調査は，；j(稲の約期である 1JJから 8J J 

Aミまで竹った。ただし， 1982}fては’乍中散布農薬のみ

を調台対象としたため， 6 JJから調台を開始し， 1987

年は地上散布農薬のみを対象としたため， 1 f1下旬

から 5月を中心lこ試料採取と流水量の観測を行った。

調査凶数は作会次によって異なるが， 20から110凶とし

fこO

試料収の採取方法および分析方法は第 2' 3' 1 

亭に準じた。ただし， 1982｛＼＇は水路の表同および巾

層（；j(而と水路底の巾間）の 2カ所でlu］時に試料水

を採取した。＊路流水量の測定方法は第 2章第 2節

に準じたっ

3.調査結果

111 水路流水量の推移

;j(路流水景は降雨の直後に大幅に用加し，降雨終

了後は迅速に減少した。 5カ年間の調賓の結果，測

定流木量の最大値は1300Q ／秒，最小値は 2Q ／秒

であり，約650倍の差があった。なお，年次間の流水

量のた呉は，調査時期によって流水量が大きく変動

したため，不明確であった。

121 タンクモデルの作成

水路水量の変動を推定するためのモデルとして簡

単なタンクモデルを想定した（第21図）。第21図に示

した各係数 CCo, C,, C,, H,, H，および初期水深

L。）は， 3孔からの流水量の合計値 CRr）の推移パ

ターンと水路流水量の実測値の推移ノぐターンが適合

するように，非線形最小自乗法泊）を用いて選択した。

係数の選択基準には， RIと実測値の両対数による相

関係数を採用した。手守係数の選択基準に相関係数を

用いたので，モデルによる推定値は流水量とは異な

るので， l可書の回帰式を算出し，回帰式の逆推定に

よって推定流水量を補正した。これらの検討には，

最も多回数の調告を行った1988{f.の氷路流木量と降

雨データを用いた。以上によって得られたタンクモ

デルの符係数はC。＝0.001166, c l二 001315, C, 

0 1839, FL=l5 01, H,=26.30であり，実ifirJfi官をX，推

定値をYとする凶帰式はlogY = 2.610十l043log X 

n =153 r二 0.898であった。流7)<.IIIの実測が｛とモデ

ルによる推定流水晶Ii, 寸郊では一一致しない場介が

あったが，全体としてはよく 致し，時間的な.7.'W

も認められなかった（第221文］）。実測による流水量と

モデルによる＇＇＇ 1該時刻の推定舶の［山j対数による相関

係数は r二（） 898であった。また， 1988年以外の年次

について，人1¥lfm八日による降雨データからそれぞ

れの年次の木路流水単一を推定したところ，うだi則｛11｛と

よく ふ致し，その1iLj対数相関係数は， 1982{fでは

0.937, 1986匂fでは0792, 1987年では0.898, 1989 "t' 
では（］ 763であった。 1982年への適用例をヨ12'.iI刈に示

した。

131 農薬濃度の推移

5カ年聞の調官で23農薬について：i～ 5ヶ月間の

濃度推移拘線が合計70本得られた。それぞれの農薬

について代表的な例を第21, 25［刈に示した。農薬使

用アンケートはほとんどが回収できた。第24' 25 l><I 

にはアンケート結果による地上散布農薬の使用時期

を合わせて示したが，各農薬はそれぞれの使用の後

に最高濃度が検出された。空中散布農薬は散布l直後

lこ；台、激に濃度がl；好し，減少も口、速なことが多かっ

たが，減少の速度は農薬の種類によって異なった。

除草剤等の地仁散布農薬では濃度の l；昇，低下とも

空中散布農薬よりも緩やかであり，最高濃度の検出

時期が使用盛期よりやや遅れる傾向が認められた。

農薬の水中濃度を比較すると，空中散布農薬が高

く， CN P，クロメトキシニル等の初期j除草剤は使

用量が多かったが，濃度は低かった。

L 緬L
: ~~－仁
'>f仁

L 水深

流出水量(R）は下式による
Rγ 二 Rけ R,+R, 
R。＝ L×Cc
R l二 CL HJ×C I 

R,=(L H,J×c, 
降雨量はLに加算し、流出
量はLから差し引く

第21院IfH！どしたタンヲモデノレ
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水系環境における農薬の動態に関する研究

1982年に水路の表層と中層で採取した水の分析値

にはほとんど差異が認められなかった（第25図）。

1982年に調査対象とした 6農薬の中で表層と中層の

聞の濃度差が最も大きかったのはフサライドであっ

たが， l記者の濃度はいずれが尚いというような傾向

が認められず，その)f異も僚かであった。また，同

ii'!fに散布されたME Pの表層および中屑の濃度には

差異が認められなかった。

ブタクロール (1987)

~1111 
明〈

.... 
1・

オキサジアゾン

( 1988) 

イJi
···~~γ－..－－－.－、

目. 成布1技

i41 農薬の流出量および流出率

前記の（2）項で検討したタンクモデルを用いて算出

した調査期間中の時間ごとの水路流水量の推定伯と

農薬濃度の分析値から農薬の流出量を算出した。流

出農薬最の算出に当たって，調査聞の農薬濃度は）十

対数法により補間した。検出限界以下はゼロとした。

5年間の調査結果について流山農薬量を算山 l. こ

れをアンケー卜によって調貸した農薬使用量で｜徐し，

'"' ..... 

・' 
e.1 

... , 

f .I. II＼，モリネ ト（1988) 

I IUIJJlllllJ ~ 散布
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言 I([
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1圃
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第24図 農業用排水路における除草剤の濃度推移

↓ 検出限界以下
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それぞれの農薬の流出率を算出した（第16表）。空中

散布農薬の散布量は散布事業の実施主体である長柄

町役場の散布記録を用いた。 Mp PおよびBPMC 

は地上散布および空中散布で用いられたが，地上散

布がより早い時期に行われ，空中散布が行われた時

点ではこれらの農薬の水中濃度が低下していたため，

空中散布直前までに検出された農薬を地J－.散布由来

とし，空中散布後に検出された農薬は空中散布由来

としてそれぞれ別個に流出率を算出した。また， M

..ト
プロノぐホス (1986)

... 

...ち

'•-• 
••I 

PH C (1988) 

濃畑 ・2・M分量需J.X: 
1旬

MP P (1989) 
度

ppb 
・2,

） ./. 日・1 e川榊仲村村｜｜｜ 1、J

四回

’田ト

18ト BPMC (1988) 

.. 
1・2
咽＠

MEP (1988) 

・1ト I¥ . II-J 'tl.l"r ¥./"'lllt-..1 . 

8・II 5 6 7 8 g 
4 

調室時期（月）

E Pは空中散布が2回行われたが，第 2回散布時に

は初めに散布されたME Pの水中濃度が低下してい

たため，第2回散布の直前までに検出されたMEP  

を第1回散布由来とし，第 2回散布以降に検出され

たME Pを第2凶散布由来としてそれぞれ別個に流

出率を算出した。流出率は農薬によって異なり， ま

た，同ーの農薬であっても年次によって流出率が異

なった。

叫目一叶叶〈・〉トE一寸口: P (19R?) 表層水

中層水

＼ 
自

1殴’B

t回一

フサライド（1982)

, .. 
．←・表層水

濃 I 
0 0 中層水

B. I ’~－· ""'-• 
度

；、』p，「Jb 日目1

EDDP (1988) ,. 

B. I 

1四’
メプロニノレ (1988),. 

fl 

・1

トペ
トリシクラゾ ノレ

(1988) 

目1
4 5 6 7 8 。

調査時期（月）

第25図 水田排水路水中における殺虫剤および殺菌剤lの濃度推移

検出限界以下 空中散布
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水系環境における農薬の動態に関する研究

I 00 
各農薬について 6カ年間の調査で得られた流出率

の平均値を算出し，水溶解度との関係を見たところ，

両対数における相関係数は全体で r＝二0.234, n ＝~25, 流

空中散布農薬では r二 0063, n ~ 9，地上散布農薬

0 ・0 0 
。

では r二 0.515, n = 16であり，地上散布農薬のみが

5%の危険率で有意であった。相関係数が｛f意であっ

た地上散布農薬の流出率 CY）と水溶解度（x）の

回帰式は次の通りであった（第26凶）。

log CY) =0.778十0.182log CX) 

半
（
%
）

。． 
。空中散布

・地卜散請】

ハU
o o nu 

日1 

0 
∞ 。） 

一m
一ny一OP

－m（ 
一1度

一解
一ω一l溶

－しれEノ
－o El 

－－ 

・1
1。1 

0 

第26凶現地一定地域における農薬の流出率と

水溶解の関係

第16表 昧庄地｜又71<1封からの農薬流出率

農薬名
散布方法＇！ 流出率（%）

使用剤型，， 1982 1986 1987 1988 1989 平均

オキサジアソン 地 乳 32.53 13.40 15.49 18.60 20.00 

フータクロー／レ 地 乳 60.92 10.99 21.59 33.48 31.75 

CNP 地 粒 0.87 0.73 0.25 1.38 0.81 

ダイムロン 地粒 15.48 15.06 9.40 13.32 

クロメトキシニル 地 粒 1.20 1.37 1.28 1.79 2.16 

メフェナセソト 地 粒 17 77 17.77 

シメピベレート 地粒 14.07 14.07 

モリネート 地 N 20.63 5.69 16.58 12.37 13.82 

シメトリン 地粒 38.30 27.27 50.50 19.19 33.82 

ベンチオカーブ 地 ＊＼［ 23.18 14.81 9.19 15. 73 

シメタメトリン I也事立 6.83 9.49 8.16 

ピベロホス 地 粒 3.51 5. 76 1.63 

プロノぐホス 地 粒 2.67 1 61 4.68 5.23 3.55 

PHC 地 粒 18.98 18.98 

BPMC 地 粒 26.36 20.55 16 52 21.11 

BPMC 空乳 2.90 1.14 2.51 2.19 

MPP 地申立 1.20 5.72 22.70 12.68 10.57 

MPP 空乳 3.25 0.30 2.06 3.23 2.21 

MEP 空乳 1.12 0.53 1.31 1.25 1.05 

MEP 2 b) 空乳 1.56 2.87 2.21 

DEP 空乳 3.46 3.46 

EDDP 空乳 4.60 0.41 3.37 3.91 3.07 

フサライト 空＊ 18.65 18.65 

メプロニル 空 水 11.34 11. 77 8.07 10.39 

トリシクラ、／ール 空 水 49.31 27.97 38.64 

注） a 地；地上散布空，空中散布粒，粒剤乳，乳斉lj ＊，水和斉lj（ゾル斉IJ)

b; 2回行なわれた空中散布の l回日と 2回目を表わす。
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4. 考 察

(1) タンクモデル

タンクモデルによって算出した1988年の流水量の

推定値と実測値はよく適合した。また， モデル作成

に用いた19881,f以外の年次に適用した場合にもよく

適合した。このようなモデルの評価方法を相関係数

のみに頼ることはできないが，モデルによる流水量

の推移が実測値と一致したこととあわせて考察すれ

ば，本モデノレは当該地域の他年次の流水量推定に際

しでも適用できると考えられる。

流水量の推定値と実測値の聞には若干の相違があっ

たが，簡易なモデルを採用したため，差異が生じる

のはやむを得ないと考えられる。より正篠にiliil.k量

を推定するためには，簡易なタンクモデルではなく，

複数のタンクを組み合わせた高度なモデルを検討す

る必要がある。

以上によって得られたタンクモデルの各定数は，

算出の基礎となる流水量データを測定した長柄町昧

庄地区の水路にのみ適用でき，他の地域には適用で

きない。しかし，本調査の目的としたそ1i該地域から

の農薬流出量を算出するためには有用である。

121 農薬の流出率

本調査を開始した1982年に，水路の表！同と中慢の

両者から採取した；）＜試料の分析値には大きな差異が

認められなかった。第 2章第 l節では，河川水中に

おける空中散布農薬の濃度測定にあたっては多くの

サンフ。ルを採取する必要があることが示された。し

かし，本調査を実施した水路は川幅が狭く乱流であっ

たため，流下に伴ってよく撹持され，試料採取位置

による濃度の左異が殆ど無かったと考えられる。本

結果を踏まえて，以後の調食時の試料採取は lF,,i，の

みとした。

タンクモデノレによる水路流水量と農薬濃度ーから算

出した農薬の流出率は年次および農薬によって異なっ

た。現地水田からの農薬の流出率については多くの

報告があるが，本報で扱った農薬については，加藤

らが釣）空中散布されたMPP1%を，飯塚llJがCN P  

0.1～0.2%，ベンチオカーブ1.7～2.1%, シメトリン

1.4～4.2%を，中村ら附はCNP0.45～0.58%, シメ

トリン15～17%，ベンチオカーブ4I～5.8%，クロメ

トキシニル0.55%を， 中村聞はCN P0.2%, ベンチ

オカーブ3.1%，モリネート2.6%，シメトリン116%

を，築地ら附はベンチオカーブ2.5%を，御厨らはB

PMCl.4%, トリシクラゾール1.6～5.6%ペクロメ

トキシニル0.06～017%，オキサジアゾン016～2.5 

%，ピラゾレート0.22～3.4%，ベンチオカーブ0.07

～0.13%, C N PO.OJ～0.74%, シメトリン4.8～5.6

%＂＇を，半川 1

第3章では干葉県内 gi"J川の調査結果からブ夕クロ一

ノレ2.32%，オキサシアソ、ン4.31%, C N P0.109%, 

ダイムロン3.01%，クロメトキシニル1.49%, ピラゾ

レート0.31%，モリネート5.96%，シメトリン5.65%,

ベンチオカーブ1.41%，ジメタメトリン2.64%ピベロ

ホス2.45%を算出した。また石井17）は10農薬について

愛知県内の 3M川への流出量と流域における使用量

を報告している。使用量と流出量の関係閃から流出

率を読みとったためiF確で、はないがシメトリン13%,

ベンチオカーフ6.4%, B PMC5.5%，オキサジアゾ

ン3.6%，モリネート2.3%, MP  P0.4%, クロメト

キシニノレ0.31%, MEP0.31%, CNP0.11%となっ

た。これらと16表に示した味庄地区における流出率ー

を比較すると，ほとんどの農薬では第16表に示した

流出率が高かった。また， モデル水出からの農薬流

出率としはては渡辺ら%附および飯塚14'の報告があり，

第4章でも23農薬の流出率を明らかにした。これら

による流出率は前述の現地における流出率よりも第

16表の結果に近L、。本調査の対象とした排水路は；）＜

田から流出した直後であり，河川流下距離が短かっ

たこと，および採取した試料水をろ過せず，懸濁す

る L・.壌粒子も一緒に分析に供したことなどが流出率

が高くなった原因と考えられる。

第4章ではライシメーター水田からの農薬の流出

率が農薬の水溶解度と高い相関関係にあることを明

らかにした。また，第 3章では県内 9河川の実態調

査の結果から算出した農薬の流出率が水溶解度と高

い相関関係にあることを明らかにした。本調査の結

果についても水溶解度との関係を検討したが，相関

係数が低かった。本調査の結果が第 3' 4章と異な

り，水溶解度との相関が低かった原因として， ライ

シメーター試験では均一な速度の排水条件を設定し，

県内実態調査では河川流水量に年間の平均値を採用

したことが考えられる。すなわち， いずれの試験で

も流水量の変動を一定として流出農薬量を算出した

ため，降雨等による河川流水量の変動の影響が評価

できなかったと考えられる。このことは現地におけ

る良薬の流出量の測定には河川流水長の変動jを1E確

に把探しなければならないことと，流出に関与する
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水系環境における農薬の動態に関する研究

要因は水溶解度のみではなく，降雨等による河川流

水量の変動も関与していることを示唆する。

地 t：散布農薬の流出率は水溶解度との聞に 5%の

危険率で有意な相関が認められたが，空中散布農薬

の流出率では水溶解度との相関が認められなかった。

空中散布農薬は地上散布された除草剤なとに比べる

41一

と水田表面水中における減少速度が早く， この影響

が強かったことが一因と考えられる。すなわち，農

薬流出に関与する農薬の特性として，水溶解度だけ

ではなく水田などの環境中における農薬の消失速度

も重要なことが伺われる。
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第 2節水田からの農薬流出に関与する要因の検討

1. まえがき

水田で使用された農薬の河川流出による危被害を

未然、に防止するためには河川流出に関与する要因を

把握する必要がある。流出に関与する要因としては

水田の水管理印刷，散布後の降雨川および農薬の水溶

解度＂出）などが指摘されている。第 3章および第4章

では，現地実態調査の結果およびライシメーター試

験の結果から水溶解度が流出に大きな影響を及ぼし

ていることを明らかにした。農薬の河川流出には農

薬の水溶解度の他に，水田表面水中における農薬の

減少速度や農薬の剤型なども関与していると考えら

れるが，これらを含めて解析した報告は無いようで

ある。このため，第 l節で得られた現地の水田群か

らの農薬流出率一とこれらのパラメーターの関係を電

回帰の手法によって検討した。

2.試験方法

現地一定地域からの農薬流出に関与する可能性が

考えられる因子として，農薬の水溶解度，農薬散布

時の降雨，農薬の剤型，散布時期，および第 l節で

測定した農薬の水田表面水中における最高濃度（ 1 

g/10 a散布当りに換算入減少期間（最高検出濃度

の1/ 2' 1 /10, 1 /20に低下するまでに要する

日数，以下，半減期， 90%減期， 95%減期とする），

濃度日数（濃度と調査間隔日数の積和を 3種の減少

期間について算出した。以下，それぞれ50%濃度日

数， 90%濃度目数， 95%濃度目数とする）をあげ，

重回帰の手法で要因解析を行った。これらの因子の

値は以下によった。なお，空中散布農薬とそれ以外

の農薬では降雨量の積算方法が異なるため，それぞ

れ別個に解析した。解析に用いたデータ数は空中散

布農薬24個，地上散布農薬44個であった。

農薬の流出率は第 1節の，長柄町昧庄地区の水路

における測定値を用いた。水田表面水中における農

薬の減少速度を表すと考えられるパラメーターは第

5章の現地水田における値を採用した。ただし，第

l節において流出率が得られた農薬のなかで現地園

場における調査を行わなかった 7種類については，

ライシメーターの測定値を基に推定した。すなわち，

ライシメーターおよび現地圃場におけるパラメーター

の聞に有意な相関が認められた最高濃度， 3種の濃

度日数および90%減期と95%減期は，雨対数回帰式

を用いて現場水田の値を推定し解析に用いた。現地

水田とライシメーター水田試験の結果に有意な相関

が認められなかった半減期については， ライシメー

ターと枠水田の平均値を現地水田における推定値と

して用いた。ただし， プロパホスは第 l節で流出率

が得られたが，水田表面水における調査を実施しな

かったため検討には用いなかった。

農薬の水溶解度は第1章に準じて文献値を用いた。

降雨量は，現地で降雨観測を行った1988年の 6月

2日以降については現地の観測値を用いたが， 1988

年以外の年次および1988年の 6月2日以前について

は茂原市で測定されたAMEDASの降雨量データを

用いた。農薬流出に関与するのは農薬散布時期に近

接した降雨と考えられるので，空中散布農薬の解析

にあたっては，散布の前10, 7' 5および 3日間，

散布後 l, 2, 3, 5, 7および10日間の合計降雨

量を算出した。除草剤などの個人によって地上散布

された農薬は，散布期聞が数日から二卜数日におよ

ぶため空中散布農薬のような細かな区分けを行うこ

とが困難である。このため， アンケートによって得

られた農薬の使用開始から使用終了までの間につい

て1日当り平均降雨量を算出して用いた。

地上散布された農薬の剤型はアンケートによって

掌握したが，剤型の影響解析にあたっては乳剤およ

ひ~＊和剤を O ，粒剤を 1 とするダミー変数回）を用いた。

農薬の散布時期は初期除草剤 CCN P，オキサジ

アゾン，クロメトキシニル，ダイムロン，ブタクロー

ル）を lとし，他の農薬を Oとするダミー変数によっ

た。

解析にあたってダミ一変数を除く各因子および流

出率は対数変換した。対数は常用対数を用いた。な

お，降雨量がOの場合には対数変換できないため，

全ての降雨量は 1を加えた後に対数変換した。

3.試験結果

(1) 空中散布農薬の流出に関与する要因の検討

空中散布農薬の解析では散布前の降雨量計測期間

を3,5,7,10日間の 4通り算出した。また散布

後の降雨についても 6通りの期間について算出した。

42-

111! 

叫l

叫

凶l

副

• 



千葉県農業試験場特別報告第18号 (1991)

明らかになったことから，濃度日数を含む検討では

水溶解度および最高濃度は除外した。濃度日数を用

いた場合の寄与率は減少期聞を用いた場合より大幅

に低くなったが， このなかで最良の寄与率を示した

重回帰式（ 3式）による推定値と実損lj値の関係を第

28図に示した。第28図ではフサライドが回帰線から

著しく離れていた。このため， フサライドを除外し

再度同様の検討を行ったところ，寄与率が上昇し，

減少に要する期聞を用いた場合に近い値となった

（第18表4式）。得られた重回帰式からそれぞれのパ

ラメーターの比重を tf直によって評価すると，減少

1凹
R Hニ 0.567

n ~24 

十 10

算 ンヌ。、
/ 

。。
値
（
%
）

。

フサライド

0.1 
IOO 

0.1 

実測値（%）

第28凶 濃度目数を含む重回帰式（第3式〕によって

推定した空中散布農薬の流出率と実測値の関係

期間および濃度日数は流出率に強く影響していたが，

これらに比較して降雨は散布前，後とも影響が小さ

かった。また，農薬の水溶解度が流出におよぽす影

響は有意でなかった。

121 地上散布農薬の流出に関与する要因の検討

地上散布農薬についても空中散布農薬の場合と同

機にして解析を行い，各ノマラメーターを含む重凶帰

式の最も高い寄与率を第19表に示した。地上散布農

薬では降雨の積算方法が一通りであったため，寄与

率による比較は水溶解度と最高濃度，減少期間およ

び濃度目数の 3組とした。

第19表寄与率による地 k散布農薬の

各パラメーターの評価

ノfラメーター 寄与率a

水溶解度 0.696 

最高濃度 0.684 

半減期 0.666 

90%減期 0.696 

95%減期 0.693 

50%濃度日数 0.708 

90%濃度日数 0.723 

95%濃度日数 0. 716 

i主） a ノfラメーターを用いて得られ

た最大の寄与率

第20表地上散布農薬の重回帰式

式分類 ノfラメーター 偏回帰係数

5式 定数項 0 856 2.352' 
降雨量 0 287 1. 116 

RR =0.696 期l型 0.799 5.167" 

n =44 散布時期 -0.490 2 922" 

水溶解度 0.146 2 635・
90%減期 0.661 3.496・a

6式 定数項 0.538 1.117 

降雨量 0 131 1.190 
RR =0.684 期l型 0.423 1.509 

n =44 散布時期 0.451 2 210事

最高濃度 0.493 2.174. 

90%減期 0.558 2 870・e

7ェt 定数項 0.570 l 535 

降雨量 0.260 1076 

R R二 0.723 斉lj型 0.356 -1.891 
n =44 散布時期 0.301 2.00己

90%濃度日数 0.629 4.838'. 

注）＊ 5%の危険率で有意， 本＊ 1%の危険率で有意
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水系環境における農薬の動態に関する研究

さらに減少期間および濃度目数についてもそれぞれ

3通りの期間について算出した。これらのパラメー

ターは算出期聞を変えただけの同種のものが lつの

重回帰式に復数採用されることがあってはならない。

このため，以下の 2通りのセッ卜について全ての組

合せについて重回帰式とその寄与率を算出した。そ

のセットは，散布前降雨量，散布後降雨量，水溶解

度か最高濃度の一方および減少期間の合計 4個のパ

ラメーターを用いた場合および散布前降雨量，散布
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後降雨量および濃度目数の 3種のパラメーターを用

いた場合とした。この結果から，それぞれのパラメー

ターを用いて得られた重回帰式の中から最も高い寄

与率を第17表に示した。また，最も高い寄与率を与

えるパラメーターを用いて得られた重回帰式を第18

表に示した。この中で最も高い寄与率が得られた第

l式による推定流出率と実測流出率の関係を第27図

に示した。第5章における検討の結果，水溶解度お

よび最高濃度が濃度日数と高い相関を有することが

>'I 

100 

R Rニ0.792

n =24 
〆。

。。。

計 10 

o"/ 
。算

値

% 

。

ti 

;J 
0.1 

0.1 1 10 

実測値（%｝

100 

第27図減少速度を含む重回帰式（第 1式）によって

推定した空中散布濃薬の流出率と実測値の関係

第18表空中散布農薬の重回帰式

式分類 ノfラメーター 偏回帰係数 t 
lェt 定数項 1.269 4.596・・

水溶解度 0.095 1.823 
R R二 0.792 散布後3日間の降雨 0.170 1.560 
n =24 散布前10日間の降雨 0.411 2.640 ;J 

95%減期 1.525 7.329＇噌

2式 定数項 -1.369 -2.697・
最高濃度 0.123 0.303 

RR=0.757 散布後3日間の降雨 0.124 1.076 
n二 24 散布前10日間の降雨 0.494 3.053・・

95%減期 1.593 6.045・・
3式 定数項 1.618 5.428 .. 

散布後3日間の降雨 0.318 2.960 
RR =0.567 散布前10日間の降雨 0.368 2.590 
n =24 95%濃度目数 1.410 6.832・・

4式 定数項 1.618 5.428・・
RR =0.783 散布後3日間の降雨 0.318 2.960・e
n =23 散布前10日間の降雨 0.368 2.590・

フサライド除外 95%濃度目数 1.410 6.832・e
~ 注）＊ 5%の危険率で有意 * * : 1 %の危険率で有意
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;J<系環場における農薬の動態に関する研究

第21表寄与率による空中散布農薬と

地上散布農薬を合わせた各パラ

メーターの評価

100 

寄与率a

0.734 

ノfラメーター

水溶解度

最高濃度

半減期

90%減期

95%減期

50%濃度日数

90%濃度日数 0.686 

95%濃度日数 0.686 

注） a パラメーターを用いて得ら

れた最大の寄与率

0.706 

0.692 

0. 730 

0.734 

0.598 

R R二 0696 

nニ44

。

／ 
。

。
も

00 

計 10

算

値
（
%
）

1cc 

第29凶 重回帰式（第5式）によって推定した地上散

布農薬の流出率と実測値の関係

10 

値（%）損lj実

0.1 
0.1 

fこ。両者をあわせることによってデータ数は68個と

なった。両者を併合するに際して，降雨量は空中散

布剤では散布前10日から散布後 3日までの平均降雨

量を，地上散布剤では農薬使用期間中の平均降雨量

を用いた。水溶解度，最高濃度，減少期間および濃

度日数は前記のパラメーターをそのまま用いた。農

薬の剤型は地上散布では 2 項に準じ，空中散布では

すべて液剤が用いられたため， ダミー変数は全て O

とした。農薬の使用時期は初期，中期および後期に

分類し，それぞれについて該当する農薬を l，該当

しない農薬を Oとするダミー項を設けた。各農薬の

使用時期は，初期剤はがI項の地上散布に準じた。中

期剤は 5, 6月に散布された農薬と L，地上散布農

薬の初期剤lを除く全てと宅中散布農薬のMp Pおよ

びEDD Pとした。後期剤はMp PおよびEDDP 

を除く全ての空中散布農薬とした。さらに，散布方

法の相違が流出に及ぼす影響も考慮する必要がある

ので空中散布を l，地上散布を Oとするダミー項を

設けた。これらのパラメーターを用い，前記(1), (2) 

項に準じて解析を行った結果を第21表に示した。

減少期間は前記 l項の結果と同様に， 95%減期を

用いた場合に最も高い寄与率が得られた。また，最

高濃度よりも水溶解度を用いた場合により高い寄与

不が得られたc 濃度口数についても第 l項と同様に

95%濃度日数を用いた場合に最も高い寄与率が得ら

れたが，水溶解度を用いた場合よりも寄与率が低かっ

空中散布農薬の場合と同様に，水溶解度を用いた

場合の寄与率は最高濃度を用いた場合の寄与率より

高かったが，両者の差異はわずかであった。

減少速度では空中散布の場合と異なり， 90%減期

を用いた場合に最も高い寄与率が得られた。ただし，

95%減期を用いた場合との差は小さかった。また，

濃度目数についても減少期間と同様に90%濃度日数

を用いた場合に95%濃度目数を用いた場合よりも高

い寄与字三が得られたが，両者の差はわずかであった。

最も高い寄与率が得られたノJラメーターを用いて

算出した重回帰式を第20表に示した。また，第20表

に示した重回帰式の内で最も高い寄与率が得られた

第7式による推定値と実測債の関係を第29図に示し

た。いずれの式においても流出率に対して統計的に

有意な影響が認められたのは減少速度あるいは濃度

日数であった。製剤形態および使用時期は減少期間

を含む重回帰式では流出率に対して統計的に有意な

影響が認められたが，濃度目数を含んだ重凶帰式で

は有意とならないことがあった。降雨の影響はいず

れの重回帰式でも有意ではなかった。

131 空中散布と地上散布を合わせた検討

前述の 1, 2項の検討では宅中散布斉ljと地上散布

剤のノfラメーターの数が異なるため別個に検討を行っ

たが，空中散布農薬の流出に関与する降雨の影響が

散布前10日間と散布後 31::1間であることが判明したc

このため，この間の、F均降雨量を算出し，空中散布

と地上散布を一括して重回帰の手法による検討を行っ
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第22表 空中散布農薬と地 t散布農薬を合わせた重回帰式

式分類 ノfラメーター 偏回帰係数 t 
8式 定数項 4.613 0.000 

降雨量 0.409 2.587・
R R二 0.734 剤型 0.941 -6.038・・
n =68 初期散布 0.440 0.000 

中期散布 5.074 0.000 
後期散布 5.008 0.000 
散布法 一0.989 4.018・・
水溶解度 0.116 2.612・
95%減期 1.058 6.686・・

9式 定数項 目.595 0.000 
降雨量 0.405 2.402・

RR =0.686 ~J型 0.223 -1.068 
n =68 初期散布 24.541 0.000 

中期散布 24.729 0.000 
後期散布 24.801 0.000 
散布法 0.664 2.209・
95%濃度日数 0.774 5.703・・

10式 定数項 0.501 1.836 
降雨量 0.404 2.603‘ 

RR =0.733 剤型 一0.947 6.200・・
n =68 初期散布 0.686 4.698・・

散布法 1.051 5.372‘’ 
水溶解度 0.108 2.700’傘

95%減期 1.043 6.861・・
11式 定数項 0.096 0.268 

降雨量 0.414 2.509‘ 

R R二 0.685 剤型 -0 .209 1.026 
n =68 初期散布 0.176 1.088 

散布法 0.597 -2.309・
95%濃度日数 0. 788 6.051'牟

注）＊ 5%の危険率で有意 * * : 1 %の危険率で有意
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第30関空中散布と地上散布をあわせた重回帰式（第

10式）によって推定した農薬の流出率と実視lj値

の関係

必l

、
、‘
叫

以

これらのより高い寄与率が得られたパラメーター

を用いて算出した重回帰式を第22表 8. 9式に示し

た。 8, 9式では剤型および農薬の使用時期が流出

率におよぼす影響が有意ではなかった。これらの有

意ではなかったノfラメーターのうち，初期使用およ

び剤型を残し，中期および後期使用に関するダミー

項を除外して再度重回帰式を算出し，第22表10, 11 

式に示した。第10式では計算に用いた全てのパラメー

ターが有意となり，寄与率は第8式と同等であった

（第30図）。第11式では有意とならないパラメーター

があったが寄与率は第9式と同等であった。

以

100 

4. 考 察

11) 降雨が農薬流出におよぽす影響

空中散布農薬は散布時期が明白であるため，散布
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前後の降雨の影響を詳細に検討することができた。

散布前の降雨では，最も長期の算出期間を採用した

散布前10日間の合計降雨を用いたときに最も寄与率

が高くなった。一方，散布後の降雨では，いずれの

組合せにおいても散布後 3日間の合計降雨を用いた

ときに最も寄与率が高くなった。散布前の降雨量が

有意となったのは散布前の降雨によって水田の表面

水深の多寡が決定されることを d意味すると考えられ

る。このことは山谷ら101）が報告した水旧の深水管理

と浅水管理による流出の差異と一致する。すなわち，

散布前の降雨量が多ければ散布時の水田の水深が深

くなり，散布後の漏排水も増加し農薬流出が多くな

ると考えられる。

空中散布後の降雨量については， いずれの組合せ

でも比較的短期間の散布後 3日間の合計値を用いた

場合に最も高い寄与率が得られた。散布後の降雨は

降雨時に水田表面水中あるいは；J<稲の菜葉に農薬が

残留していなければ流出を増加させないためと考え

られる。

散布前10日間の降雨量が有怠となったのは 4式の

内， 3 [ti]であり， l凶は有意とならなかった。また，

散布後の降雨がむ意となったのは 4式の内 l回に過

ぎず，散布後の降雨は他の要因に比べ，影響が小さ

いことが示された。平松ら12）および大前ら61!は空中散

布後の降雨による河川水中の農薬濃度の上昇を報告

しており，第2章第 2節でも，降雨時における空中

散布農薬の水中濃度の t昇が確認されている。これ

より散布後の降雨が農薬流出に及ぼす影響が大きい

ことが予怨されたが解析の結果は異なった。この原

因は，本試験において降雨時の水路水中の農薬濃度

の変動が十分には把振できていなかったことが考え

られ，降雨時の濃度変動調査がより級密に行われれ

ば，散布後降雨の影響がより明確になると考えられ

る。なお本試験では， タンクモデルを用いて推定し

た水路流水量を用いて流出率を算出しているため，

降雨による水路流水量の増加が農薬の流出率に及ぼ

す影響は加味されている。

地上散布農薬では降雨の影響が統計的に有意では

なかった。地上散布ではほとんどの農薬で粉剤が用

いられた。粒期lを散布した場合の降雨時における水

路水中の農薬濃度は河川流水量極大時に低下するこ

とが第2章第2節で確認されていることから降雨の

影響が空中散布農薬より少なかったと考えられる。

また，農薬の散布月日を基準とした降雨の積算期間
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を正確に定めることができなかったことも地上散布

農薬における降雨の影響が有意でなかったことの一

因と考えられる。

宮中散布農薬の流出に及ぼす降雨の影響は散布前

10日間および散布後 3日間の範囲であることが検討

の結果明らかになった。散布前と散布後の降雨が農

薬流出に及ぼす影響の強さは異なった。しかし，第

18表に示した各重回帰式の偏相関係数を降雨量の積

算期間で除すことによって平均降雨量が流出に及ぼ

す影響を相対的に比較することができる。この値は，

最も高い寄与率が得られた l式では散布前0.056，散

布後0.041となる。これら偏回帰係数の統計的意味が

比較的低いので，両者は等価と見なしでも大きな問

題が無いと考えられる。このことから，空中散布農

薬の流出に関与する降雨量の積算には散布10日前か

ら散布3日後までの聞の 1日当り平均値を用いても

大きなあやまりが無いと考えられたので， '7i1中散布

農薬と地上散布農薬の合併解析では空中散布農薬の

降雨量にはこの平均値を用いた。合併解析の結果に

よると，減少速度あるいは濃度日数を用いた場合の

いずれも降雨の影響が釘意であり，降雨が多い場合

には流出農薬量が増加することが示された。

12) 最高濃度及び水溶解度と農薬流出の関係

水田表面；）＜中における農薬の最高濃度は／比溶解度

および濃度Fl数と高い相関を台ーすることが第 5章で

明らかになった。このため， これらのパラメーター

は同時に式に採用しなかった。空中散布農薬につい

て別個に算出した l式と 2式を比較すると，最高濃

度を用いた 2式では水溶解度を用いた l式より寄う

率が低くなった。また，地上散布農薬についても同

様に最高濃度を用いた場合より水溶解度を用いた場

合に主主回帰式の寄与率が大きくなった。最高濃度は

水溶解度と高い相関を台するが，散布後の土壌吸着

や水稲の茎葉への付着などの未測定のパラメータ

を包含していると考えられることから，；）＜溶解度よ

り両い寄与を期待したが，最高濃度の t値は水溶解

度の th古より小さかった。このことは後述の 3式の

フサライドの場合に示されるように l～ 2例に過ぎ

ない水田の最高濃度測定値では，流域全体の水出の

平均値を得られなかったと考えられる。これより，

農薬のM川流出を検討する場合には水田における最

高濃度よりも水溶解度がより有用であることが示さ

れた。

水溶解度が農薬流出に及ぼす影響が大きいことは
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すでに第3. 4章で明らかになった。 しかし，本章

第 l節では地上散布農薬の流出率に及ぼす水溶解度

の影響が 5%の危険率で有意であった他は空中散布

農薬および両者をこみにした検討では流出率におよ

ぼす水溶解度の影響が有意ではなかった。これに対

して，本検討では重回帰の手法を用いたため，単回

帰の手法で検討した場合に有意ではなかった水溶解

度の農薬流出に及ぼす影響が他の因子を除外するこ

とによって明白となった。

131 図面水中における減少速度と農薬流出の関係

空中散布農薬では半減期および90%減期よりも95

%減期が農薬流出をよく説明した。また，地上散布

農薬では90%減期が農薬流出を最もよく説明した。

半減期が劣った原因は，水田表面水中における農薬

の濃度が最高濃度の50%まで低下した後であっても

水田からの農薬流出が少なからずあったためと考え

られる。空中散布農薬では製剤lに含まれる乳化剤な

どの働きによって，農薬の水溶解度が低くとも水田

表面水中の農薬濃度が高くなること，および水田表

面水中における減少が地上散布された除草剤よりも

速やかであるため，最も長期になる95%減期が農薬

流出をよく説明したと考えられる。地上散布農薬で

は95%減期より90%減期を用いたときにより高い寄

与率が得られた。地上散布農薬の最高濃度は空中散

布農薬の最高濃度より低くその 1/20が検出限界値

より低いことがあった。このため， 95%減期の精度

が低下し， 95%減期を用いた重回帰式の寄与率が低

下したと考えられる。

本検討に用いた減少速度は，最高検出濃度を基準

にしたので農薬の散布量の影響を受けな＇＇ 0 このた

め空中散布農薬などの散布むらの影響を受ける濃度

日数よりも安定的に農薬流出を説明できたと考えら

れる。

141 田面水中における灘度日数と農薬流出の関係

濃度目数は水田表面水中における濃度と検出期間

の積であるから，その水溶解度，最高濃度および減

少期間と高い栢関を有するので， これらと一緒の解

析は行わなかった。このため空中散布農薬では，散

布前後の降雨と濃度日数の 3つのパラメーターにつ

いて検討した。濃度日数の算出期間をその濃度が最

高濃度の50, 90, 95%に減少するまでとしたが， こ

の中で95%減期が最も高い寄与率が得られた。濃度

日数についても減少に要する期間と同様に算出期間

をもっとも長くなるようにしたものが最も高い寄与
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率が得られた。この原因も減少期間と同様に考えら

れ，水田表面水中濃度が最高濃度の50%以下に低下

した後の流出量が決して無視できるものでは無いこ

とを示している。なお，第3式は寄与率が0.56と低かっ

たが，この原因は1981年に調宣したフサライドの測

定値の適合が悪かったためであった。 1981年に調査

した 2箇所の水田表面水中におけるフサライドの濃

度は，同時に調査した地域内 2箇所の水路水中濃度

より低かったことから，散布むらによる低落下量水

田を調査対象にしたと考えられる。このため， フサ

ライドを除いて第4式を算出したところ0.79と高い寄

与率が得られた。すなわち， 1982年のフサライドを

異常値として除去することによってよい解析ができ

たと考えられる。また， このことは空中散布農薬の

水図表面水中における濃度推移の調査にあたっては

散布むらを考慮して多くの地点で行う必要があるこ

とを示している。

空中散布農薬の濃度目数を用いた重回帰式の寄与

率は，水溶解度と減少期閣を用いた重回帰式の寄与

率よりも低かった。この原因は，最高濃度がそうで

あったように，限られた水田における調査によって

得られた濃度日数は，農薬の散布むらの影響を強く

受けるので流域全体の濃度日数を十分には把握でき

ないことが考えられる。しかし，地上散布農薬の場

合には90%濃度目数を用いることによって減少期間

と水溶解度を用いた場合より高い寄与率が得られた。

地上散布農薬では空中散布農薬に比べ，散布が均一

に行えるので濃度目数の値は空中散布のそれより現

地の実態を反映していたと考えられる。これらのこ

とから，農薬流出の検討にあたって信頼できるデー

タが得られれば濃度目数を用いることによってより

精度の高い予iJ[IJが可能だが，農薬の散布量が正確に

把握できない場合には濃度目数よりも減少期間が有

用になることが示された。

151 農薬の使用時期が農薬流出に及ぼす影響

使用時期が農薬流出に及ぼす影響は，地上散布農

薬では減少速度を用いた重回帰式では有意となった

が，最も高い寄与率が得られた90%濃度日数を用い

た場合には有意とならなかった。また，空中散布と

地上散布をあわせて検討した場合には中期と後期は

釘意で無く，初期剤のみが有意であり，その偏回帰

係数は負であった。使用時期にはダミー変数を用い，

初期に散布された農薬に lをそれ以外に Oを与えた

ので初期に散布された農薬は流出が抑制されること
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が示された。農薬の使用時期が流出に及ぼす影響は

使用時期の圃場の状態と叶該時期の水管理状態が考

えられる。このうち水管理については降雨の影響を

うけ，降雨量がパラメーターとしてすでに採用され

ていることから重要とは考えられない。圃場の状態

としては水稲の生育段階および土壌の構造が考えら

れる。＊稲の生育段階の影響についてはこれによる

影響を最も強くうけると考えられる農薬使用時期の

うち中期，後期の影響が有意ではなかったことから

重要ではないと考えられる。 士壌の構造は，初期に

は耕転および代かきによって柔軟にされた土壌表面

が中期以降は洛ち着き，土壌表面積が低下すると考

えられる。特に初期に使用される初期除草剤は水溶

解度が低く，土壌に吸着しやすいものが多いため，

土壌表面の安定していない初期に使用されるとより

多く土壊に吸着し河川流出が抑制されると考えられ

る。

161 農薬の剤型および散布方法と農薬流出の関係

斉lj型および散布方法の偏回帰係数はいずれも負で

あった。期l型は粒剤に lをその他の液剤に Oを用い

たので粒剤よりも液剤を用いると流出し易いことが

示された。第3章の現地実態調査ではオキサンアゾ

ンが水溶解度が低いにもかかわらず比較的高い流出

率を示したことから，手L剤lが用いられた影響が伺わ

れていたが，本結果はこれを裏づけた。製剤形態の

影響は減少速度と水的解度を用いた場合には 1%の

危険率で有，意であったが，最高濃度あるいは濃度日

数を用いた場合には釘音、とならないことが多かった。

乳剤あるいは木和剤を用いた場合には；）＜.溶解度がf尽

くとも最品濃度を上昇させ， また，濃度H数も上昇

させると考えられるので，これらのパラメ タ と

同時に用いた場台には 1~－ 吉；性が低ドしたと考えられ

る。

散布方法の影響についてもタミ一変数を用いて検

辻し，空中散布に lをl也仁散布に（）を与え，負の似

凶帰係数が得られた。散布方法の影響はいずれの重

回帰式でも有意であった。これより’苧中散布は地上

散布に比べifrt:llしにくいことが示された。空中散布

では水路や小河川にも；）＜.凹とrx別することなく農薬

が散布され，また飛散によって河川17.kiliiに直接落下

する農薬があることから流山本は地 l散布農薬より

高くなることが予怨された。しかし，本検討の結果
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は異なり空中散布農薬の流出率が低くなった。この

原因は空中散布された農薬は水稲の茎葉に付着する

最が多いことと畦畔や道路および散布区域外など水

国外への幕下があり，水田の水面に到達する量が少

ないことが考えられる。これに対して地上散布農薬

では多くの農薬で粒剤が用いられ，乳剤が用いられ

たオキサシアゾンおよびブタクロールは植え代時に

水面に散布された。これら地上散布農薬では散布さ

れた農薬がほとんど水田水面に到達し，空中散布農

薬より流出率が高くなったと考えられる。

171 農薬流出を予測する重回帰式

農薬の流出率と符パラメーターとの関係式は，濃

度目数を主体とする場合および減少期聞を主体とす

る場合の 2通りが考えられる。また使用場面から空

中散布，地上散布および両者を併合した場合につい

て重回帰式が得られた。これらの内，空中散布農薬

では95%減期を用いた式の寄与ネが最も高かった。

また，地上散布農薬では90%濃度日数を用いた重回

帰式の寄与率が最も高かった。空中散布農薬で得ら

れた重回帰式の寄与率は得られた重回帰式の中では

最も高かったが，解析に用いたデータ数が24と少な

かった。また，地上散布農薬の解析に用いたデータ

数は空中散布農薬の解析に用いたデータ数よりは多

かったが，寄与率が低かった。これらのことから空

中散布農薬と地上散布農薬をあわせて得られた95%

減期を用いた第12式はデータ数が68と多く寄与ネも

70%を越えていた。第12式には危険率を 5%まで L

げなければ有意ではないパラメーターも含まれてい

る。しかし，農薬流出に関与することが明らかなノf

ラメーターは偏回帰係数に明らかな誤りが無い場合

には噂入しておいた方が良いと考えられる。次に示

す第10式によって現地一定地域からの農薬流出率の

変動を70%以上説明でき，現地水田からの流出予測

が口J能と考えられた。

logY =0.501十 0.404log ( 1→X ,) -0.917X2-

0.686X, 1051 X,+0.108 logX百十1.043 log X, 

ただし Y 流出率， x，：降雨量， x, 剤j型（粒

剤を l，液斉ljをOとする）. x3：初期散布効果（初期

除草剤をしその他を Oとする）， x，散布方法（空

中散布を l，地上散布を Oとする）， x5：水溶解度，

x, ＊国水中濃度が最高濃度の 5%まで減少に要す

る日数である。
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第 7章総合考察

本研究は水田および水路や河川における農薬の動

態を明らかにすることを目的とした。水田および河

川水中における農薬の動態についてはそれぞれの章

で考察したので，ここでは本研究の成果から演縛さ

れる河川水中における農薬が人および生態系におよ

ほ‘す影響と今後の問題点について考察する。

農薬は化合物が持つ病害虫や雑草に対する毒性を

利用して，その密度を低下させることを目的として

散布される。しかし，農薬は，全ての生物に対して

一様な毒性を有するのではなく，標的とする害虫，

病原菌あるいは雑草に対して強い毒性を有するが，

非標的生物，とくに混血動物に対する毒性が弱い化

合物が選択され，用いられている。一方，いかなる

化学物質であっても，過剰に体内に取り入れればな

んらかの悪影響をおよぼす可能性がある。人に対す

る毒性が弱い化合物として選択された農薬であって

も，過剰量が河川に流出すれば，河川水を利用する

人や環境生物になんらかの影響をおよぼす可能性が

考えられる。

第3章では実態調査によって確認された現地の河

川水中における農薬濃度を1990年 5月に定められた

暫定的水質目標値制および暫定的指導指針値舶をもと

にして評価したが， 目標値が定められたのは第 3章

で調査対象とした25農薬の中で 5農薬に過ぎず， 20

農薬は評価できなかった。本章では基準値が定めら

れていない農薬について若干の検討を試みることに

する。飲料水中の農薬は農産物中の農薬と同様に消

化器を経由して体内に取り込まれるので，農産物に

おいて定められている農薬の残留基準に準じて水中

の農薬の許容濃度が設定できると考えられる。農薬

の残留基準は人体許容 1日摂取量（以下AD Iとす

る）をもとに算定される49刷。 AD IはFA Oおよび

WHOの合同委員会から各国に勧告された値が公表

されている日日叫が，わが国の残留基準算定に採用し

ている値は公表されていない。このため，公表され

たAD Iによって検討を進める。 AD Iの10%を飲

料水に割り当て，飲料水の一日当り摂取量を 2Qと

して試算した許容濃度を試算値として第23表に示し

た。試算値は厚生省の目標値に近い値であった。目

標値は毒性に関する専門家が多くの毒性に関する試

験成績を検討して設定したものであるから， これに

より近く，かっ内輪な値となる試算値を用いて河川

水中濃度を評価すれば大きな誤りがないと考えられ

る。河川水中の最高検出濃度をこれらの試算値によっ

て評価してみると， ほとんどの農薬では問題が無い

ことが示される。一部の農薬については河川水中の

最高濃度が試算値より高くなっている。しかし，試

算値を越える濃度が検出されたのは散布直後の短期

間であり，試算値は厚生省の定めた目標値と同様に

年間平均値として評価されるべきであるお）。第3章の

第23表農薬の飲料水中許容濃度の試算（ppb)

AD I前）
農薬名

mg/kg／日
試算値

DDVP 0.004 10 

DEP 0.01 25 

MEP 0.003 7.5 

MPP 0.0005 1.25 

PAP 0.003 7.5 

ダイアジノン 0.002 5 

EDDP 0.003 7.5 

イソプロチオラン

CAT 

注）試算値： ADI白）×10%／水摂取量2Q として算出

目標値町

30 

10 

5 

40 

3 

平均濃度：濃度目数（第8, 9表）を調査期間で除して求めた。

-50 

哩＼•

最高検出濃度 平均濃度

18 1 12 

4 0.44 

1.6 0.02-0.09 

14.6 0.02 0.19 

1.4 0.01 

11.7 0.12 0.14 

1.2 0.01 0.02 

10.9 0.67-1.25 

2 4 0.02 

、
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調査結果から調査期間中の平均濃度を算出し，第23

表に示したが，いずれの農薬の平均濃度も試算値よ

り低かった。また，河川水がそのまま水道に給水さ

れるわけではなく，沈澱，議過などの浄水処理を行

い，さらに塩素を添加してから給水される。これら

の浄化過程で農薬の減少が期待でき，塩素添加によっ

てかなりの種類の農薬が分解消失する九なお，第 3

章の調査の結果，比較的高い濃度で検出された中期

除草剤や殺菌剤の多くはAD Iが公表されていない

ため，このような水中濃度の評価ができない。しか

し，一般に殺菌剤や除草剤は殺虫剤に比べ温血動物

に対する毒性が低いへ以上より，現在の河川水中の

農薬が原因となって， これを飲料水として利用する

人の健康に影響をおよぼすとは考えられず，飲料水

中の農薬の安全性は確保されていると考えられる。

しかし国民の一部には飲料水中の農薬が危険な濃度

になっているかのごとき受け取り方をしているもの

も少なくなl'oこの原因のーっとして飲料水におけ

る農薬の残留基準が設定されていないことがあげら

れる。このため，飲料水について，農作物と同様に

農薬の残留基準を早急に策定することが望まれるO

河川に流出した農薬は河川に棲息する水生生物に

蓄積され，淡水魚介類汚染の原因となる可能性があ

る凹また，河川から海洋に流出した農薬は海産水産物

汚染の原因となりうるO いくつかの有機リン系やカー

パメート系の殺虫剤lについては生物濃縮係数22）が報告

されているが，いずれも DD Tのような高い値では

なし、。また，これらの殺虫剤の河川水中における濃

度は一般的に低いことが多く， これによる水産物汚

染が人の健康に影響をおよぼすことはないと考えら

れる。例外的に宅中散布農薬では，散布直後の傾め

て短期間に河川水中濃度が高濃度になることがある

が，このような場合でもその後急速に水中濃度が低

下する。農薬の水中濃度が低下した場合には生物体

内の農薬濃度が急速に低下する2いことから，空中散布

農薬によってかJ川水中の魚介類が高濃度に長期間汚

染されることはなL、。また， これらの水出で使用さ

れる殺虫剤は有機塩素系の殺虫剤や除草剤などに比

べて環境中での減少が早いことが第 6京で明らかに

なっていることから，湖沼や内湾などに流入した場

合にも大きな汚染の原岡にはなりにくく，空中散布

農薬による湖沼や｜付湾斥の魚介類汚染がAD Iを越

えるほどの濃度に達するとは考えられない。一方，

除草剤では， CNP＂＇＇科目的，オキサジアゾン l5出および

51 

ベンチオカーブ叫が淡水産あるいは内湾産の魚介類か

ら検出されている。これらの除草剤の魚介類におけ

る残留許容濃度は定められておらず， AD Iも公表

されていない。しかし，温血動物に対する除草剤の

毒性が低く，かっ，食料全体に占める淡水産および

内湾産魚介類の割合が低いので，魚介類中の農薬が

人の健康に影響をおよぼしているとは考えられない。

しかし，飲料水の場合と同様に水産物中の農薬が人

の健康に影響をおよぼしているのではないかとの危

倶を有する者が少なくない。水産物についても，飲

料水と同様に早急に残留基準を策定することが望ま

れる。多くの農薬について魚介類による生物濃縮係

数が明らかにされており，農薬の特性から生物濃縮

係数を予測する式もいくつか報告されている 2l制。魚

介類中の許容濃度が設定されれば，濃縮係数を用い

て許容できる水中濃度を逆算することができる。

河川水中の農薬は，河川に生息する水生生物に対

して影響をおよぼす可能性が考えられる。河川水中

における農薬の評価基準としては， 1990年に定めら

れた環境庁の指針値があるが， これは人の健康の保

護に関する視点を考慮したもの別であり，水生牛．物に

対する影響を評価するためには不適当である。水田

で使用されている農薬がJ魚介類におよぼす影響を考

慮した河川水の基準は定められていなし」魚介類に

対する農薬の影響を明らかにするために，多くの魚

介類を用いた魚毒性の試験が行われている62削ので．

これによって河川水中の農薬濃度の評価を試みる。

第 3章で調査対象とした農薬のコイに対する48時間

後の半数致死濃度は，ブタクロール0.46～0.62ppm,

オキサジアゾン3.2～3.3ppm, C N P3.7～40ppm以

上，ダイムロン40ppm以上，モリネート34～73ppm,

シメトリン25.5～28ppm，ベンチオカーブ1.5～2.8

ppm, ME  P2.8～8.6ppm, MP  P2.8～3.6ppm, 

ダイアジノンl7～lOppm以上， DDVPlO～40ppm 

以上， DE P6.2～48ppm, B PMCl.2～22ppm, 

イソプロチオラン3.5～7.3ppm, フサライド40ppm

以上， EDDPl.2～2.9ppm, I B P6.7～16ppmで

あるヘこれらの半数致死濃度と比較すると，いずれ

の農薬も第3章で明らかになった最高検出濃度が大

幅に低かった。これにより，河川に生息するコイに

対する直接的な農薬の影響は少ないと考えられる。

なお，魚介類に対する農薬の影響は，致死のみでは

なく変形魚の発生や成長速度の低下町なども釘り得る。

このような影響も考慮した水生生物に対する水中農
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薬の安全濃度は， 96時間後の半数致死濃度に安全係

数として0.01を乗じて算出するとの考えがあるl刷。ほ

とんどの農薬の最高検出濃度は前述した半数致死濃

度の最低値の 1%以下であった。なお， ブタクロー

ル，ベンチオカーブ， BPM Cの最高検出濃度は半

数致死濃度の 1%を越えたことがあったが， 1.4～3.8

%にとどまった。これより， これらの農薬が河川に

生息する淡水魚におよぼす影響は少ないと考えられ

る。なお，農薬の魚介類に対する毒性発現濃度は，

魚介類の種類によって異なり， PA Pでは， コイに

比べて海水魚のブリおよびボラの感受性が著しく高

く，ダイアジノンでは，冷水魚であるニジマスの感

受性が高いことが知られている田）。千葉県ではダイア

ジ／ンおよびPA Pは，空中散布に採用しておらず，

水田での使用量が少ないため，河川水中の濃度が低

く保たれている。また，海に流出した河川水は大量

の海水によって急速に希釈されるので， これらの農

薬による海水魚への影響は少ないと考えられる。

水系に流出した農薬は漁業対象魚介類のみならず，

その餌となるミジンコ等のプランクトンに影響をお

よぼしている可能性があるヘ殺虫剤のミジンコ類に

対する 3時間後の半数致死濃度は， ダイアジ／ンで

は1.4～650ppb, B PM Cでは20～2700ppb, DE P 

では0.8～750ppb. ME Pでは 1～2100ppb, MP P 

では 2～lOOOOppb, PH Cでは11～370ppbで‘ある剖）。

これらの半数致死濃度と第 3章で明らかになった河

川水中の農薬濃度を比較すると，いくつかの殺虫剤

がミジンコ類に対して影響をおよぼしていると考え

られる。また，ホタルやトンボなどのように人の経

済活動に関与しない生態系への影響も考慮する必要

がある。しかし河川等の水系における生態系に対す

る農薬の影響については不明な部分が少なくない。

このため，生態系におよぼす農薬の影響を明確にし，

生態系に対する影響を考慮した農薬の許容濃度を策

定する必要があると思われる。

河川水中における農薬の濃度について，飲料水と

しての残留基準，食用魚介類の汚染を考慮した水質

基準および生態系への影響を考慮した許容濃度が策

定されれば，第3章の調査結果をもとに，河川水中

における多くの農薬の濃度が安全な範囲にあること

が示されると考えられる。一部の農薬については生

態系におよぼす影響を考慮した許容濃度に抵触する

可能性が考えられる。このような農薬については，

河川水中の農薬濃度を低減させるための対策を講ず

る必要がある。

第6章における検討の結果，水田からの農薬流出

には散布時の水田水深が関与していることが明かと

なった。これより，農薬の散布前に落水して散布時

の水田水深をできるだけ浅くし，散布後の排水を行

わないことによって農薬流出を抑制することができ

る。農薬散布時に浅水にし，散布後の排水を極力回

避し，農薬流出を抑制する水管理の徹底指導が望ま

れる。また，このような浅水管理を可能にするため

に水田の潅統施設を整備する必要がある。ただし，

水田の水管理は気候の影響を強く受け，浅水管理や

散布後の止水を行おうとしても多量の降雨があった

場合には水田からの流出を完全に止めることが困難

な場合がある判。農薬の河川流出には農薬の剤型や散

布方法が影響していることが第 6章で明らかになっ

たことから，流出抑制を目的とした製剤形態の改良

や散布方法の改善も検討する必要がある。一方，第

4章において得られた回帰式や第 6章において得ら

れた重回帰式によって農薬の河川流出を予測するこ

とが可能になったことから，河川水中における農薬

濃度が許容濃度を越えないように，流域における使

用農薬量の上限値を設定することが可能と考えられ

る。また，現在使用されている農薬に問題があった

場合には他の農薬への切り替えも検討する必要があ

る。ただい農薬の流出率は水溶解度と正の相関関

係にあるが，その生物濃縮係数は水溶解度と負の相

関関係にあるヘこのように散布農薬の選定に当たっ

ては，病害虫の防除効果のみならず，水田からの流

出しやすさ，流出した農薬の環境中における動態や

生態系におよぼす影響も考慮する必要がある。

水稲の稚苗移植技術や施肥技術などと同様に，現

在の水稲栽培を支える基幹技術の一つである，農薬

による雑草および病害虫の防除技術を廃止した場合

には，現在の日本の水稲栽培が成立しないことは明

らかである。本研究によって農薬の河川流出が予測

可能になったことから，今後の水稲栽培技術の研究

方向として，環境影響をも考慮した最適農薬の選択

と，その使用方法の改善が重要な課題となろう。
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摘

水田は河川等の水系と密接な関係を有する。また，

水田では湛水状態で農薬が散布されることが多い。

これらのことから，水田では畑地なとに比べ農薬が

河川等に流出しやすL'o また， ；］＜田では空中散布や

除草剤など，特定の時期に多くの水田に同ーの農薬

が使用されることが多く，流出した農薬の河川氷中

濃度が高くなる条件を備えている。水田で使用され

た農薬の河川流出による危被害の発生を未然に防止

するために水田および河川等の水系における農薬の

動態を調査した。水田で使用された農薬による河川

汚染の現状を調査するとともに，農薬の河！｜｜流出に

関与する要因を検討し，農薬の流出を予測する重回

帰式を作成した。本論文はこれらの結果を論述した

もので，その概要は次のとおりである。

1. 河川水中農薬の濃度測定に必要なサンプル数

現場河川における調査結果をもとに，河川におい

て農薬の水中濃度を測定するために必要とする試料

数を算出した。許容誤差を25%，統計的な危険率を

5%とした場合に l地点で採取すべき試料数は，モ

リネートでは 1～3点，空中散布されたDE Pでは

9～27点となった。流域全体で平均的に使用される

農薬ではサンプリング数が少なくともよいが，空中

散布のように片寄った地域に集中的に散布される農

薬の調査で高い精度の分析値を得ょうとする場合に

は多くのサンプルを採取する必要があることを明ら

かにした。

2. 降雨時における水回排水路の流水量と農薬

濃度の変動

河川における農薬のモニタリンク法を検討するた

めに，降雨時の河川流水量と農薬濃度がどの様に変

動するか調宣した。流域面積26knl, ＊田面積25haの

地域から流出する排水路において，降雨時の流水量

と農薬濃度の変動を調査した。

水路流水量は降雨時に急激に増加し，降雨終了後

には迅速に減少し降雨前の状態に回復した。

粒剤として水田に散布された農薬の水中濃度は降

雨による増水にともなって低下したが， ファースト
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フラッシュ時に短期間の濃度上昇が見られた。降雨

終了後の流水量の減少に伴って農薬濃度がl二昇した。

空中散布された農薬とその代謝物の濃度は増水時に

も低下せず，むしろ急激に上昇し，降雨後も降雨前

より高い濃度が持続した。

降雨時の単位時間あたり流出農薬量は農薬濃度の

変動よりも流水量変動の影響を強く受け，水路流水

量が最大となった時に流出農薬量も最大となった。

降雨時の農薬濃度と流水量の調査を行わなかった場

合には，増水による農薬の流出量の増加を捕捉でき

ないが， drt水量の変動が把握できれば補正計算が司

能であった。

3. 河川水中における農薬の動態

下葉県内の主要河川を対象に1980, 1981, 1984年

に農薬の濃度推移を調査した。

初期1除草剤は全般に低濃度であったがその中で検

出濃度が高かったのはブタクロールであり， ダイム

ロンがこれについだ。使用量が最も多かった CNP 

の検出濃度が低かった。中期除草剤ではモリネート，

シメトリン，ベンチオカーブが高濃度で長期間検出

された。水旧以外の畑地等で使用される除苧剤の検

出濃度，検出頻度は低かった。

殺虫剤および殺蘭剤は空中散布された場合には10

ppbを越える高濃度で検出された。殺虫剤は空中散布

後比較的速やかに濃度が低下したが，梅雨期の散布

では長期間検出された例もあった。殺菌剤jは殺虫剤

よりも長期間，より高濃度で検出される傾向が強かっ

たが，農薬の種績によってことなり， EDD Pの濃

度低下は速やかであった。地上散布された殺虫剤の

水中濃度は低かった。

；］＜出用除草剤を対象に千葉県への出荷成分量をも

とに流出ギを算出した。流出率は水溶解度との聞に

高い相関を訂した。

4. 水田用ライシメーターからの農薬流出と水

溶解度の関係

ライシメーター水田に使用された農薬の流出につ

いて検討し，流出には水溶解度が支配的な影響を反
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ぼしていることを明らかにした。

1983年から1988年までの 6年間にわたり， 21農薬

の流出を測定しだところ，農薬の流出率とその水溶

解度の間には高い正の相関が認められた。表面排水

および浸透排水中の最高濃度と水溶解度の聞にも高

い相関が認められた。表面排水中の濃度には製剤の

影響も関与し，拡散浮遊型製剤を散布したエトフェ

ンプロックスの流出率は水溶解度に比し高率であっ

た。ライシメーター表面排水による流出率と現地河

illへの流出率は高い相関を有し，本試験の結果から

現場での流出率を予測できると考えられた。

5. 水図表面水中における農薬の濃度推移

水田からの農薬流出解析を目的として27農薬の水

田表面水中における濃度推移を現場水田，ライシメー

ターおよび、小型有底水田で＝のべ354例に渡って調査し

fこ。

流出に関与すると考えられる水回表面水中におけ

る農薬の最高濃度，減少に要する期間および濃度と

調査期間の積和として濃度日数をとりまとめた。散

布農薬量で補正した最高濃度および濃度日数は水溶

解度と高い相関関係にあった。調査圃場の大きさ別

に平均値を算出し，相互に比較したところ，多くの

農薬で圃場種間に有意な差異が認められた。圃場種

別聞の最高濃度，減少に要する期間および濃度日数

の相関関係を検討し，最高濃度と濃度日数はライシ

メーターまたは小型有底水田における調査結果から

現場水凹におけるこれらのパラメーターを予測する

ことができると考えられた。

6. 現地一定地域からの農薬の流出率

水田からの農薬流出を解析するための基礎資料と

するために，現地一定地域からの農薬の流出率を調

査した。

まず，流出農薬量算出に必要な水路流水量を推定

するタンクモデルを作成した。 1988年に長柄町味庄

地医の水路流水量を153回測定し，現地および茂原市

で観測した降雨量から最小自乗法によってタンクモ

デルを作成した。モデルによる推定流水量と実測流

水量はよく一致し，他年次への適用も良好であった。

現地一定地域における排水中の農薬濃度の推移を

5カ年間に渡って調査し， タンクモデルによる流水
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量推定値と地域に水田を栽培する全農家に対するア

ンケートをもとに22農薬の流出準を算出した。算出

した流出率は報告されている一般河川の流出子．より

高く，モテソレ水田からの流出率に近かった。流出率

と水溶解度の関係は，地上散布農薬では 5%の危険

率で有意な相関が認められたが，空中散布農薬では

両者の相関が有意ではなかった。

7. 水田からの農薬流出に関与する要因の検討

現地一定地域からの農薬流出に関与する要因を検

討し流出率を予測する重回帰式を作成した。降雨

が農薬の流出率に及ぼす影響は，空中散布農薬では

散布前10日間と散布後 3日間が有意であり，流出率

を増加させた。地上散布された農薬では降雨の影響

が有意ではなかった。地上散布と空中散布をこみに

して検討した場合には降雨の影響が有意であった。

水田表面水中における農薬の減少速度などのパラメー

ターが農薬の流出に及ぼす影響は，空中散布農薬で

は95%減期と水溶解度を用いた場合に高い寄与率が

得られた。また，濃度日数では95%減少するまでの

濃度目数を用いた場合に高い寄与率が得られた。地

上散布農薬では90%減期と水溶解度，または95%濃

度日数を用いた場合に高い寄与率が得られた。半減

期および半減期までの濃度目数を用いた重回帰式の

寄与率はこれらよりも劣った。散布された農薬の製

剤型が農薬流出に及ぼす影響を検討し，乳剤または

水和剤を用いた場合に，粒剤を用いた場合より流出

率が高くなることを明らかにした。空中散布農薬は

地上散布農薬よりも流出率が低くなった。田植の前

後に散布された初期除草剤は中期除草剤や空中散布

農薬なとに比べ流出率が低下する傾向が認められた。

以上の要因を組み込んだ重回帰式は現地一定地域

からの農薬流出率の変動を70%以上説明でき，現地

水田からの流出予測が可能と考えられた。

8.総合考察

以上の研究成果から演縛される河川水中の農薬濃

度の評価をおこない，今後環境保全のために取るべ

き対応策について考察した。

河川水中の農薬について，飲料水および生物濃縮

による水産物汚染を考慮して評価したところ，人の

健康に影響をおよぼしてはいないと考えられた。ま
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た，コイや海産魚介類などに対する影響も少ないと

考えられた。ただし，一部の殺虫剤はミジンコなど

の環境生物に対してなんらかの影響をおよぼしてい

る口J能性が認められたり国民の一部にある飲料水お

よび水産物の農薬汚染に対する不安を払拭するため

に，飲料水および水産物における残留基準を早急に

策定すること，および，環境生物に対する影響を明

らかにし，社会的に承認される環境生物に対する影

響を考慮した水質基準の策定が望まれる。これらの

基準が策定されれば，本研究の成果によって，水出

で使用された農薬の河川流出と潔境への影響を凶避

するための対策を検討できる。
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Study on the Behavior and Fate of Pesticides in Aquatic Environment 

Satoshi M店 U

Summary 

Paddy field is closely related with aquatic environment. And in the paddy field, pesticides are 

ordinarily applied under flooded condition. From those situations in the paddy field, p巴sticides

are apt to runoff to water system compar巴dwith upland field. Moreover, in the paddy fi巴ld,

like such as aerial applied pesticides and herbicides, the same pesticide tends to applied to ex 

pansive area and between limited time. Therefore, the pesticide concentrations in aquatic system 

are apt to increased by runoff from paddy field. 

In order to prevent beforehand the occurrence of dangerous damage by runoff of pesticides 

appli巴dto paddy field, th巴 b巴haviorand fate by runoff of pesticid巴swer巴 investigated. With 

monitoring research on the present status of river water contamination by pesticides applied to 

paddy field, the factors concerning pesticide runoff to river water investigated, and the multi-

regression equation was made to predict pesticide runoff. The outlines of this wer巴 asfollows. 

1. The n巴cessarysample numbers for measurement of pesticides concentrations in river 

water were estimated. As for th巴 samplenumbers should be taken, molinate was 1 to 3, 

DEP applied by aeroplane was 9 to 27 (allowable error 25%, probability 95%). The sample 

numbers of pesticide us巴 meaninglyat all of basin was allow to less. But, many samples were 

necessary for the pesticides applied by aeroplane to the limited ar巴a.

2 . The variations of flow water volumes and the pesticides concentrations in paddy 

field drainag四 inthe rainy times were investigated. The basin area of the researched drainage 

was 260ha and the area of the paddy field was 25ha. The pesticide concentration applied to pad 

dy field as granule decreased when water volume increased. However, wh巴nfast flashed it is 

observed th巴 pesticideconcentration increased between short tim巴s. After rain the pesticide con-

centration increased with decreasing of the flow water volume. The pesticide concentration applied 

by aeroplane not decreased rather than increased rapidly when water volume increased. The 

runoff amount of pesticides per unit time was influenced by the variation of flow water volume 

rather than the variation of pesticide concentration. When rainfall, in the case of if the pesticide 

concentrations and flow water volumes could not be measured, the increasing of pesticid巴 runoff

amounts could not catched, if the variation of flow water volumes could be understand, the cor-

rected calculation was enabled. 

3 . The change of pesticide conc巴ntrationfor main river in Chiba prefecture researched 

in 1980, 1981 and 1984. The concentrations of the early stage applied herbicides were generally 

low. But, among of them, the detected concentrations of butachlor was high, and followed by 

dymron. In spite of a large amounts us巴d,th巴 detectedconcentration of CNP was low. Among 

the middle stage used herbicides, molinate, simetryn and thiobencarb were found at high concen-

tration lev巴lsbetwe巴nlong term. The concentration and frequ巴ncydetected of herbicides used in 

upland field except paddy field, was low. The runoff percentages of herbicides used in paddy field 

were estimated bas巴don the active ingredient amounts shipped forward to Chiba prefecture. 

A significant correlation was obtained between the runoff percentages and the water solubilities 

of herbicides. A high concentration of insecticides and fungicides were found more than 10 ppb 

in the case of aerial application. The insecticides concentratione in river water were decr巴ased
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relatively rapid after aerial application. But, those concentrations were persistenced for long 

term when their application in rainy s巴ason. Fungicides tend to found for more long term and 

higher than insecticides. But, the EDDP concentration decreased rapidly. The pesticides in river 

water are not presumed to be influenced on hum且nhealth. 

4 . The outflow of pesticides due to runoff or leaching by rainfall and irrigation water 

was investigated with bアs1meterswith Chiba muck paddy soil from an alluvial plain of the Tone 

River. Runoff or leaching of pesticides was closely related to the wat巴rsolubility. For six years 

from 1983 to 1988, runoff and leaching of 21 pesticides were measured with lysimeters. The run-

off percentages and th巴 watersolubility were significantly related statistically ( r =0.872, P<0.01, 

n = 18). '.v!axim um concentrations of p巴sticid巴srn runoff and leaching water were closely corre 

lated with the water solubility. Furth日rmorethe runoff percentages of pesticides from lysimeters 

and those from actual paddy fields to river were also related significantly ( r =0.870, P <0.01, 

n = 8 ). We have found that runoff percentages of pesticides from actual paddy fields are pre-

dictable. 

5 For the purpose of runoff analysis of pesticide, the vanat10ns of 27 pesticides con-

centrations in surface water were investigated in the paddy fields and the model paddy fields. 

As the param巴tersr巴lated with runoff, th巴 maximum concentrations of pesticides in surface 

paddy water, necessary times for decrease and the concentration days due to multiply the conce 

ntrat10ns and research terms wer巴 summarized.

The maximum concentrations and concentration days corrected with the application amounts 

were closely related with the water solubilities. The mean values of each parameters divided 

based on the sizes of the research fields were estimated and compared mutually. 

A significant difference in parameters recognized among the res巴archfields. The correlation 

in the maximum concentrations the necessary times for decrease and concentration days were 

searched between each research fields. From the research results on the model paddy fields, th巴

maxim um concentrations and the concentrat10n days were able to predict by the date from the 

spot of paddy fields. 

6 . In order to estimate the pesticide runoff amounts in the certain area on the spot, 

the Tank-Mod巴lwas applied to estimate the flow water vol um es of drainag巴 byusing the rainfall 

data. In 1989. the flow water volume of drainage in Mi可 ouarea of N agaratown rneasured 153 

times、andthe Tank-'.v!odel was made from rainfall volumes by SIMPLEX method (non-linear 

least squares method）ー A significant correlε1tion obtained between the flow water volumes esti-

mated by Tank-Model and that measured volumes( r =0.898). The adaptation results of this Tank-

Model to the other years was also good. 

7 . The runoff percentages of pesticides from the spot paddy fields to nver w日rernves-

t1gated, the parameters related 札アithrunoff searched and multi-regression equation were made 

for prediction of runoff. Runoff variat10ns of pesticides conc巴ntrationsin the drainage water in 

tho spot paddy fields were investigated during five years. The runoff percentages of 25 pesticides 

were calculat巴dwith the estimated flow water volumes and results on the used amounts of pesti 

cides by the farmers in these area. The runoff percentages of pesticides calculated were more 

higher than that on the g日neralriver, near that of the model paddy fields. A significant with 

95 probability recognized between the runoff percentages of upland used pesticides and th巴ir

water solubilites. 
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8 . The parameters related with pesticid巴 runofffrom the spot paddy fields in the cer 

tain area were investigated, and the m ulti-regr巴ssionequation was made for pr巴dictionof the 

runoff percentages. The runoff percentag巴sof the a巴rialapplied pesticides were incr巴asedby rain 

during 10 days before and 3 days after application. Rain is not clearly influenced on the runoff 

percentages of upland applied pesticides. Each parameters related with pesticides runoff in sur-

face paddy water were investigat巴d.On the aerial applied pesticides, the 95% decrease terms and 

the water solubilities were explained on the runoff percentages. The runoff p巴rc巴ntagesof aerial 

applied pesticides were lower than upland applied pesticides. The runoff percentages of pesticides 

of herbicid巴sapplied during before and after ric巴 transplantingtend to lower than the middle 

stage applied herbicide and aerail applied pesticides. 

The multi regression equation containing th巴 factorsas previous mentioned was explained on 

the variation of runoff percentages of pesticides from the spot of paddy fields, and was able pre-

dict the runoff percentages from actual paddy fields. 

The countermeasures for the present evaluation of pesticides runoff and environmental preser-

vation proposed bas日don the above study results. 
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