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本研究は，国立環境研究所で平成2年度より行われている経常研究「耕地や芝地からの  

農薬の流出過程に関する研究」と，国立環境研究所と地方公害研究所との共同研究「芝地  

散布農薬の流出特性（平成3～4年度，石川県保健環境センター）」，及び，「河川におけ  

る農薬流出量の定量評価の研究（平成4～5年度，北海道環境科学研究センター，神奈川  

県環境科学センター，長野県衛生公害研究所，福岡県保健環境研究所）」の研究成果をま  

とめたものである。平成5年の公共用水域の水質に関する環境基準の改正によって，要監  

視項目も含めて農薬が基準項目に入ることになった。これまでのゴルフ場排水に対する農  

薬だけでなく，水田で施用される農薬も新たに加わっている。このような時期に，水田や  

畑地の農地及びゴルフ場から河川へ流出する農薬に対して，その流出特性の実態調査結果  

に基づいた研究成果は，公共用水域における流出農薬のモニタリングの方法や結果の定量  

評価にとって，たいへん有益な研究情報になるものと考えられる。   

水環境における化学物質による微量汚染は水道水源に対して健康リスクを増大し，水域  

生態系への影響が懸念されるため，社会問題化している。新しく農薬も含められた公共用  

水域での水質環境基準の調査も始まろうとしている。このような時に，農薬の水環境中へ  

の流出に関する実態調査研究を中心にした研究資料としてまとめられた本冊子は，まこと  

に時機を得たものといえる。とくに，農薬流出の野外調査や定量分析には困難を伴うこと  

が多い。貴重な研究成果ゆえ，農薬の水環境中での挙動の実態把握や影響評価のお役に立  

てれば幸いである。  

平成6年3月  

国立環境研究所   

水土壌圏環境部長 渡辺正孝   
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Abslract   

Thisresearch describesthc rcsultsobtainedinthe followingthreeresearch projectsこ11】uRunoffprocesscsofpesti－  

cides．herbicidesandgermicidesfromcu】tivatedand】awnfie】ds（1990－1994）’’，anOrdinaryresearchinNationallnstitute  

forEnvironmentalStudies（NIES）；121“Runoffcharaeteristiesofpesticidesapp）iedinlawnfie）d（1991－1992）’＼ajoinLre－  

searchprojectbetweenNIESandlshikawaPrefeeturallnstituteofPublicHealthandEnvironmentalSeicrLCe‥and【31‘‘Re－  

scarchonestimationofamountsofrunOffpesticidesirlrivers（19921993）’＼ajointresearchprojeetbetween NIES．H9k  

kaidoInstitute ofErLVironmentalSeiences．EnvironmentaL Research CentcrofKana銅Wa Prerect11re．Naganol〈esearchIn  

stituteorHealthand PollutionandFukuokalnstituteofHealthandEnvironmeIltalSciences．   

ThereportdelineatcstherunOffcharacteristicsofpcsticidcsfromgolflinks▼Cu】tivaLedfields・andpaddyficldsbased  

orLtheinterrelationshipsbeLweensamplingmethods．chemicalpropcrtiesofpesticides・andhydrologicalconditions・The  

contentsofthisreportarearrlangedinordcrofeourseofriver▼First．generalrclationshipbetweenrunoffcharaeteristics  

ofpesticidesinriverandlakewatersandsamplingmethodsisdescribed・Theresultsobservedin ruralriversareillus  

trated asan example，Seeondly，the runnoffcharacteristicsofpesticidesin golflinkslocatedinIshikawa Prefccturc on  

duringastormeventarepresented・In addition．experimentresultsastotherunoffbehaviourorpesticidesapplied toa  

lysimeterwithlawnonthesurface．Thirdly，theobserved resultsarepresentedthatdescribetheamounLsofrurLOffpesti－  

cidefronlagOlflinkstoariverthroughayearandduringastormeventinHokkaidoPrefecture・Theobservedresultsas  

tothebehaviourofthcrunoffpesticidesfroma11golflinkstowaterareasinKanagawaPrefecturearereported・FourthLy・  

the runoff characteristicsof gerttlicides，including their dcgradatioTIPrOducts，appuedin vegetables fields of Central  

JapaJn highlands are reported together with thcir adsorption properties to soilparticles・In terms of paddy fields，the  

observedrunoffamountsofpestieidesfrompaddyfieldareastoriversinNaganoPrefeeturearereported・Andthen▼the  

runoffcharacteristicsofpesticides from paddy field areastorivers and reservoirin Fukuoka Prefecture are presented  

alongwithwatersoLubilitiesofpesticides・Lastly・thisreportdescribesamethodforestimatil－gtheaTI－OuntSOfpcsticides  

appliedin wide field areaandthe reLationshjp between the pesticide runoffcharacteristies from paddy fields torivers  

and the water solubilities of pesticides 

Theobserved resultsreportcdinalltheprojectsincludethe measur昌menLofflowin riversand waterways：thus．  

changesofruno董floadingso董pesticidescanbeanalyzed・Therefore，thedatapresentedinthisrcportcanbeutilizcdior  

analyzlngtherunOffeharacteristicsofpesticides，eStimatlngtOtalrunoffamountsofpesticides．andpredictingtheconcen－  

trationsofpesticidesinwaterenvironment．  

ー1－   



概   

この研究報告は，国立環境研究所での軽骨研究「耕地  

や芝地からの農薬の流出過程に関する研究」（平成2－  

6年度）と，国立環境研究所と地方公害研究所との共同  

研究「芝地散布農薬の流出特性（平成3”4年度，石川  

県保健環境センター）」，及び，「河川における農薬流出  

量の定量評価の研究（平成4～5年度，北海道環境科学  

研究センター，神奈川県環境科学センター，長野県衛生  

公害研究所，福岡県保健環境研究所）」の研究成果をま  

とめたものである。   

ゴルフ場・畑地・水田等の種々のフィールドから河川  

に流出する農薬の流出特性を，調査手法と，流出濃度・  

流出負荷量・農薬の物性特性との関係から検討した研究  

報告となっている。各フィールドの河川流域で立地する  

順に，上流働から研究報告をまとめている。   

具体的な内容は，最初に，水環境中への農薬の流出特  

性と調査手法の関係の全般的な特徴を，農地河川での調  

査結果を例に示している。ゴルフ場については，石川県  

でのゴルフ場での降両時流出における農薬流出特性と，  

芝地ライシメータでの散布農薬の流出・残留実験結果と  

農薬物性との関係を検討した研究報告である。次いで，  

北海道のゴルフ場から河川への年間を通した，また，降  

雨時流出の農薬流用調査結果の研究報告である。さらに，  

神奈川県での仝ゴルフ場を対象にした農薬排出の定期濃  

度調査結果のまとめとその特徴が示されている。畑地に  

ついては，中部地方の高原野菜栽培地域から河川への殺  

菌剤の代謝分解産物まで含めた流出特性と農薬の吸着特  

性に関する研究報告である。水別については，長野県で  

の水田から河川への農薬流山特性の研究報告である。次  

いで，福岡県での水田から河川・ダム貯水池への農薬流  

出特性と農薬の水溶解度の関係の研究報告である。さら  

に，国立環境研究所の茨城県での流下とともに水田面積  

が増加する河川流域での散布農薬量の推定法と，農薬流  

出特性と水溶解度との関係についての研究報告である。  

いずれの調査研究とも，農薬濃度だけでなく，河川等の  

流量観測を併せて実施しており，農薬流H1負荷量として  

の解析ができる調査形態となっている。したがって，農  

薬の水環境への流出特性の解析，農薬流出量の定量評価，  

農薬流出のモデル化のデータとして利用できる内容と  

なっている。  

ー 3 →   
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海老瀬潜一1  

SenichiEBISEl   

本報告雷は国立環境研究所の経常研究「耕地や芝地か  

らの農薬の流山過程に関する研究」（平成2－6年度）と，  

石川県保健環境センターとの共同研究「芝地散布農薬の  

流出特性」（平成3－4年度），北海道環境科学研究セン  

ター・神奈川県環境科学センター・長野県衛生公害研究  

所・福岡県保健環境研究所との共同研究「河川における  

農薬流出量の定量評価」（平成4～5年度）の研究成果  

をまとめたものである。   

ゴルフ場から水環境中に排出された農薬による水質汚  

染問題が端緒となって，多方面で化学物質による水環境  

の微量汚染が人の健康リスク・水域生態系への影響等で  

社会問題化している。とくに，耕地ヤ芝地等のフィニル  

ドには，多種多様の農薬が毎年繰り返し多量に散布され  

ている。したがって，これら散布地域の下流側では，農  

薬流出に伴う水環境への影響が懸念されている。このよ  

うな状況の中で，18年ぶりに平成5年の公共用水域の水  

質に閲する環境基準の改正が行われ，要監視項目を含め  

て農薬が環境基準項目に入ることになった。また，農髄  

等化学物質や生活排水等による水道水源の汚染に対処す  

るための立法化や，水道水源の農薬汚染に対する人の健  

康リスクの疫学評価も話題となっている。   

この研究報告の著者らは，それぞれ農薬が多用される  

水田・畑地・ゴルフ場から河川へ流出する農薬に対し  

て，その流出特性を明らかにして，モニタリング手法を  

確立し，精度の良い流出濃度・負荷量を把捉し，流けほ  

抑制する対策を講じたりするための調査研究を進めて来  

た。それぞれが個々に検討しているだけでは，多種多様  

な農薬の流H†挙動に対して対処しきれないことが多くあ  

り，同穐の調査結果を持ち寄って共通の場で議論し，検  

討するために共同研究を始めることとなった。とくに，  

農薬の多くの部分が降雨によって高濃度・高負荷見で流  

出することが明らかになっており．これも考慮した水環  

境への農薬流出の実態調査を実施し，その流出量を精度  

良く定量評価することを研究目的とした。   

以‾ドの研究報告は，実際のフィールドにおける農薬流  

出の詳細な実態調査研究に基づいて，水環境中での農薬  

流出の流出特性を中心にまとめた内容となっている。ま  

ず最抑こ，農薬流出の調査研究の全般的な問題点と調査  

手法について，農地河川を例とした研究報告を，以降を  

河川の上流域から下流域に向かって存在するフィールド  

の立地順に従って，ゴルフ場・畑地・水田をフィールド  

とする研究報告の流れにしてある。   

農薬が施用されるフィールドによって，またその  

フィールドの立地する地形や気象・水文条件によって，  

あるいは，そのフィールドの川排水管理によって，農薬  

の水環境への流出特性は微妙に異なることも予測され  

る。しかし，基本的な農薬の流出挙動は共通であり，支  

配される因子を十分検討する必要がある。そのためにも，  

同様の調査手法に基づいた同程度の精度を有する多様な  

フィールドでの実態調査結果の比較研究が必要である。  

その井本的な研究成果をまとめた報告となっている。   

この研究では，それぞれの著者らが所属する部署にお  

いて，共同研究者ばかりでなく多くの研究協力者の御協  

力を得ていることを記して，謝意を表する次第である。  

共同研究者の主たる構成は，以下のようになっている。  

1，国立環境研究所 水土壌国環傾部   

〒305茨城県つくば市小野川16－2   

Watcr and SoilEnvironment Division，NationaLInstitutc for   

EnvirorlrnentalStudies．16－2．Onogawa．Tsllkuba，Ibaraki305こ   

ねPaIl．  

石川県保健環境センター化学調査室  堀  秀朗  

北海道環境科学研究センター環境科学部  沼辺 明博  

神奈川県環境科学センター水質環境部   伏脇 裕一  

ー 5 －   



海老瀬潜一   

長野県衛生公害研究所水質部  佐々木一敏  
（乎蛇4年度11沢 潤→  

永淵  帽  

国立環境研究所凍土壌国環境部  海老瀬潜一  

井上 隆信   
福岡県保健環境研究所水質課  
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1水環境中の農薬流出量評価のための調査研究   

ResearchotlEstlmatingAmountsofRunoffPesticidesillRiverandLakeWaters  

海老瀬潜－」・井上隆信1  

senichiEBISElandTakanobuINOUEl  

ここに，用排水管理の人為的な制御や散布時期・散布  

方法の二1二夫等によって，十分改善する余地があり，降雨  

時流出を含めて水環境への農薬負荷の軽減化を計ること  

が可能である。このような認識のもとに．こ土では水田  

群から河川への農薬の濃度・負荷量の流出特性と流出率  

の特徴を例示的に明らかにし，水環境への農薬負荷の軽  

減化のための提言をl≡i指して行ったこれまでの研究成果  

をまとめてみた。  

1 はじめに   

ここ10年ほどの全国的なゴルフ場建設ラッシュは．環  

境破壊とまで言われるほどの社会問題イヒした。ゴルフ場  

から公共用水域への農薬流出問題は，水道水源への農薬  

汚染あるいは健康リスクの増大化だけでなく，水環境あ  

るいは水域生態系への農薬をはじめとする化学物質の影  

響全般に，市民の目を向けさせる結果となった。新しい  

水質の環境基準には，その要監視項目も含めて，農薬が  

加えられることになった。一方，現代の日本の農業は，  

農作業の機械化 多肥投入，農薬施乳 用排水管理の省  

力化に支えられている。とくに，農地の中でも水田で施  

用される農薬は全農薬使用量のおよそ半分を占め，多く  

の水田が大都市の上流側流域に立地するため，水田から  

の農キ流仕＝ま都市上水源の化学物質による微量汚染とし  

て，ゴルフ場排水とともに注目される所以である。   

農薬は，水田のほか山林や畑地・樹園地での施用はむ  

ろんのこと，ゴルフ場や公園，一般家庭の庭・菜園や家  

屋等でも使用され，山口ら1）による寝屋川・淀川のよう  

な都市河川でもその流出の見られることが明らかにされ  

ている。とくに，農耕地での農薬の散布は．水田や特産  

地化した単一栽培作物生産地での農薬散布のように散布  

時期が集中する場合，水田や林地への農薬の空中散布の  

例とともに，環境への影響が懸念される。これら農薬の  

排出源は負荷の種別では面源負荷であり，降雨を介して  

流山する特性を有している。しかし，散水や阻排水の管  

理の不十分さ等の人為的な要因によって流出する部分も  

多い。  

2 農薬の水環境中での挙動特性   

山林・ゴルフ場・畑地・樹園地・水田は，その土地利  

用形態としての立地条件から，河川の上・中流部等の大  

都市の上流側流戚に分布するものが多い。これらの地域  

で施用され，一部排「11された農薬は，河川での流下過程  

での変化を経て，河川下流部まで達する。一部には，ダ  

ム湖や湖沼に流入する場合がある。農薬が散布される周  

辺地域だけでなく，流出経路の水域生態系ヤ，下流地域  

の水利用に対する短期・長期的影響から，流Ⅲ農薬の濃  

度レベルとその継続期間だけでなく，流出負荷量や流出  

率も問題となる。また，水域生態系への影響を考慮する  

場合は，水中を溶存態で流出するもののみならず，懸濁  

態として流出したり底質に残留するものの変化について  

も留意が必要で2），常に物質収支を視野に入れた取扱い  

でなければならない。   

農掛こは，除草剤・殺虫剤・殺菌剤・植物成長調整剤  

等があり，散布された場所あるいは流下過程で，植生や  

土壌への吸乳 水中懸濁粒子への吸私 大気へ蒸散，光  

分解，妹分軋 加水分解寄により原剤形態のまま．ある  

いは，分解代謝産物として環境中にも放出きれる。この  

過程には，個々の農薬の物性特性に加えて，銅寸j話，気  

温・水温■地温，渦度，風l貢い風速，降水最など種々の  

気象園子が関係するが，散布対象とする植生の生長段階  

1，国立環境研究所 水土塊医環境部   

〒305茨城県つくば市小野川16－2   

Water arLS Soi2 Environment DivisioIl．Nationa）Tnstitute for   

EnvironmenしalStudies．16－Z．OnogawaTsukuba，lbarakL305．  

Japan・  
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海老瀬潜一・井上隆信   

に応じた季節特性があるため，施用される時期の気象条  

件はかなり限定されたものとなる。   

流域内農地での同一一作物の同時期栽培は，栽培地域全  

体での一斉散布による効果もねらって，農薬の散布時期  

が一一致することが多い。この散布時期の集中は，これら  

農地から一部排出される農薬の水環境中の濃度・負荷藁  

を一時的に上昇させる結果となっている。この一例とし  

て，図1に示す霞ヶ浦集水域内の田園地河川における  

1991年水稲移植後の水田からの農菜の流山特性を，図2  

に示す3）。この例の恋瀬川流域では，兼業の農家が多い  

ため，水稲の移植作業が4月末から5月始めの連休中に  

集中する。したがって，除草剤の散布作業も，移頗後の  

7－10日後頃までの週末に集中した結果である。   

周囲を高地の山林に囲まれた盆地内で，流域中央部の  

低地を占める水田群を貫流する田園地河川恋瀬川の流下  

過程，および，その流入先の霞ヶ浦河口部から沖合部ま  

での除草剤・殺菌剤濃度の経時変化について1993年の調  

査例を．水田の出面水中の濃度変化を含めて液下順に図  

3，4に示す。流域内の水田すべてが同一の除草剤・殺  

虫剤・殺菌剤を使用することはないため，流下方向に流  

量が増加する優に希釈されること，流下過程で分解され  

ること，底質や懸濁物質に吸着されて形態変化して沈  

殿・堆積することもあって，流下順に減少して行くこと  

が推測されるが，湖内でもかなりの濃度レベルに達し，  

減少して行く状況が明らかとなった。   

図3の除草剤のメフェナセットの場合は，除草剤とし  

て水稲移植後7－10日後頃までに散布が集中するため，  

田面水中と河川水中とで同程度の濃度レベルの状態にま  

でなっている。図4の殺菌剤のJBP（イプロベンホス）  

は，5月の中旬に1つの大きな濃度ピークを呈するが，  

散布時期がばらつくことや数回散布されることがあるほ  

か，残留性が強いこともあって，湖水中でも微量ながら  

長期間残存する傾向にあることが分かる。   

また，真野県内の高原野菜の特産地畑に散布された土  

壌殺菌剤PCNB（キントゼン）が分解して河川に流出す  

る現象を追跡した研究が伏脹ら4）によって行われてい  

る。農薬が原剤形態から，次々と分解代謝産物を経て変  

化しても，その分解代謝産物がまた毒性を有しているこ  

とも多いため，生物体内への蓄積とともに，その後の変  

化を追跡して行くことが必要である。水田除草剤でも，  

CNPのアミノ体での霞ヶ浦底泥中の長期的な残留も明  

らかにされている5）。  

国 1恋瀬川および霞ヶ浦での観測地点  

Fig・10bservation pointsin R．Xoise and L．Kasu  

migaura  
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囲 2 農薬淀川濃度および負荷是の変化（St．3）3）  

Fig12 ChangesirLeOnぐentrationandloadingofpesli  

cidesatSt．33）   

3 農薬の流出特性   

空中散布された農薬が散布対象地城内および付近の水  

路上等に落下して，短期間高濃度で流出する場合を除け  

ば，対象地蔵内の水分の動きによって移動するため，降  

雨に伴う流出や，散水や用・排水の人為的な管理・制御  
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同 4 田面水，恋瀬川および霞ヶ捕の流下過程にお  

ける殺菌剤胤豊の変化  
Fig．4 ChangeoffungicideeorLCentratioIISinapaddy  

iieldanddllringiloⅦing・dDWT10【R．KDisea】1d  

L．Kasumigaura  

図 3 田面水．恋瀬川および霞ヶ浦の流下過程にお  

ける除草剤濃度の変化  
Fig．3 Change ofherbieide cor）CentrationsiTL a pad一  

む1ield and d11TingflDWingdown D†R．Koise  

and L．Kasumigaura  

によっても流出する。とくに，植生の上部から散布され  

て，植生表面上など地表面に付着した農薬の多〈は，降  

雨や散水によって初めて水体中へ移動することになる。  

すなわち，降雨の場合，表面流出によって移動を始める  

ことになる。水田の田面水や水路内の水表面に直接落下  

した農薬とは，最初の存在位置やその後のその位置での  

変化の状態が異なり，流出の初期条件の違いとなる。土  

壌に散布された農薬も，土壌の直上水や間隙水等への溶  

解等の移動を経て，水体としての移動になり，これも他  

とは流出の初期条件が異なる。   

各時点でこれらのいずれからかのものが支配的となっ  

て，流出を始めることになるが，各位置での存在量は有  

限であり，水体への移動速旺はそれぞれの状態によって，  

また，吸着特性や溶解度等によって規定されるため，水  

理・水文条件だけで一律的に流拙すると仮定し稚い。こ  

の点が土壌層中に大量に存在する硝酸態窒素をはじめと  

する無機イオンの流出とは異なっている。   

水田に散布された農薬の頻度の高い1992年調査による  

流出負荷量の経口変化と，降雨時流出調査による流出負  

荷量の経時変化の・・・・・例として図5と図6を流量変化とと  

もに示す6）。2つのl到の流出負荷長のピークの高さが，  

降雨時流出の場合に高くなっているのが注目される点で  

ある。河川では濃度についても流長の増加に対して減少  

するとは限らず．かえって増加するものもあるため．流  

出負荷量としては突出したピークを呈することになる。  

農薬散布彼の最初の降雨時流■■tlが，散布彼の早い時期に，  

かつ，大きな規模であった場合に，農薬の流出負荷量を  

最も大き〈することになる。図5の定時調査には，図6  

－ 9 －   
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流出負荷量ピークの前後Z週間で全期間流出負荷量の60  

－80％を迂iめる大きさとなっており，空中散布でない場  

合の農薬流出も短期間に集中する結果を生むことを示し  

ている。  
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表  1降雨時流出負荷長の給流山負荷量に占める  

比率  
Table l Ratio ofrunOffloadings oE pesticides dur・  

ingthestDrmeVenttOObservedtwomonths  

1   10   20  1   10   20  

山人Y  JUNE  

図 5 定時調査による除草剤負荷量の変化（St．3）  

Fig，5 changes of herbicide）oadings by regular  

observatjom at St．3   

1991  1992  1993  

15～16  17－18  14 May 

Z9mm  18mm  26mm  

F10W  4．7％  2．9％  4．2ヲ‘  

19．8％  6．4％  17．1％  

17．4％  15．7％  15．4％  

14．3％  9，9％  8．8％  

14．5％  14．4％  12．6％  

8．2％  0．5％  0．0％  

8．9％  1，2％  0．0％  

Butaeh】or   

Preti】achlor   

Me†e】1aCet  

Esprocarb  

BPMC   

MPP  
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衷  2 ピーク時2週間流出負荷量の給流出負荷量  

に占める比宰  
Tab）e 2 Ratio oIrunoffloadings oE pesticides dur－  

ingthelwo weeks at peaklnadingstage【o  

the observed【wo monLhs  

9 12  18  0  6  10  

18  MAY  19  

固 6 降雨時流山による除草剤負荷量の変化（St．3）  

Fig．6 ChaTlgeS OE herbicide Loadings by storm  

runoLfobservatiorL atSt．3  

Year  1991  1992  1993  

12－25  12－25  11～24   

73mm  63mm  86mm  

26．6％  20．3％  27．0％   

9【22  10－23  1〔ト23   

82mm  76mm  】03Inm  

80．7％  7Z．4％  83．2％   

12－25  12－25  11【24   

73mm  63mm  86mm  

69．0％  67．1％  54．5％   

10～23  14ん27  12－25   

72mm  65mm  娼mm  

70．1％  67．5％  64．4％  

の流量増加時の観測値は含めていない。   

除草剤の集中的散布後の初めての15mmを超える規模  

の降雨の降雨時流出負荷量調査における24時間の流出負  

荷量の長期間の定時調査による総流出負荷量（5－6月  

の2ケ月間）に占めるウエイトをSし3について表1に  

示す7）。農薬の集中的な散布日から調査降雨までの経過  

日数やその間の先行降雨の影響，調査降雨の規模，農薬  

の種類などによって異なるけれども，20％に近いウエイ  

トを有する大きさにもなる。農薬散布後の個々の農薬流  

出負荷量のピーク出現時で，その前後の流出負荷藁レベ  

ルの高い2週間における流出負荷量の2ヶ月間の定時調  

査による総流出負荷量に占めるウエイトを表2に示  

す7）。水稲移植作業と除草剤散布作業が集中した場合，  

EsprDCarb  

4 農薬流出のモニタリング   

流域内のどの農地で何の作物等が栽培されていて．あ  

るいは，公園・ゴルフ場・林地等の緑地で，どの時期に  

どういう種類の農薬が散布されるかは，予備知識として  

知っていた上で，何の農薬がどれだけ使用されたかが分  

かれば，調査や分析上は好都合である。しかし，流域の  

規模が大きくなれば，これらを把捉することは困難とな  

一10一   



水環境中の農薬流出量評価のための調査研究   

時負荷量調査，さらに，5月中旬の降雨時流出負荷量調  

査と追加負荷量調査と毎週定時負荷量調査の3種類の調  

査の場合について，St．3での後者（毎週十追加＋降雨  

調査）の結果を1．00として，三者の遠いをまとめて表3  

に示した3）。この流域では，前述のように兼業農家が多  

く，4月末から5月上旬の連休中に水稲移植，その後1  

週間あるいは10日後頃までの除草剤等の散布，6月上旬  

前後の殺虫剤等の散布が集中的に行われている。そのた  

め，調査頻度と散布後の降雨時調査の有無やタイミング  

の違いで，大きな差の出る結果となった。  

るが，基礎知識としては重要である。モデル調査地域に  

は，これらの情報が入手でき得る地域を選定することが  

望ましい。   

農薬の水生生物への直接的な影響を検討するには，一  

般に，各種農薬の濃度レベルとその高濃度の継続時間を  

監視すれば良いと思われがちであるが，水域生態系への  

影響まで評価するには，残留性や蓄積性等まで追跡でき，  

収支の取れる形での負荷董としての流量観測を含めた監  

視でなければならない。そして，農薬の原剤の形態だけ  

でなく，その分解代謝産物までの監視も併せて必要であ  

る。   

したがって，毒性の強い農薬，大量に施用される農薬，  

年を通じて繰り返し使用される農薬，残留性の強い農薬  

等についての監視は，とくに重要である。これは，溶存  

態で流出するものだけでなく，懸濁態で流出する農薬も  

チェックする必要があることを意味している。このよう  

に，散布時期・散布方法・用排水管理・施用農薬の変  

更・改善等の流出抑制策のフィードバックが可能な形を  

有していることが重要なのである。   

ここでは，実際の河川等流れの場での農薬流出監視の  

基本形態を考えてみる。農薬流出監視にも，基本的に，  

頻度の高い定期調査と降雨時調査を併せて行うことが必  

要である。これまで実験水田や水田ライシメータ等での  

調査研究は多いが），実際の河川での流出負荷量として  

の頻度の高い調査研究例は少ない。水田群等からの農薬  

流出の監視には，かんがいの用排水管理と水文集件の両  

方に配慮した流出負荷量調査が必要なため，その精度は  

まちまちである。とくに，流出率の算定には累積流出負  

荷量が必要なため，高濃度で高負荷量となる散布直後の  

降雨時流出をいかに正確にとらえているかが算定精度を  

左右することになる。   

流域内で同一の農薬が空中散布のように集中散布され  

た場合の例で見てみることにする。霞ヶ浦（西浦）に流  

人する田園地河川の恋瀬川本流（St．5，流域面積  

127．5km2），その支流の川又川（St．4，同39．8kmZ），そ  

のまた支流の小桜川（St．3，同18．2km2）での4月下旬  

から6月末までの水稲移植に伴う水田群からの農薬の流  

出負荷量調査魔果から，モニタリングの手法および調査  

頻度の農薬流出量の種々の統計値に与える影響から考察  

することにする。   

毎週1匝l定時の流出負荷量調査，10mmを超える降雨  

中および降雨後増水中の定時の追加負荷量調査と毎週定  

表  3 種々の調査方法による紀流出負荷塁の相違  

TabLe 3 DiffererLCein totalrunoffloadings oE pesti・  

cidesbythreeobservationmethods  

ObservatiDn  Weekly＋ad Weekly十Ad Weekly  
method  di．十Storm diitional  Observa．  

円ow  l，00  

BuLach】or  l．00  

Pretilachlor  l．00  

Mefena（：et  l．00  

Esprocarb  l，00  

Pyrazoxyfen  l・00  

BPMC  l．00  

MPP  l．00  

MEP  l．00  
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この表3から毎週1匝】定時調査のみでは，80％から  

2．6倍まで大きく変動しており、検出期間も比較的短時  

間であることから，定時調査のみでは流出負荷量を定量  

的に評価することは難しい。毎週1回定時調査のみと，  

毎週調査に降雨流出ごとの追加調査を加えた場合は，そ  

の総流出負荷量としては農薬によって過大評価になるこ  

ともありうる。降雨中あるいは降雨後の負荷量のちょう  

どピークをとらえていた場合は，それがその前後の期間  

の測定値を代表することになるからである。   

同様の調査を同じ時期に同一の地点で，1991年に続い  

て1992年と1993年にも調査頻度を年ごとに増加させて  

行った。その結果として，全地点で観測を実施した定時  

の調査結果のみについて各年，各地点での比較を行った。  

1991年は毎週1回水曜日定時と降雨時流出の影響のある  

日の追加定時調査であり，1992年は1991年の場合よりさ  

らに散布彼の晴天時にも定時調査を追加した。1993年は，  

水曜日に限らず散布彼の調査頻度をさらに高めた定時調  

査にした。全般的には，水稲移植が行われる5月の調査  
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頻度が高く，6月は低いパターンとなっている。調査結  

果の解析期間は，農薬の流出が見られるかどうかにはか  

かわらず，5月1日から6月30日のZケ月間に限定した。   

表4に農薬濃凰表5に農薬流出負荷量の諸統計値を  

示した。水稲移楓作業が集中する連休中は，調査頻度が  

高いけれども検出限界以下の濃度が多い。したがって，  

最小値は農薬流出濃度および流出負荷量ともすべて0で  

あったため，表中には示していか1。全調査回数をN，  

検出限界以上の調査回数をnで表し，Nに対する算術平  

均値をMean，nに対する算術平均をmeanで示した。3  

年間の農薬の施用量に少しずつの違いが見られたが，除  

草剤の最大濃度の大きさが，1993年においてとくに小さ  

な結果となった。その理由として，農薬散布の集中度の  

遠いや散布後の降雨までの期間や降雨の規模による影響  

が大きいと考えられる。   

最大波風 最大負荷量については，降雨時流出調査の  

データが表4，5には入っでいないため，この降雨時流  

出期間に最大値が出現した農薬も多い。それゆえ，散布  

直後の降雨時流出の機会を逃すと，実際の最大値はとら  

えられていない調査結果になる。さらに，散布後の  

10mmを超える最初の降雨時流出を観測しないと，累積  

負荷量，したがって，流出率でもかなりの過小評価をす  

ることになる。しかし，これらの値は，平年的な降雨量  

の範囲内にあった場合であり，それから外れた水文条件  

になれば，その外れ方にも左右された結果となることも  

考えられる。  

表  4 農薬流出濃度の統計諸特性値の3年間の比較（5山6月）  

Table 4 ComparisorLOfstatistiealva）uesofrunoffpeslicideconcerLtrations  

Flow（m】／s）  Buta州or  P，etilach】or  Mefe。a。el  
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表  5 農薬流山負荷長の統計諸特性偶の3年間の比較（5h6ノ」）  
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5 調査結果の評価   

公共用水域の水環境における農薬の流出量の評価の場  

合，農薬施用量の調査がまず重要である。実際の農地へ  

の農薬の施用葺は．面積当たりの標準の施用見より上  

回っていることも推測されが）。ちなみに，霞ヶ捕集水  

域の恋瀬川流域ではおよそ100％前後の施用量となって  

いが）。水田等農地から排水路や河川中に洗出した場合，  

その水路や河川水による希釈倍率が見積もられることが  

あるが，その見積りの希釈倍率が100～1000惜とされて  

いる10）。   

同じ農薬の散布作業が集中する中規模以下の河川流域  

の場合は，このような大きな希釈倍率になることはない。  

霞ヶ浦流入河Jtlの恋瀬川では，流域全体で同種の農薬の  

散布作業が集中し，流下方向に流域面積が増加するとと  

もに水田面積率も増加することもあって，表6のように  

農薬の流出率や流速率の減少は少ない11・12）。涜下過程  

でのかんがい用水としての繰り返し利用と，農薬の分  

解・吸着等による減少も，流下距離や流下時間が短いた  

め，大きな減少をもたらしてはいない。上述の大きな希  

釈倍率は，l司じ農薬を含まない水によって，水田群排水  

量のおよそ100－1000倍の流量で希釈されることを期待  

したものであるからである。   

散布が一時期に集中する場合と，気象・壁書・病害な  

どを考慮して，長期間繰り返し，あるいは，地域的に時  

間ズレをもって施用されるイモチ病対策用殺菌剤IBPの  

場合のようにかなり長期間水環境中に存在することがあ  
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表  6 流域面積および水田面積とSt．3を1とした流出率の比  

Table 6 CatchmentamdpaddvfieldareasarLdratiosoLpesticiderunoEEratesaslatSl．3  

Catchnent PaddyFieLd F】ow Buta  PretiLa▲  Mefena  EsJ）rO－  
area（km2） area（km2）  。h10r Ch10r  Cet．   。。rb  

る。ゴルフ場のように，種々の農薬がほぼ1年中施用さ  

れる場合もある。したがって，これらの期間を調査が十  

Loqding  
MPP MFN（mg／s  

」0〔ldin9  

（〟s）SS  
0．4  800   

600   

400   

200   

-O 

MFN  

2．0で  如  こ  

（□）  

分力バーできたかどうかのチェックが必要である。  0．3   

上記の調査期間における降水量・流量など農薬流出を  

左右する気象・水文条件の統計値を整理し，同一期間の  

平年値との大小関係を明らかにし，農薬流出のバックグ  

ラウンドの状態を正確に把握しておくことも必要であ  

る。その上で，農薬流出調査の時期と頻度が適当であっ  

たかの評価を行うことになる。むろん，人為的な要因で  

ある農地やゴルフ場の用排水管理がどのようになってい  

たかも調査しておき，他の地域との比較の際には常にそ  

の違いのチェックが必要である。   

また，通常の調査では，水中の溶存態成分のみが分析  

されることになるが，懸濁態成分として土壌粒子あるい  

は有機物質に吸着されて流出する農薬が存在することに  

留意しなければならない。これは，沈殿あるいは抑留さ  

れて底質に一時的に滞留する場合，農薬の残留性・蓄積  

性との関係から，水域生態系，とくに底生生物に蓄積さ  

れる可能性が非常に高いからである。これは，農薬の個々  

の物性から．留意すべき農薬はおのずと限定され，その量  

が無視できないものがある。降雨時流出における懸濁態  

成分での農薬の流出を，濃度，負荷量およびSS中の農  

薬濃度の経時変化の観測例を図7に示した。懸濁態成分  

での農薬の流出パターンは，SSのそれと同様であった3）。   

農薬の流出率は，散布された農薬の物質収支を明らか  

にし，水環境への影響度を知る＿L．で最も重要な因子であ  

る。それも，河川の上流域から下流域までの流下過程で  

の増減，流速準をも定量評価したものが望ましい。これ  

まで，九畠）によって水田用ライシメーターでの調査結果  

に基づいた流出率が農薬の水溶解度に支配されるという  

結果は，実際の霞ヶ浦集水域の恋蘭川流域でも図8のよ  

うに確認されていが）。  
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水環境中の農薬流出量評価のための調査研究   

の流出が同時に見られ，その複合影響にも留意する必要  

がある。これに関しては，まだまだ研究が進んでいない  

が，ガスクロマトグラフイ・マススペクトリーによる分  

析の発展・固層抽出法の展開等の進歩によって，多種の  

農薬の検出・定量が容易になっている。今後は，この分  

野の研究にも取り組む必要がある。  
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6 農薬流出量評価のモデル化に向けて   

農薬の散布地からの流出は，降雨時流出によって流出  

するほか，用排水管理の不十分さによっても流出するが，  

それぞれの条件の違いによってその流出負荷量が左右さ  

れる。さらに，農薬ごとの物性の違いに基づいて流出特  

性が異なる13）。その上，散布される農薬の施用量，し  

たがって，流出量は有限量であり，分解・蒸散等により  

減少し，土壌や底質，生物体に残留し，収支をとること  

が容易でない。   

河川の流下過程においては，繰り返しの水利用によっ  

ても減少する。また，中間の分解代謝産物の流出挙動ま  

で明らかにしておく必要がある。   

農薬流出のモデル化においても，可能な限り一般性を  

持たせることが必要である。まず，用排水管理状態を分  

類した上で，散布方法，原剤形態，地形的な条件，気象  

射牛等の相違のチェックが必要である。その上で，総流  

出率のような統計的なモデル，あるいは，流出の経時変  

化を記述するモデルの基本構造を構築することになる。  

7 おわりに   

農薬の排出源の農地・林地・ゴルフ場・公園等の緑地  

は，面源負荷の排出源でありながら，降雨時流出による  

高流量時を含めた頻度の高い詳細な調査がこれまで実施  

されて来なかった。このため，精度の高い農薬の流出負  

荷量や濃度の変化特性も，統計的にほ母集団からのサン  

プリングの不十分さから，十分な定量評価とはいえない  

状況にあった。それゆえ，降雨時流出等の高流量時にも  

十分配慮した頻度の高い調査を行い，精度の高い農薬流  

出量の定量評価を実施した。この結果，散布時期，散布  

方法，用排水管理等条件の違いにもよるが，散布後の降  

雨時流出のタイミング・規模等の農薬流出への影響が大  

きく，面源負荷としての挙動特性を重視したアプローチ  

の重要性が鮮明となった。   

ここでは，個々の農薬の流出濃度・負荷量の流出特性  

の定量評価をまとめてみたが，水環境中では多種の農薬  

一15一   
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2 ゴルフ場からの降雨時農薬流出   

RunoffofPesticidesfromtheGolfLinks  

堀 秀朗1・加藤充哉1・塚林 裕1  

ShuroHORIl，MitsuyaKATOlandHiroTUKABAYASHIl  

現地調査では，農薬が限定されること，表面流出に関  

しての知見は得られるが，中間流出にみられる土壌との  

かかわりに関する知見は得にくいなどの欠点が予想され  

る。特に，中間流出による流出負荷量への寄与をみると  

き，土壌と水と農薬の関係は非常に重要と考えられる。  

そこで，降雨時の土壌／水系での相互作用が働くなかで，  

農薬がどのような挙動をとるか，もしくは状態にあるの  

かを調査・検討するため，簡易型ライシメーターによる  

流出実験（人工または自然降雨により，芝面に散布した  

農薬がライシメーター下部から土壌浸透水に伴って流出  

する様子の経時観測）をすることにした。  

1 はじめに   

ゴルフ場の抱える諸問題の1つに，場内でグリーン，  

フェアウエイの緑を保つため，芝の病害虫駆除・予防の  

目的で，頻繁に使用される農薬の下流水域への流出があ  

る。この間題は下流域に水道水源が控えている場合はよ  

り深刻で，石川県でも山間部のゴルフ場開発に絡んで，  

この点が大きな問題となり県民の注意をひくこととなっ  

た。人の健康を守る立場から，ゴルフ場での農薬の乱用  

を規制し，ゴルフ場での農薬の適正使用指導を行う場合  

でも，科学的根拠に立脚した対応が求められ，ゴノレフ場  

からの流出実態を充分に把握しておく必要があった。し  

かし，農薬散布量に対する流出割合の把握や洗出しやす  

い農薬の情報は乏しく，自らそれらに関する知見，情報  

の蓄積を図らざるを得なかった。   

そこでわれわれは，手始めにゴルフ場芝地に散布され  

た農薬の降雨に伴う流出状況（流出濃度と流出負荷量）  

の現地調査から実施し，次に現地調査では分からなかっ  

た農薬の流出に関する物理化学的性状のかかわりについ  

て，簡易型ライシメーターを用いた実験等から検討した。   

一般に河川に流入する汚濁物の負荷量は，その大部分  

が降雨時負荷であるといわれている。従って，農薬の流  

出状況調査を行う場合でも，まず降雨時の調査を抜きに  

しては正しくその流出実態を把振できない。そのため降  

雨時に焦点を絞り，ゴルフ場芝地に散布された農薬の流  

出状況を細かく経時調査することで，流出実態をとらえ  

ることとした。この現地降雨時調査は平成2年6月から  

10月にかけて実施された。  

2 ゴルフ場における農薬の降雨時流出調査  

2．1調査地域の概要   

石川県内の平均的な規模，中程度の管理状態にあるゴ  

ルフ場の中から，調査の合目的性，利便性を考慮し，調  

査区域を選んだ。選定の要件は以下に示すとおりである。  

（1）集水域区軋 排水経路が明確な泉水域であること。  

（2）集水域内にティグランド，フェアウエイ，ラフ，グ  

リーンなどゴルフコースとして最低1ホールの構成  

要素をすべて含むこと。  

（3）排水路出口での流量観測，採水が容易であること。  

（4）区域内に調整池があり，集水域からの排水が調整池  

に流入すること。   

選定されたゴルフ場は山間部に位置し，そのうちの調  

査対象区域の概要を図1に示す。集水面積は平面図から  

38，700m2と計算された。  

2．2 調査方法   

調査対象区城に，一連の総降開見で20mm以上の降雨  

が予想される時に降雨時調杏を開始し，計4匝】の調査を  

することができた。調査の項目は降雨最の観測，流出水  

1．石川県保健環境センタ∴ 化学調査室   

〒920－11石川県金沢市太陽が丘一丁目11番地   

Chemicals DepartInent．lshikawa Prefectura）lnstitute of Pub・  

1ie Health arld EnvironmentalSeience．Taiyougaokal－11．   

Xanazawa．Ishikawa920▼11，Japan．  
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量と調整池水位の観札及び流出水中の農薬分析で，そ  

の方法の詳細を以下に示す。また，降雨時調査に関連し  

た項目の聞き取り調査結果等は表1のとおりである。  

観測し，トムソンの計算式1）で流量に換算した。越流水  

位の観測は，降雨時の流鼠変動が急激な時は30分間隔で  

行い，流量変動の緩慢な時は1時間間隔で，また無降雨  

時で流量変動がはっきりしない時や，降雨前の先行観測  

時は適宜2－4時問間隔で行った。  

2．2．3 試料の採取と農薬分析   

分析用試料は，流量観測時に同時に採取することを原  

則としたが，流星変化の緩慢な時には適宜採取を間引い  

た。分析対象農薬は降価時調査前に散布された農薬とし  

た（表1参月弔）。   

分析方法は，試料採取後12時間以内に前処理を行い，  

処理液をガスクロマトグラフ分析法で分析した。多数の  

検体を迅速に分析する必要から．前処理はすべての農薬  

について共通の基本的操作（水試料1Jに対し，食塩50g  

を溶解させ．これをジクロロメタン100mJずつZ同軸出  

を行い，ジクロロメタン抽出液を濃縮した後，n一ヘキ  

サン溶液1mJに走容したものを検液とする方法）とし  

た。各農薬の検出下限は，イブロジオン，SAP（ペンス  

リド），ダイアジノンの3農薬が0．01／′gハ，CAT（シマ  

ジン）が0■02〟g／J，ペンデイメタリンが0．05／∠gハであっ  

た。  

図 1調査区城の概要  

Fig，10utlineoflnVeStigationarea  

表  1降雨時調査に係る諸条件  

TablelSeveralconditionsconcernedwithsampling  

i】l【he rain  

2．3 調査結果   

第1－4回の各々の降雨時調査結果を表2a－dに示  

した。ゴルフコースから調整池へ流人する経路はNo．1  

～3の3経路あり；各々を個別に評価することは煩雑で  

あるので，表中のゴルフコースからの流出水の農薬濃度  

は，各経路流虻水の農薬濃度を流量比により加重平均し  

た値で示した。  

2．3．1第1回降雨時調査   

第1回降雨時調査は7月1－4日に行った。毎正時を  

基本とした降印特訓査は，7月1L］の16暗から開始した  

が，1日には調査開始時までに約2mmの降雨があり，  

これが先行降雨として観測された。2日の夜半から3日  

の夜半にかけて弱い而（最大時間降雨畏3．75mm）が降  

り続き，4［］7暗までの給降雨還は13．55mmであった。  

降雨に伴って1巨＝6時－4日7時に鉱水域から調整池へ  

流人した水童は159m3であり，これから計許される雨水  

流出率は30％であった。また調整池からの排水量は  

253n13であった。この間に調整池の水位は徐々に下がり，  

減水探は17ml口1であった。   

調査前に散布された農薬は，SAPとイプロジオンで  

調査区う〉  斯■間  隙雨量．イ1効降倖i最 1L一見農薬  

（mm） （mm）  

1  7／1－7／4   13．55   4．】1 さ、八P  

イブbロゾオン  

9／3～9／4   26．56   2．11  ダイアジノン  

イブUジオン  

3   9／24～9ノ27 】0．91  5．20  SAP  

CAT  

ベンティメタリン  
4  10／13～10／】5 33．36  】2．79  同 上  

2．2．1降雨量の観測   

図1のNo．4地．・．≡主に接する調整池の堤上に設置した貯  

水型指示両鼻計で各涜ぷ：観測時点間の雨量を，転倒桝型  

自記雨量計で積算雨量として観測した。  

2．2．2 流星の観測   

図1のNo．1－3地点が集水域から調整池へ流人する  

排水路末端の流量観測及び採水箇所で，Nq．4は調整池  

からゴルフ域外への浅田辞蹄での流量観測及び採水箇所  

である。   

流最観測は各地点で直角三角堰を設置し，越流水位を  

ー】8一   



ゴルフ場からの降雨時農薬流出  

衷  2a 第1回降雨時調査結果  

Tab】e 2a ResultsoiIneaSur’mentforlstperiodofsampLingintherairL  

調整池からの流出水  
農薬濃度  
（〃g／り  

SAP  イブロジオン  

ゴルフコースからの流此水  
時刻  雨受   流出水量  農薬濃度  流山水素  

くmm仙 （けmin）  （〃gハ）  （血in）  

SAP  イブロジオン  
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あった。SAPはかなり以前（4月24日）にラフ，フェ  

アウエイを対象に多量に散布されていたので調査開始時  

からゴルフコースや調整池排水に10／1g／ほ超える濃度  

で検出された。降雨によるゴルフコースからの流出水貴  

ピーク時には最高値24．7／∠g／～の濃度であった。しかし，  

調整池からの流出水の濃度はほとんどが14／′g／川首後で  

変動は緩慢であった。イブロジオンは流量増加時に検出  

され，最高値18〃g／用ゞ観測された。調整池からの排水  

については降桶後に0．2〃g／り沈下の濃度で検出された  

が，ほとんどが検出下限以下であった。  

2．3．2 謙．2回降雨時調査   

第2匝‖蜂両時調査は9月3－5日に行った。3日13時  

から4日19暗までの総降輌蓑はZ6．56mmで，先行降雨  

は2日から3日の調査開始時までの2．6mmであった。  
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衷  2b 第Z匝】降雨時調査結果  

Table 2b Resu）tsoEmeasurmentEor2ndperiodofsamplingintherain  

ゴルフコースからの流出水  
月日  時刻  雨量  流出水畳  屋薬液庶  流出水景  

（mm／h）（山Iin）  （′‘g／り  （〃min）  

イプロジオン  ダイアジノン  

調整池からの流出水  
農薬濃度  
（〃g／～）  

イブロジオン  ダイアジノン  
9／3  13：00  0．0  6．4  

14：00  0．0  3．8  

1（I：00  1．0  5，1  
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雨は3日夕方から4日屋頃まで降り続き最大時間降雨量  

は5．Ommであった。降雨に伴う流出水量は81．6m3，雨  

水流出率は8％と1回目の調査に比べて非常に低い結果  

であった。調整池からの排水は斜樋が修理中だったので  

漏れ出てくる程度の水量でしかなく，調整池での水収支  

は計算しなかった。   

調査前に散布された農薬は．イブロジオンとダイアジ  

ノンであった。イプロジオンは第1匝l調査と同様の傾向  

で，ゴルフコースからの流出水量増加時に濃度が高くな  

り，調整池からの排水については，ほとんどが検出下限  

以‾Fで推移し，降雨後にごく低濃度で検出された。ダイ  

アジノンは調査期間中，調整池排水からは検出されず，  

一 20  

ゴルフコースからも流出水量増加時にごく低濃度（0．01  

TO．13／Jg／りで検出されたにすぎなかった。散布後1カ  

月余も経過しているので，この間の分解，大気揮散によ  

る残存量の減少が，イブロジオンよりも大きかったもの  

と思われる。  

2．3．3 第3固降雨時調査   

第3匝l降雨時調査は9月24－27日に行った。24日19時  

－27日8時までの総降雨量は10．91mmで，24日には調  

査開始時までに8．12mmの先行降雨があった。調査期間  

内の調整池への流入量は降雨強度が弱かったため変動は  

少なく，総流入水量は205m3で雨水の流比率は49％で  

あった。調整池からの総排出水量は159m3で，この間の   
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表  Zc 第3回降雨時調査祐果  

Table 2c ResultsofmeasurmerLtfor3rdperiodorsL）mp】ingintherain  

調整池からの淀侶水  
農薬濃度  
し“gハ）  

SAP CAT  ベンデイメタIH／  

ゴルフコトースからの流出水  
時刻  雨長  流出水豊  農薬濃度  流出水量  

（mm／h）（血in）  （／∠g／り  

SAP  CAT   ペンデイメタリン  

（〃nlin）  

5．55  1．9′1  1．19  

5．33   2．05  1．31  

6．26   Z．32  1．14  

6．60  1．8Z  l．柑  

5，69   4．77  1．10  
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表  2d 第4回降雨時調査結果  

TabLc 2d Resu）tsofmeasurmentfor4thperiodofsamplingir）therain  

ゴルフコースからの流用水  調整池からの挽け水  
農薬濃度  流出水品  農薬濃度  
（棒／l）  （上／min）  （／▲gハ）   

SAP  CAT   ベンデりタリン  SAP CAT  ペンデりタリン  

月日  時刻  雨量  流出水義  
（ml小／h）（けmin）  
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調整池の減水探は10mmであった。   

調査前に散布された農薬は，SAI）．CATとペンデイ  

メタリンであった。ゴルフコースからの農薬流出につい  

て，3種の農薬とも調査開始時の降雨による流出水量の  

最も多いとき（9／24，21時，136．91／min）に濃度の極大  

を示し，その後の流量漸減期に徐々に濃度が減少してい  

る。これらの極大濃度はそれぞれ8．26，92．4，13．3／∠〆J  

であり，とくにCATの濃度が高いことが注目される。  

調整池からの排水についても，3樺の農薬とも濃度変動  

の余りない状況で明瞭に検出されている。また，調整池  

からの排水中の農薬濃度レベルがゴルフコース流細水の  

定常流量時の濃度より高いことは，調査時以前に高濃度  

の流出水が調整池に流人し．それが貯留されていたため  

と思われる。  

2．3．4 第4回降雨時調査   

第4回降雨時調査は10月12〝15Elに行った。この時の  

調査は．主に降雨と流出水畳の関係を検討するために  

行ったものである。調査期問中（13日6時～14日18時）  

の降雨量は12上］夕方からの約1mmの先行降雨を含めて  

26．54mmで弱い両（最大時間降雨量3．40mnl）が降り続  

いた。15日11時までの総降雨量は33．36m川であった。   

調査対象の農菜は，第3回降閏時調査と同じである。  

ゴルフコースからの流出水については，降雨による流量  

増加時に検出された極大濃度は前回に比べて低く目であ  

るが，前回調査とそれほど日が離れていないため，流出  

の傾向は同じであった。ただ，調整池排水の農薬濃虜は  

三者三様の推移をみせた。前回調査時と比較すると，  

SAPは同レベルで推移し，CATは3倍程高くなってお  

り．ペンデイメタリンは1／3程度の濃度になっていた。  

市深谷町で採取）と川砂（石川県手取川産）を2対1の  

割合で混合したものを用いた。炭素含有荒はともに  

0．04％であった。  

内寸法 幅  1m  

奥行さ 2m  

深さ 0．5 m  

岡 Z 簡易賓（（ライシメーターの略凶  

Fig．2 sclleI¶aO†simplelysinleter  

3．し2 使用農薬   

調査対象とした農薬は石川県ゴルフ場農薬使用基準  

（平成3年度）に定められた27農薬成分のうち，同相抽  

出一GCハイS法による一一斉分析が可能なユ9成分（殺虫剤  

8種類，殺菌剤6種類，除草剤5種類）を選定した。散  

布方法はこれらの薬剤を含む市販品を有効成分還二換算で  

適量混合した濃厚水溶液を混合農薬原液とし，散布時に  

はさらに水道水で数百倍に希釈し，ジョウロで均等にま  

く方法である。散布薬剤の概要を表3に示すゥ  

3．し3 農薬分析方法   

試料（土壌層通過水）500mJをエムポアディスク（C18）  

による間相抽出法で処理し．得られた前処理液概説エ  

チル溶液）一に内部標準溶液（ナフタレンD8，フルオラ  

テンーDlO，ベンゾ（α）ビレンーl）－2）を一定還添加し，窒  

繁吹きつけによる定谷後，GC／MS（SIM）測定法により，  

19成分の】斉分析で定量した。  

3．1．4 人工降雨による農薬流出試験   

混合農薬凍有効成分換算で1gずつを5Jの水で希釈  

し，降雨実験開始1時l芦り前にジョウロでまいた。人工l埠  

晰二は水道水を川い，時間輔ぶに相当する量を1時間当  

たり4回に分けて降らせた。実験条件は降雨強度20mn】／h  

で降雨継続時問6時間としたため，ライシメーターには  

15分ごとに10きずつ，6時間に計Z4机の水を降らせた。  

ライシメーター底部から流出する土壌層通過水は，流出  

開始から順次約20Jずつに区分しlサンプルとした。降  

雨実験とそれにつながる流出水の採取は平成3年7月15  

日午前11時30分から閲始し，翌日午前9時10分に最後の  

3 簡易型ライシメーターによる流出実験  

3．1方法  

3．1．1簡易型ライシメーター   

調査に用いた簡易型ライシメーターを図2に示す。そ  

の概要は幅1m，奥行き2m，深さ0．5mの方形槽の内壁  

而をポリエチレンシートで内張りし，内部には底から  

15cmまで黒曜石パーライトを敷き，その上に30cmの厚  

さの試験土壌を詰め，さらに表面に高麗芝を植えつけた  

ものである。設置引こ際しては，長辺側に20／LOOOの傾斜  

を設け，土壌層通過水が▼1・方の枢辺に集まるようにした。  

また，その土塊層通過水を採取するため．その底部外側  

に排水用コックをつけた。試験土塊としてはlJl土（金沢  

－－ 2Z   
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衆  3 散布農薬一覧  

Table 3 Listofpesticidessl）rayed（）nthcsimplel）’Simeter  

含有率  成分散布量  
（％）   （g／2m2）  

農 薬 名  商品名  

トリクロルホン（DRP）  

モノクロトホス  
クロルフェンビンホス（CVP）  

ビリダフェンチオン  
ダイアジノン  
フユニトロナオン（ル1EP）  

クロルピリホス  
イソキサチオン  
イソプロチオラン  
イブロジオン  
フルトラニル  
キャプタン  
クロロタロニル（「11PN）  

トルクロホスメチル  
ナプロパミド  
プロビザミド  
ブタミホス  
シマジン（CAT）  

ペンデイメタリン  

デイブテレックス  
7ルフェート  

ビニフェート  
オフナック  
ダイ7ジノン  

スミチオン  
ダーズバン  
カルホス  
フジワン  
ロブラール  
モンカット  
オーソサイド  
ダコニール  
プランサー  
クサレス  
カープ  
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示した。すなわち，降水強度20mmが継続して起きた場  

合は，降水開始から35分後（基底状態から30上の水負荷）  

に流冊し始め，1時間30タ｝後にライシメーター中の貯留  

量は基底状態から40”50Jの水分保持量範囲で水の収支  

バランスがとれた状態に達し，以後この状態が降水停止  

時まで継続した。流出水は1時間30分後から6時l瑚15分  

後まで一定速度で洗出した。この間土壌中の水は－・定速  

度で下方に移動を続け，ライシメーターは土壌カラムの  

様相を呈していたと思われる。  

3．3．2 流出農薬濃度  

英験で得られた流出水中の農薬濃度の分析結果を表4  

に，そのうち0．01mg／＝以上の濃度で流出が確認された  

9農薬についての濃度変化を図4に示す。散布農薬の流  

出は第5分画からみられ，流出の初期の80Jには農薬の  

流出はなかった。農薬の棟禁則こよりその速度に差はある  

が，最も移動の速い農薬で30cmの厚さの土壌層の最下  

部にまで分布するのに散布彼の有効降水品が40mmは必  

要であった。また，大部分の農薬は第7升画以降にみら  

れており，散布後の有効降水量が60mmを超えると多く  

の農薬の流rl用‡発現する特性が当該ライシメーターにあ  

ることが分かった。   

人二l二降同実験での流出農♯濃度を農薬ごとにみていく  

流出水を採取して終了した。ライシメーターはその後排  

水コック開いたまま，屋外に翌年の調査まで自然風雨に  

さらしたまま放置した。それから，約1年後の平成4年  

6月24日から7月1日の間に．自然降雨によるライシ  

メーターからの農薬流出量を調査した。  

3．2 実験結果  

3．2．1降水量と流出水重   

美験に用いた水道水の量は全都で240J（雨量換算で  

120mmに相当）に達し，採取した総流虻水量は24ZJで  

あった。ただし，15日午後8時56分頃から13mnlの自然  

降雨があり，この降雨前に採取できた流出水貴は221J  

であった。この時の㈹易型ライシメーターにおける降水  

量と流出水荒の対l芯を阻3に示す。人工降開聞蛤前のラ  

イシメーター内の水分量は測定していないが，実験開始  

Z L］前に132．5mnlの大開があって，その流拙水が出きっ  

て，実験開始時にはlLまっていたことから，二1二峡間隙に  

は余剰の水分がなく，土壌の湿り気を保つ十分の水があ  

る状態であった。降雨田臭や長期間連縦の乾燥時等の特  

殊な状況を除けば，大部分の期間は実験開始前の水分保  

持克と大差無い状態と考えられるので，実験開始跡）盲†の  

状態を基底として，ライシメーター内の水分罠変化を凶  
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図 3 簡易型ライシメーターの流出曲線  

Fig・3 Runoflcurveofthesimplelysimeter  

衷  4 ライシメーター流出水中の農薬濃度と流出水量  

Tab）e 4 ConcerltrationofpesticidesandaTTLOurLtO‖1uxoutoEthesimplel）・SirTLeter  

（町立：mg／り  

分 画 番 号  
人工降雨実験（1991／07ノ15）  自然降雨（柑9Z／06／2川7／01）  農薬名  

No．1 No．2 No．3 No．4 No．5  No，6  No．7  N8．8  No．9 ND－10 No．11   

DEP  nd nd nd O．0006 0．0071  

モノクロトホス  nd nd nd nd nd  
CVP  O．00110．0007 0．0005 0．0004 0，0005  

ビリダフェンナオン   nd nd nd  れd nd  
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0．191 〉0．288 ）0．272 〉0．295  

0．0025 0．0183 0．0407 〉0．0739  

0－0〔旧5 0．0〔粕5 0．0005 0．（008  

0．OqO7 0．DO15 0．0030 0．α）45   

日d nd nd lld  

0．0325 0．0577 0．D535  

nd nd nd   

ダイアジノン  nd nd  れd  れd nd nd   ¶d  
MEP  J】d  刀d  刀d J〉d  

タロルピリホス  nd nd nd nd  
イソサキチオン  nd O．0005 nd nd  
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0．0135 0．0381 0．0別6 D．124  

nd nd nd   

O．109 0，156 0．】52  

0．0116 0．01210．0095  

0．08Z9 0．11D O．0993   

0．0α）8 0．（項）9 0．0010  

nd nd nd   

O．（煩）3 0．皿 0．0帥4  

nd nd nd  

O．（阻810．（船93 0．0065  

0．C巾30 0，（旧95 0．01鴨  

0．0678 0．104 0．103  

nd nd nd  

20．62 14．31 69．96  

フルトラニル  nd nd nd  
キャブタン  nd nd nd  

〉0．0389 〉0．0536 札0579  

nd nd O．0002 0．〔Hカ3 0－0003  

TPN  

トルクロホスノナル  
ナプロ／くミド  

プロピザミド  
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胤ゴl水量（り  20．0519．9  20 19．9919．92 20．05 201 20．05  20  21 19．65  
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ゴルフ場からの降雨時農薬流出  

園CAT  

ⅢⅢ7◆タミ畠  

胃70吋サーミド  
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図 4 簡易型ライシメーターからの流出農薬濃度の推移  

Fig、4 Transiti（）nOfconcentrationofpeslicidesrunoffthcsimp】elysirneter  

と，DEP（トリクロホン），プロピザミドの流出が特に  

顕著で，フルトラニル，モノクロトホス，イプロジオン，  

イソプロチオラン等もはっきりと流出が確認された。そ  

の他にビリダフェ’ンチオン，ナプロパミド，CVI｝（クロ  

ルフェンビンフォス），キャプタンの流出がわずかに認  

められた。   

翌年調査で0．001mg／J以上で流出濃度変化をとらえる  

ことができた農掛ま，イソプロチオラン「フルトラニル，  

CAT（シマジン），クロルフェンビンホス，イブロジオ  

ン，プロピザミド，ブタミホスの7農薬でCAT，ブタ  

ミホス以外は前年の実験で流出が確認された農薬であっ  

た。キャプタン，トルクロホスメチルも棒微量検山され  

た。DEP，モノクロトホスは分析操作上の障害で測定で  

きなかったので，それらの挙動は不明であった。  

で，流量測定用の三角堰の底部に大きな水漏れが発見さ  

れたことから，この回の流量観測値が過小に見積られた  

ことが主因と思われる。したがって，流量や負荷量など  

の量的な考察については，第2匝】調査結果を除き，第1，  

3及び4回調査結果で検討する。  

衣  5 各調査時の雨水流出率  

TabLe 5I（unofIraLioineach periodoE，SamPLingintherain  

調査区分   薬水域降雨量   流［11水量  雨水流出率  

（n13）  （m3）  （％）  

第1回調査  524   

2  1，028   

3  4ZZ   

4  1．027  

9
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3
 
5
 
n
O
 
O
 
8
 
 

3降雨時調査の降開是とゴルフコースからの流出水流  

量の推移を図5に示す。固から明らかなように．降雨に  

対する流出水の応答は非常に敏感で，時間雨量1mm程  

度の降雨量の増加に対しても，30分以内に流量の増加が  

観測され，降雨量の低減に対しても速やかに流量減少が  

みられ，流量減衰に要する時間は長くても4時間程度で  

あった。これは調査区域内の集水域が3．87haと狭く，  

流量観測位置が集水域に接しており距離が短いという規  

模・位置的側面と，施水域自体の環境が，排水路等の排  

水，尭水設備の整ったゴルフコースであるという機能面  

が大き〈作用しているのであろう。  

4 考察  

4．1降雨量と流出水皇   

4回の降鞘時調査で得られた各調査期間中の総降雨  

量，流出水量及び雨水流出率を表5に示した。第2回目  

調査を除けば，調査瀾間（約2日間）の雨水流出率は30  

－49ヲ≦であった。残りの51－70％の雨完二は大気蒸散分を  

考慮しても，大部分が中間，基底流量として土中に保持  

されたままと考えられる。第2匝l調査の8％は異常値の  

可能性が高い。第2回調査前に20日間程の無降雨期間が  

続き，土壌が乾いていたため閥水流旧軍が低いとも考え  

られたが．むしろ第Z同調査終了後の流星測定堰の点検  
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る（図5）ことから，降雨時に土壌中に浸透した降水が，   から降雨調査までの期間の差と対応しているように思わ  

中間流出分として集水され，徐々に流出していることも  れる。単純に散布から調査開始までの期間をみると．第  

うかがわれた。  1回は70日，第3回は1日，第4回は19日である。すな  

流出水量（レmin）  流出水量り／min）  流出水還（レmin）  

・  ・・・ ・・・・  

囲 6 流出水宴と農薬負荷量との関係  

Fig▲6 Re】血〔爪Shipbetween＝leⅢⅢ・a血disch∬gdlo山口一画C血  
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ゴルフ場からの降輌時農濃浜北  

部分とで構成されており，定常時は主として中間流出部  

分の寄与で農菜の流出があり，降雨時には表面流出によ  

る影響が強く現われるのであろう。  

わち，散布後の経過日数が短い時に傾きが大き〈，長い  

時に小さくなっており，散布彼の経過日数が長くなるほ  

ど流出水量への応答が弱まっている。散布農薬は，散布  

直後土壌表面のみに存在していたものが，時を経て徐々  

に下方に浸透，拡散して鉛直方向の分布を持っているの  

であろう。したがって，鉛直方向への分布の帽ができる  

ことにより，流出水中に占める土壌表面からの農薬の寄  

与が相対的に低〈なって，降雨時の流出水量への応答が  

弱くなると考えられる。  

4．3 農薬の流出係数   

降雨によるゴルフ場からの農薬の水系流出量（流出割  

合，流出率）の把握が調査の主な目的であるが．4．2項  

で考察したように降雨による農薬流出量は土壌中に残存  

する農薬の残存量とその鉛直分布（散布後の経過時間）  

に依存している可能性が強いことから，農薬の流出割合  

（流出負荷義／残存量）も調査の時期によって一様では  

ない。また，いつでも降雨直前の土壌中の農薬残存形態  

や残存量を把揺することは現実に困難であるので，限ら  

れた条件下での検討にならぎるを得ない。ここでは，表  

面流出の影響が強く，残存量がはっきりしている散布直  

後（土壌表面にのみ農薬が分布している。残存畳も散布  

量に近似できる）の場合，すなわち第3回降雨時調査に  

ついて流出割合を検討した。   

図6の第3回調査時の流出水量と負荷量の関係におい  

て，CAT，ペンデイメタリン，SAPの傾きはほぼ同じ  

である。3農薬とも降雨直前に敬称されており，いずれ  

もごく表面に残留している量が多く表面流出の影響が強  

い。そのような場合，流山水量変動に伴う流出負荷量の  

変動率には，物性差が表れにくいことがうかがえる。し  

かしながら，流出負荷量そのものの倍でみれば，3農薬  

の中でCATが，散布量が最も少ないにもかかわらず，  

最も高い流出負荷量で推移し，流出割合が3農薬の中で  

最も高くなっている。この結果は水への移行力の差等の  

農薬の物理化学的な性質が関与していると考えるのが自  

然である。すなわち，表面流出での農薬の流拙割合は，  

降雨量と農薬の水への移行力を表す性状値の関数と考え  

られる。   

そこで，流出割合を表面流出水高（＝期間中の有効降  

雨量）で除して，単位降雨量で規準化したものを「農薬  

の流出係数」4）とすれば，これは農薬の水に対する移行  

力を表すことになり，農薬の性質としての流出難易を反  

映する尺酎二なると考えられる。第1回降雨時調査の  

SAP，イプロジオン，第3匝Ⅰ調査のSAP，CAT，ペンデイ  

メタリンについて，調査期間中の農薬流出量から農薬の  

流出係数を求めたものを表6に示す。最も流出しヤすい  

農薬のCATが9．64×104となり，有効降雨1mmで約  

1／1，000畳が流出することが分かる。  
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図 7 流出水最と農薬濃度との関係  

Fig，7 RelatiorlShip belween the flow and eoncentra  

tion of pestlcide 

どの調査時においても流出水から常にSAPが明瞭に  

検出されている（表2a，C，d）ことは，時間経過に伴  

う鉛直方向分布形成により，撫降雨時の定常流量を形成  

する中間流出部分からSAPが溶出してくるためであろ  

う。SAPが4月24日フェアウエイ（約Zl，000m2）に多  

量（0．5g／m2，衷l参照）にまかれたことから，鉛直方  

向に浸透分布するだけの量と時間は充分あったと思われ  

る。図7において定常流量状態に近い50J／minでの流出  

水の農薬濃度は，第1回調査時が最も高い。この時期，  

土壌の中間流出関与部分に残存するSAPの是が最も多  

かったためであり，時問の経過に従って分解も進行する  

ので，中間流出部分を含めて全体のSAP残存量が漸減  

し，第3，4回と調査ごとに定常流出濃度が低くなった  

と考えられる。このことから一般に，散布された農薬の  

流出は主として，表面流湘こ伴う部分と中間流出による  

→27一   



触 秀朗・加藤充．伐・壕林 精  

嚢  6 降雨時謝査で求められた農薬の流＝係数  

Tdble 6 Coe汀icientofrllnOIIofpぐSticidヒSeStinl飢ed  

Ironlth（ゝreSults o†field帆rOl，k  

調♯区う† 農薬名  流‖最 流出割合 農其の淀＝係数  
（g）  （％）  

第1回  S八P  l．（；5   0．02  

イブロゾオン  0．78   0．16  
第3担】 sノIP  O．34   0．03  

CノIT  ・1．1′1   0．51  

ペンデイメタリアン  0．47   0．n2  

3．82×川5  

3．81×10‾1  

4．77×10‾5  

9．64×10‾1  

3，35×105  

0・1  1  10  100  1．000  

SoIubi】jt）・（mg／り  

回 8 水溶鮮度と流出農薬濃度との関係  

Fig・8 Relationship between the water solubilities  

and〔he concentrations o！pesLicidビS dis  

⊂hargcdou〔（）rthesimpIelysimeter  

4．4 農薬の土壌残留   

簡易型ライシメーター流出水の翌年調査において，流  

出水中に顕著に検出された農薬はイソプロチオラン，フ  

ルトラニル，シマジン，クロル7ェンビンホスで，おお  

よそ0．15～0．03mg／Jの範囲で，15J中の負荷量換算で  

2．25－0．45mgに相当した。平成2年度調査5）で当該ラ  

イシメーターを用いた農薬の流用係数（＝流出負荷量／  

現存量／有効降雨量）はイソプロチオラン，クロルフェ  

ンピンホスがそれぞれ6．51×10－4，3．14×10▲5と算出  

されている。今回，農薬の流出係数を1×10＝し10‾4  

と仮定して土壌中の農薬残存量を推算すると，流出水15J  

は有効降水量換算で7．5mmに相当するからイソプロチ  

オランで300mg（流出負荷量2．25mg，流出係数10‾3）  

～クロルフェンビンホスで600mg（流出負荷量0．45mg，  

流出係数10‾4）となる。散布量はすべて1gであるので．  

約1年経過後も30～60％の量が土壌中に残存していると  

推定された。これは当該ライシメータ「が実際のゴルフ  

場芝地とは異なった土壌状態，流出形態にあることに起  

因するものであろうが，予想外の数倍であった。  

表  7 流出農薬の物性値  

Table 7 propertiesofthepesticidesrunoffthelysimeter  

農薬名  水溶陥度   Pow  比  
（A）   （B）   （A／B）  

プロピザミド  15  575   0．026087  
シマシン  

5  5l．3  0．097466  

トルクロホスノチル  0，3  
キャブタン  3．3  

ペンデイメタリン  0．3  
′ヲーCVP  145  

イソプロチオラン  48  
フルトラニル  9．6  

プタミホス  5．Ⅰ  

7，590   0．0（昭0∠】0   

17′1   0．018966  

56，200   0．000005  

2，400   0．060417   

427   0．112412   

1とi6    0．051613  

3，890   0．0別311  

イブロゾオン  13  11．2ZO O．00】159  

注）水溶解度は文献値   

Po、l7はオククノール／水分配係数で，tIPLC法による実測伸  

4．5 農薬の流出と物理化学的性状   

農薬の流出に関与している水への移行力を代表する農  

薬の物理化学的性状として．水溶解度（S）が考えられ  

る。水田のような表面排水における農薬の流出濃度，ま  

たは流用負荷量と水溶解度とのl削二相聞関係がみられ，  

両対数グラフ上で良好な直線回帰が得られるという報  

告6）がある。本ライシメーター実験で農薬が土壌層に鉛  

直方向の分布をもっていると思われる翌年調査結果（第  

15分画）においても，この対応は正の棚閲（図8）が推  

定でき，溶解度の高い農薬は土壌層通過水中でも流Fll濃  

度が高いという傾向がみられた。用いた農薬の物性値を  

表7に示す。水溶解度ほ文献値7）を採用したが，オクタ  

ノール／水分配比はHPLC法で測定した。   

また，土壌層通過水中の農射ま表面排水以上に土壌に  

よる吸脱着の作用を強く受けるので，二1二境／水系におけ  

る農薬の挙動が流出濃度に強い影響を及ぼしていると考  

えるのは当然である。したがって，土壌層通過水中の農  

薬濃度は土壌吸粁平衡定数と何らかの関係をもつと思わ  

れる。しかし，土壌吸着平衡定数はその測定に多大の労  

力を要する難点があり．簡隼にそれらの関係を検討する  

ことは難Lい。そこで．化学物質に関して有機物と水の  

聞の存在平衡を表すオククノール／水分配係数（log  

Pow）が，土壌との吸着との間に高い相関をもっている  

といわれていること，水溶解度に次いでデータがそろっ   

ーZ8  



ゴルフ場からの降雨時農薬流誹  

相対的な目安としての使用が可能ではないだろうか。た  

とえば，このライシメーターの農薬流出はゴルフ場にお  

けるグリーンの雨水流出と似ているので，ゴルフ場グ  

リーンで使用する農薬の流出の相対程度を推定できるだ  

ろう。  

ているか，または容易に測定可能な物理化学的性質であ  

ることから，土壌一水系における土壌と農薬の親和性の  

程度を反映するものして，オクタノール／水分配係数の  

利用を考えてみた。翌年調査結果（第15分画）を例にす  

ると，農薬の流出濃度とオクタノール／水分配係数の対  

応（図9）では，負の相関の可能性がみられることから，  

土壌通過水中の農薬濃度の発現には，土壌吸着力などの  

農薬の水中への移行を抑制する因子が働いていることが  

確認された。   

0．05  0．10  0．15  

S／Po甘  

図 10 S／Pol＼・と流山農薬濃度との関係  

Fig，10 Relationship between S／Pow and the con・  

CentraliDnS Of peslicides discharged ou10f  

thesimplelvsimeter  

1  10  100  1．000  10．DOO lOO．000  

Pov．r  

凶 9 オクタノール／水分配比と流出農薬濃度との  

関係  
Fig．9 Relatinnship b亡tWeem the nctanolWaler parLi・  

tion coefficier】tS and the concentratiりnS（】f  

pesticides discharged out of the simpLel）’Si  

nleter   

5 まとめ   

ゴルフ場における農薬の降雨時流出調査及び簡易型ラ  

イシメーターによる流出実験の結果，ゴルフ場農薬流出  

に閲し，以‾F－の知見が得られた。  

1）平成2年7月から10月中旬にかけて実施した降雨時   

調査において，調査対象となった農薬は，SAP，イブ   

ロジオン，ダイアジノン，CAT，及びペンデイメタ   

リンの5種類であった。いずれの農薬も降雨直後の流   

出水流量ピーク時に流出濃度の最高値をみせた。その   

時の濃度は，それぞれSAPは24．7，イブロジオンは18，   

ダイアジノンは0．13．CATは92．4，ペンデイメタリ   

ンは13．3／ノg／Jであった。しかし，無降雨時などの定   

常流量時の濃夜はCAT以外はすべて1／∠g／l未満の低   

レベルであった。  

2）降雨時のゴルフコース流出水の流最ピークを形成す   

る水は，ほとんどが追速に土壌表面を流れる水と考え   

られ，降雨終了後継続して少量の中間流出に支えられ   

た分がある。  

3）ゴルフコースからの流出水も，流出水韮と農薬の流   

Ⅲ負荷貰との間に，L＝kQI■の射系が成立し，流Ⅲ農  

土壌層通過水中の農薬濃度は．水溶解度，オクタノー  

ル／水分配係数のいずれとも相関傾向がみられたが，こ  

の2つの物理化学的性状倍l司士も相関があるといわれて  

いることから，当然の帰結かも知れない。いずれがパラ  

メーターとして適当かと言えば，土壌層通過水に関して  

は間接的ではあるが土壌の影響を考慮してあるオクク  

ノール／水分配係数ではなかろうか。しかし，降雨時の  

短時間しか土壌層と接しない通過水においては，水への  

移行速度パラメーター的な水溶解度の影響が卓越してい  

るとも考えられる。そこで，農薬の流出浪酎こ関する因  

子として水溶解度は正に，オククノール／水分配係数は  

負に作用する力として，これのバランスの上で農薬の水  

中濃度が発現するという考えから，〔水溶解度〕／〔オク  

クノール／水分配比〕と流出農薬濃度を対応（図10）さ  

せてみた。その結果，直線グラフ上で良好な正の相関が  

得られた。〔水溶解度〕／〔オククノール／水分配比〕は  

土壌層通過水に含まれる農薬の流出の難易度について，  
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堀 秀朗・加藤充哉・壕林 枯  

葉濃度変動は流Ⅲ水量変動に対応していた。反面，鉛   

直方向への農薬分布で土壌表面農薬の流出水への寄与   

が相対的に低くなっている場合は（農薬散布後の経過   

日数が長い程），降雨時の流出水量変動への応答が弱   

くなる。  

4）農薬の性質としての流出の難易を反映する尺度とし   

て農薬の流出係数を求めた結果，調査で対象とした農   

薬では，降雨で最も流出しヤすいCATが農薬の流出   

係数9．64×104と算出された。  

5）簡易型ライシメーターの特性として，有効降水量が   

40mm（初期流出水80りまでは散布農薬の流出はなく，   

大部分の農薬は散布後の有効降水量が60mmを超える   

と，流出の発現がみられることが分かった。  

6）散布後早期に流出が顕著な農薬は，DEP，プロピザ   

ミド，フルトラニル，モノクロトホス，イブロジオン，   

イソプロチオランで，その他にビリダフェンチオン，   

ナプロパミド，CVP，キャプタンの流出がライシメー   

ター実験で僅かに認められた。散布後1年経過後の自   

然降雨による流出水中には，早期にはみられなかった   

CATとブタミホスが確認された。  

7）約1年にわたるライシメーター実験からは，半減期   

が約1年以上と推定された調査農薬もあった。おそら   

く，これは当該ライシメーターに特有な土壌状態，流   

出形態に起因するものであろう。  

8）農薬の流出に関与する物理化学的性状として，水溶   

解度とオククノール／水分配係数等があるが，これら  

を単独で検討するより，〔水溶解度〕／〔オクタノール  

／水分配比〕と流出濃度の間に良い相関がみられた。  

〔水溶解度〕／〔オクタノール／水分配比〕は土壌層  

通過水に含まれる農薬の流出の難易度について，相対  

的な目安としての使用が可能ではないだろうか。  
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3 ゴルフ場散布農薬の流出（雪腐病予防殺菌剤の流出特性）  

RuIlOffLoadingsofPesticidesAppliedtoGolfLinks   

沼辺明博1  

AkihiroNUMABEl  

ゴルフ場からの農薬の流出に関しては．数多く報告さ  

れているが5），積雪地常における冬期間も含めた長期  

流出調査についての報告はみられない。ここでは，積雪  

直前に散布される殺菌剤の．降雨・積雪・融雪等の気象  

条件を考慮した流出調査について報告する。  

1はじめに   

ゴルフ場は河川の上流部に造成されることが多く，ゴ  

ルフ場の排水が流入した河川水は，下流で水道水源や農  

業用水など様々な目的で利用されている。また，ゴルフ  

場では多くの種類の農薬が使用されることから，農薬の  

流出による環境汚染が大きな社会問題として取り上げら  

れるようになった。このため，環境庁と厚生省は，1990  

年にゴルフ場で多く使用される農薬21種について，排水  

中の暫定指針倍1）及び水道水中の暫定水質目標値2）を設  

定し，翌年，さらに9種の農薬が追加された。   

北海道のゴルフ場における農薬使用量は，1989年11月  

の有機銅流出事故を契機に年々減少し，1992年の18ホー  

ル当たりの平均使用量は400kg（表1）であった。この  

量は神奈川県における年平均使用量（約2トン）の1／5  

と少ないが，北海道では全農薬使用長の8－9割を殺菌  

剤が占め．しかも．その人半が積雪直前の数日の間に雪  

腐病予防の目的で散布されている。  

表 1北海道のゴルフ場における農薬使用量   

TablelAmountsofpesticidesappliedtogolflinksinHokkaido  

2 調査地域の概要   

調査を実施したゴルフ場の概要を図1に示す。   

当ゴルフ場は標高20－85mの丘陵に位置し，東西約  

1．5km，南〕ヒ約1km，総面積938，000m2の18ホールを有  

するゴルフ場である。ゴルフ場の向・北の敷地境別寸近  

及び中央部には東から酉に流下する3つの沢があり，場  

内は4つの集水域に区分される（図1（b））。各集水域の  

面積とその割合を表2に示す。中央の沢には，下流の農  

地へ農業用水－を供給するため，ゴルフ場内に貯水量  

29．030m3の農業用ダムが設けられている。このダムは，  

ゴルフ場における場内散水のための取水ダムとしても使  

用されており，調整池としての機能も果たしている。ダ  

ム堰堤の中央には，標高25mの溢流口のほか，1mの水  

位間隔で4つの放流口が設けられ，バルブで貯水レベル  

と放流水量の調整が行われている。放流口の概略図を図  

2に，各レベルごとの貯水容量を表3に示す。   

採水地点は集水城□とⅢからの排水が流入する中央の  

沢に4地点を定めた。St．1（標高約30m）はゴルフ場の  

最上流部，St．2（標高約20m；ゴルフ場集水面桟  

93，100mZ）はダム放流水，St．3（約18m；117，200mZ）  

は集水域nからの排水，St．4（約14m；190，800m2）は  

集水域n・Ⅲからの排水が流入し，全ゴルフ場面積の約  

70％をカバーしている。   

なお．Sし1の上流には笹と低潅木の台地が広がり，  

特に土地利用はされていない。St．3と4の間には休耕  

田と畑地がわずかに存在する。  

殺虫剤  殺菌剤 除草剤   計  

1990年 全便用昆（kg）  

（％）  

18ホール平均＝料  

1991年 全任用五を（kg）  

（％）  

18ホール平均（kg）  

1992年 全便用韮（kg）  

（％ 
18ホールさF均（kg）  

4，510  79．4呂9   

5．1   90．5   

30  524  

5．747 （）6．954  4   

7．4   86．5   

3（）  4】7  29  489  

4，097  63．202  4．823  72，122   

5．7   87．6   6．7  100  

27  350  23  400  

（ゴルフ場数：1g90年：1411991年：1481992年：167 6ホール以上対象）  

1．北海道環境科学研究センター   

〒060北海道札幌市北区北19粂西12丁目   

Hokkaido Tnstitute of EnvironmcntalScicrLCeS．KiLa19Nishi  

12．Kita－ku，Sapporo，tiokkaidpO60．Japan．  
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図1調査地域の概要と調査地点（a）配置臥（b）集水乳（。）地形図  

Fig▲1Loeationofobservedgolf］inksandsamplingpoints（a）1ayout．（b）watershed，（c）topographiea】  

mal, 

衷  2 ゴルフ場の流域別面積とその割合  

Tab】e Z Areaofsubbasjnsin卯1‖1nk5  

ティ  グリーン  フェアウエイ  セミラフ  全面積  
m2  ％  m2  ％  2  ％  2  

11641 21・5  2・917 23・3  27，－50 19・1   2l．560 】9．8   158．000  

4・010 52・6   5・620 44・9   601910 42・8   46166（） 42．9   465，000  

（3tlO4）（40▲7）（4，340）（34・7）（47・970）（33・7）（汎690）（34．7）（377，000）  

1・566 20・5   3・Z57 26▲1   37・670 26・5   31、150 28．7   183，000   

408  5・4  717  5・7   16・480 11・6  9，312  8．6   132，000  

【
h
U
 
9
 
0
 
9
 
4
 
 
 

計  7，625 100  12，511  

集水域Ⅷの（）内はSl．2の集水面積  
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ゴルフ場散布農薬の流出（ぢ腐嫡子防殺菌剤の流汗特性）  

表  4 集水域別農薬散布董  

Table 4 An10untSOrappliぐdfungicidestl）gOlflinks  

月／R  散布量 1  ］  ［  n「  

ダランサー水和剤  
11／16 グリーン  13、3  3．1 6．0（4－6） 3．4  0．8  

11／17 グリーン周辺  1呂．0  4．2  邑一】r6．2）  4．7 1．0   

‖／18 ティ  札0  2．1 5．3（4．1）  2．1 0．5  

フェアウェイ   55．7  23．Ⅰ 32．6（21．5）  

11／19 フェアウエイ   闊．5  18．3（1臥3）：i4．9 15．3  

計  165．5  32．5 70．3（54－7） 45．1  

ブラウザ⊥水和剤   
8／03 グリーン  14．O  

11／25 グリーン  42．0  

ティ  28．8  

8
 
 

．
 

．
 

68
 5
 

図 2 農業相ダム放流口の構造  

Fig．2 StructureoEirrigatiorLdam  計  81．呂 19．3 40．3（31．1）  

（）内はSt．2の散布量（単位：kg）  

表  3 農栗用ダムの貯水容晃  

Table 3 Capacit）・Ofirrigationreservoirwithdrainagelevel  

に算出した。なお，1＝］17［］散布のグリーン周辺への散  

布量は，グリーンの面積比をもとに算Jl＝ノた。   

今回の調査は，雪腐病予防に散布されたダランサー水  

和剤（トルクロホスメチル75％）とブラウザー水和剤（フ  

ルトラニル25％，プロピコナゾール2％，メタラキシル  

3％）を対象農薬とし，トルクロホスメチル（TOL）と  

フルトラニル（FLU）の2成分の流出について検討を行っ  

た。  

貯水立（m3）  

1層  n．Ⅵr．L Z5．0～24．Om  

No．1取水口  8556  

24．0－23，Om  

No．2取水口  7436  

23．0～22．Om  

No．3取水口  6312  

ZZ．0－21．Om  

No．4取水口  4339  

有 効’貯 水 量  

5層  21，Om～河床  2387  

4 調査方法   

調査期l夏iJは農薬散布前の1992年10月29日から1993年8  

月26日までの301E】問である。散布前の調査は10月29日  

と11月12日に2回行った。その後は，グランサー水和剤  

散布開始当日の11月16日18暗から調査を開始し，11月24  

日までは毎日，11月26日から12月24日までは2－7日間  

隔，積雪期は月2回，融雪期の3月中旬から4月は3－  

8日間隔，5月以降は月2回の頻度で実施した。調査時  

刻はできるだけ定時（1D二OD～13二00）となるように行っ  

た。   

降雨時流出調査はグランサー水和剤散布階後の11月20  

日13mlmの降開について，St．4の地点で行った。降軸1てi  

の採水は19日17時に行い，降輌開始後は降雨扶況と河川  

流貴の変化に応じ，20日4時50分・からZl日10時まで30分  

から3時間の聞陥でZZ回行った。   

調査は採水とl司時にpH．水温，流完の測定を行った。  

農薬分析用の試料は＝のガラス瓶，溢等の分析用は1J   

総 貯 水 量  29030  

3 農薬の散布状況   

当ゴルフ場における1992年の農薬使用草は，除草剤2  

種（MCPP乳剤：50．5kg，バンペルD液剤：20kg；6月  

下旬から10月上旬に散布）．殺虫剤（トクチオン乳剤：  

14kg；8月3日に散布），殺菌剤Z種（プラウザー水和  

剤：848kg，グランサー水和剤こ165．5kg）の計  

334．蝕gで全道平均使用量より少なかった。殺菌剤の散  

布状況を表4に示す。殺菌剤は全農薬使用ぶの約75％を  

占め，8月3日にブラウザー水和剤14kgが仝グリーン  

に散布された以外は，グランサー水和剤の仝最が11月16  

～19日の4［＝削こ，残りのブラウザー水和剤70．8kgが  

11月Z5日に散布され，殺菌剤の94．4％が雪腐病予防に用  

いられた。各集水城ごとの農薬散布静ま，ゴルフ場の記  

録をもとに，各集水域の散布面積比から各調査地点ごと  
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のポリ瓶に採取した。試料は実験室に持ち帰り．直ちに  

ろ過等の処理を行い，分析まで冷蔵庫に保存した。   

集水域ⅢのR地点（図1参照）に雨雪塁計を，St．2，  

4に水位計を設置し，時間降水量と河川水位の連続観測  

（10分間隔）を行った。降水量は11月12EIから観測を開  

始し，12月16日から4月26日の間は計器トラブルのため  

観測できなかった。また，St．4の水位も12月Z4日から  

1月28日まで結氷のため欠測となった。流量は採水時の  

流水断面の計測と電磁流速計による流速測定結果から求  

め，実測流量（Q）と水位（L）の連続観測データから  

水位一流量換算式を得た（国3）。   

農薬は既報6）と同様にガラス繊維ろ紙（WhatmanGF  

／C）を用い，潜存態（D－）と懸濁態（P）に分けて分  

析を行った。潜存態は，ろ液500mJをアセトンによりコ  

ンディショニングしたODSカラム（Bond Elut C18；  

500mg）にアスビレークーで吸引しながら農薬を吸着さ  

せ，約3000rpmで15分間遠心脱水後，アセトン6mJで  

農薬を潜離した。次に遠心濃縮器により約1mJまで濃  

縮後，窒素ガス吹き付けでアセトンを揮散させ，0．5mJ  

ヘキサン溶液としてGCMS（島津 QP－ZOOO）により  

定量した。懸濁態は，フィルターを100mJの三角フラス  

コに入れ，アセトン10mJで3回超音波抽出を繰り返し，  

約3mJまで濃縮後，蒸留水で約300mJとして溶存態と同  

様にカラム処理を行い定量した。試料調整後のヘキサン  

溶液は分析まで冷凍庫内に保存した。なお，定量下限値  

はTOL，FLUとも0．02／Lg／Eである。   

農薬の他に懸濁物質量（SS），ナトリウム（Na），カ  

リウム（K），カルシウム（Ca），マグネシウム（Mg），  

塩化物イオン（Cl），硫酸イオン（SO4），総窒素・リン  

（T－N．T－P），溶存態窒素・リン（DTN，DTP）につ  

いても分析を行った。TN・T－P以外の分析にはすべて  

ガラス繊維ろ紙（WhatmanGF／C）によるろ液を用い，  

TN・TPとDTN・DTPの差を懸濁態窒素・リン  

（PTN，PTP）とした。  

5 拓果と考察  

5．1長期流出変動   

採水時の実測流量の変化と日降水量を図4に示す。流  

量の変化は，ダムの放流水であるSt．2と最下1先のSt．4  

の測定結果について示した。12月15日頃より積雪期に入  

り，本格的な融雪は3月中旬から4月中旬にかけてで  

あった。   

調査期間中の降水量は積雪直前に多く，観潮を開始し  

た11月12日から12月11日までの1ケ月間に109mmの降  

雨があった。とくに，12月7日から11E】の5日間に  

61．5mmと集中して降り，12月7日から8日には期間中  

の一降雨としては最大の39mm（継続時問38時間）が観  

測された。月間降水量は6，8月にそれぞれ85mm，  

79mmと多く，7月は16日（17mm）の一降雨のみで少  

なかった。観測期牒中に1mm以上の降雨が観測された  

日数は162日中46日で，8時間以上連続して降雨0が続  

いた場合に別の降雨とみなすと，1mm以上の降雨回数  

は39回であった。   

採水時の最大流量は，St．2，4とも12月8日（St．2：  

Q＝2．67×LO・279  

（ー＝0．743：Q≦10．8：L≦151）   

Q＝0．00826×Ll・43  

（「＝0．927：Q＞10．8：L＞151）  

川  100  1000  

Wa【erlevel（／‘V）   

図 3 実測流量と水位の関係（SL．4）  

Fig▲3 Re）ationshipbetweenobservedriverdischargeandwaterlevelalSt▼4  
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回 4 日降水量と河川流量の変化（降水量；’92．12．16－193．04．26は欠測）  

Fig．4 Changesofdailyrainfallandriverf）ow（St．2andSt．4）  

る変動パターンを示し，積雪期においてもSt．2で約10  

J／s，St．4で約15J／sの流量が維持されていた。   

St．1，2，4における無機イオンの濃度変動を図5に  

示す。St．1は積雪が多く冬期間の調査が因経であった。  

C】は1992年の積雪前と1993年6月以降に下流ほど濃度  

が高くなる傾向がみられ，特にSt．1と2の間の濃度上  

昇が大きい。積雪期におけるSt．1の調査データが少な  

く，十分な比較はできないが，下流ほど濃度が高い傾向  

がみられた。ゴルフ場内の融雪が進んだ3月の増水時に  

は下流の方が低濃度となる傾向がみられるが，4月にな  

ると各地点ともほぼ同濃度となった。K，Ca，Mgの3  

成分は，融雪期も含め常に下流ほど濃度が高い傾向を示  

すが，融雪や降雨による増水時には下流の3地点の濃度  

差は′トさい。SO4の濃度はSt．1から3の間ではあまり変  

化しないが，St．4で大きな濃度上昇がみられた。Naは  

調査日ごとに様々な濃度変化を示し特定の傾向は見られ  

ない。   

以上の無機イオンの流出結果から，次のことが示され  

た。陽イオンのK，Ca，Mgと陰イオンのClは下流ほど  

濃度が高くSt．1と2の間で濃度変化が大きいこと，Ca  

とMgは土壌改良剤として，Kは肥料の主要な成分とし  

て．Clはこれらの陽イオンと対をなす陰イオンとして  

多く使用されること等から，この4成分はゴルフ場から  

の流出負荷量が高いものと思われる。SO4はSt．2，3で  

濃度上昇を示さずこ St．4で急上．昇することから，主要  

な負荷源はゴルフ場以外にあると考えられる。Naは他  

245J／s，St．4：497J／s）に掛則され，次いで，St・4では  

3月30日（115J／s）．11月20日（111J／s），3月23日  

（102J／s），3月26日（10＝／s）の順で，3月下旬の融  

雪期に100J／sを超える高い流量が観測された。SL・3は  

St．4と同様の変動パターンを示した。St．2は4月7日  

（59J／s）と3月26日（52J／s）に50J／sを超え，3月下  

旬から4月上旬の融雪期に高流量であった。最上流の  

St．1では3月中に大きな増水はみられず，4月7日に  

ピークがみられ，ゴルフ場より上流域の融雪はゴルフ場  

内より遅いことが分かった。   

調査地域の河川流出の特徴は積雪前の流量変動によく  

現れている。11月20日の降雨では，St．3と4の流量は  

降雨開始から数時間で急激に増加した。しかし，Sし2  

では降雨前のダム水位が低く（22m－L，貯水量約  

6，700m3），かつ放流口のバルブが絞られていたために，  

ダムが降雨流出のバツフ7－として機能し，ダム水位の  

上昇（約Z．5m）に伴うわずかな流量増加にとどまった。  

St．2における26日の流量増加は放流口バルブの操作に  

よるものである。30日の増水は，26日からの積雪が28日  

からの暖気で融け．ダムが満水となってオーバーフロー  

したものである。12月7日から8日の降雨では，ダムが  

ほぼ満水状態にあったため，St．2においてもSt．4とほ  

ほ同時に流量の増加がみられた。2月3日のSt．4の増  

水は1月27日からの暖気と降雨の影響である。   

このように，河川流量はダム放流水量の影響を受けな  

がら，降雨時や融雪期に増加し，夏期の渇水期に減少す  
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図 5 河川水中の無機イオンの濃度変動  

Fig，5 Chagesofir）OrganicionconcerLtrationsinriverwater  

の陽イオンと異なり，ゴルフ場等からの特異的な負荷は  

なく，流域全体から負荷されていると考えられる。   

St．2と4におけるDlOLとD－FLU濃度の経日変化  

を囲6（a），（b）に示す。   

DTOLは，グランサー水和剤散布開始当日の11月16  

日i8時には検出されないが，翌】7日からS亡．3と4で検  

出され始めた（St・3：13：20川・125／ノg／J，St．4：13：  

50；0．144／‘g／り。18日には濃度はいったん減少し，St．3  

で検出されなくなったが，19巨1には再び徴屋ながら検出  

された。St．2の最初の検出は，St．3，4より遅〈19日か  

らであった。20日の降綿では，St．3，4とも河川流量の  

増加に伴い濃度は高くなり，期間中の最高濃度（St．3：  

6ユ〝〆J，St・4ニュユ2／∠〟りを記録した。しかし，St・2で  

は20日に急激な濃度上昇はみられず，濃度はダム水位の  

上昇に対応して増加し，22日にピークがみられた（8．5  

〃g／り。12月7日から8日の降雨では，SL2，3，4とも  

ほほ同時に濃度は上昇し，St．2では12月8日に最高濃  

度（9．4〃g／J）を検出した。   

積雪期には暖気による降雨や融雪の影響で一時的な濃  

度上昇（2月3日；St．4）がみられたが，本格的な融雪  

が始る3月まで濃度は徐々に低下した。しかし，模写期  

にもD－TOLは常に検出され続けた。   

融雪期には流量の増加に伴い最高17／Jgハ（St・4）まで  

濃度が上昇し，融雪によって農薬の流出量の増加するこ  

とが明らかとなった。融雪終了後も降雨■）による濃度  

＊）4月26日まで現地での降水見は欠測であるが，近くのアメ   

ダスデータによると，4月23－27日に降雨が観測され，と  

くに，23日と25日に10mmを超える両があった。  
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図 6（a）idTJIE水中のD－TOLの濃度変動，（b）河）l水中のDrFLUの濃度変動  

Fig．6（a）ChangeofeりnぐCr）trationfordissりLve（1To）clophosmethyL（DTOL）．（b）changeofcor）CCntra・  

tion fordissoLvedFlu【oLuanil（DFLU）  

〃g几20／∠gハの最高濃度を記録し，降雨による大きな  

流出が認められた。St．2では20日の降雨時から検机が  

始まったが，0．03〃g／Jと濃度は低かった。しかし，21  

日には2．1′“gハまで上界し，ピークはD－TOLより1日  

遅れて23日に4、3〃g／iが検出され，これが期間中の最高  

濃度であった。St．4におけるD－Fl．Uの濃度は，DTOI．  

より速くSt．Zの濃度レベル以下に減少した。その後も  

Ⅰ）ノrOLと剛兼の変動を示しながら融雪期には濃度・負   

上昇がみられ（4月26日），その後も7月未まで検出さ  

れ続けた。   

DFLUもD－TOLと類似した流出変動を示し，散布量  

の少ないFLUは，全般的にTOLより低濃度で推移した。  

D－FLUはD－TOLと同様，St、3と4でI1月17Elから微量  

ながら検出された（St・3：0・05／‘g／J，St．4：0■03／‘g／り。  

18日には両地点とも検出されなくなったが，St．4では  

19日に再び検出され，20日にはSt．3，4でそれぞれ11  
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荷量とも増加するが，4月26日の濃度上昇はD－TOLほ  

ど顕著ではない。融雪後の濃度減少はDTOLより遅く，  

7月末にはDTOL濃度を上回り，8月束にも検出され，  

TOLよりさらに長期間の流出が確認された。   

以上の結果から，農薬の流出は，散布後の降雨や融雪  

による増水時に濃度・負荷量とも大きく増加することが  

明らかになった。これは，多くの無機イオン類が増水時  

に濃度低下を示すのとは著しい違いである。   

St．2の農薬の検出はSt、3，4より遅れて始まった。  

St．3と4では，上流からの流水が少ない（ダムの放流  

水がコントロールされていた）上に，農薬を高濃度含ん  

だゴルフ場からの流出水が直接河ノりに流入するため，散  

布直後の比較的早い時期から検出された。一方，与t．2  

ではゴルフ場から流出する農薬は，ダム貯留水により希  

釈されるため，St．3，4より遅く検出が始まる。この現  

象は降雨時に最も顕著に現れ，11月20日の降雨時にその  

典型がみられた。11月20日の降雨では，ゴルフ場の流出  

水の増加とともにSt．3と4において農薬濃度は急激な  

上昇を示した。降雨停止後は農薬の流入負荷が減少する  

ため，ダムの濃度レベル付近まで急速に減少し，その後，  

St．2の濃度を下回るようになった。St．2ではSt．3，4に  

比べ濃度の増減がゆっくりしている。最近，新たにゴル  

フ場を造成する場合，調整池が設置されるようになった。  

ここで示されたように，調整池は…時的な高濃度流出に  

よる環境への影響をコントロールすることはできるが，  

他の濃度がいったん上昇すると，高い濃度の流出が長く  

続くことになる。したがって，農薬の流出をコントロー  

ルするためには調整池の管理方法も含めて検討すること  

が必要である。  

11月ZO日の降雨時にFLUの高濃度流出が確認された  

が，雪腐病予防としてのブラウザー水和剤の散布は11月  

25日で，まだこの時点では散布されていない。したがっ  

て，この流出は3ヶ月以上前の8月3日にグリーンに散  

布されたものが洗出してきたことになる。また，11月25  

日の散布に伴う流出は，すでにダム貯留水のFLU濃度  

が高くなっていたため確認することができなかった。   

大野ら7）は6月から数回に分けて散布されたFLUの  

濃度が．最終散布からlケ月以上経過した降雨後に調整  

池で急上昇し，長期間検出されたことを報告している。  

ニ方 寺沢ら8）はゴルフ場グリーンに散布した農薬の挙  

動を調べ，6月下旬に散布された殺菌剤のFLUとイソ  

プロチオラン（ISP）が7月1－2日の降雨初期及び降  

雨後に高濃度流出し，散布後4ケ月を軽過したグリーン  

土壌からも下層（18cm）に比較的高い残留を認めた。  

高石ら9）はグリーン土壌中の農薬の移動性について調  

べ，lSPとFLUは，表層からは散布後1O－2CIE）でほ  

消失するが，徐々に下層へと移行し，長期間土壌中に保  

持されでいることを報告している。これらの報告は，殺  

菌剤は殺虫剤等と比較し土壌残留性が高く，長期間洗出  

し続けることを指摘しており．今回のTOLとFLUの調  

査結果と合わせると，殺菌剤の流出を評価するには，散  

布直後だけでなく敷か月経過彼の降雨流出についても考  

慮することが必要と思われる。  

5．2 降雨時流出特性   

採水時の実測流量と水位の連続観測結果を降水量とと  

もに図7に示す。  
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固 7 降雨時における河川実潮流屈と水位変動  

Fig・7 Changes oF observed river discharge and  

ⅦatモTlevelduringTainfalleYent   

降雨は11月20［］4時から5時の最大時間降雨3mmで  

始まり，降雨開始から11暗までの7時間にユZmmを記録  

した。最終降雨は16時から18時の2時間に1mmであっ  

た。降雨流出の開始を雨の降り始めの20日4時と推定し，  

21日10時までの30時間を一降雨流出とした。初期値には  

ユ9E】ユ7時の調査データを用いた。先行降雨としてはユ2日  

2．5mm，15E14．5mm，17日1．5mmで，あまり強い降雨  

はみられない。   

河川流量は降開閉始直後からゆっくりと増加し始め，  

8時から9時に18J／sから120J／sまで急増し，10時5分  

にはピークである140J／sまで増加した。また，水位観  

測から得られた最大流出は20日9時20分の約160J／sで．  

実測流還（破線）と水位（実線）の変動パターンはよく  

一致していた。   

農薬を除く成分の濃度変化を図8に示す。SSは河川  
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ゴルフ場散布農薬の流出（雪腐病予l相接薗矧の流出特牲）  

Ca．Mg，Clは降雨流欄初期に濃度が一時的に高くな  

り，流量ピーク前（8：00）に濃度ピークが視れた。し  

かし，その後の急速な濃度低下により初期濃度より低く  

推移し，最終濃度も初期濃度より低くなった。SO4はCa  

等と同様に初期流出による急激な濃度上昇がみられた。  

しかし，その後は初期濃度と同程度か若干高めに推移し，  

Ca等とは異なった濃度変動を示し，最終濃度は初期濃  

度とほぼ同程度となった。Naは流出初期のピークはみ  

られず，流量の増加とともに濃度は低下し，流量の逓減  

期に上昇するが，最終濃度は初期濃度より低くなった。  

KはNaと異なり流量の増加とともに濃度は上昇し，逓  

減期には濃度も下がり，ほぼ初期値に近づいた。   

DTNは，SO4と同様に初期流出で濃度上昇がみられ，  

その後増水時に濃度低下，逓減時に濃度上昇の傾向がみ  

られた。PTNはDTNの濃度が増加すると減少し，減少  

すると高くなり，DTNと逆の濃度変化を示した。DTP  

は流量，PTPはSSの増加に伴い濃度が上昇し，ともに  

初期濃度より高く推移した。最終濃度はDTP，PTPと  

も初期濃度とほぼ同レベルまで回復した。   

海老瀬10）は流域特性の異なる数河川で，平田ら11）は  

森林地帯の渓流で行った降雨流山調査で，ほほ同様の流■  

出ノヾターンを得たが，いずれの成分も降雨後初期濃度に  

回復するとしている。今回の調査で，Ca等のいくつか  

の成分は降雨後の最終濃度が初期濃度より低下した。こ  

れは低濃度の降雨流出水が降開後ダムに貯留され，濃度  

の回復が遅れたためである。   

図9にDTOL，PTOL，DFLU，P－FLUの濃度と負  

荷量の変化を示す。  

の増水と共に急激に増加し，流量ピークの少し前にピー  

クが現われた（9：00：224mg／り。その後，急速に減  

少し，18～19時の増水時に再び増加する傾向がみられる  

が，最初の増水時に比べるとその変化はわずかである。  

最終値は11mgハで初期値（7mg／J）より若干高い値を  

示した。  

回 8 無機イオン等の降雨流出特性  

Fig．8 Runoff characteristics oIsome e）ements  
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沼辺明博  

D－TOLの濃度と負荷量は降雨開始後，流量の増加と  

ともに上昇し，7時から8時に濃度は0．15から28．5  

〃g／上に，負荷量は0．002から0．5mg／sに急上昇し，流量  

ピークの10時5分にはそれぞれ136〃g／上，18．8mg／sの最  

高値となった。その後，流量の増減に対応して濃度・負  

荷量とも変化し，降雨終了後流量の減少とともに減少す  

るが，21日10時には15．8／∠g／J，0．55mg／s，22日10時40  

分には9．55／′g／J，0．37mg／sと初期濃度に比べ大きく上  

昇した。D－FLUもD－TOLと同様の流出パターンを示す  

が，D－TOL濃度が急上昇した7時から8時には0．11か  

ら0・47／∠g／Jへの上昇にとどまり，9時に14／∠g／Jへ急上  

昇した。ピーク値（3Z．2／‘g／J）はD－TOLと同様10時5  

分にみられ，最終濃度も高くなった。負荷畳も濃度と同  

じ変動パターンを示した。当ゴルフ場では，前述のよう  

に，場内からの流出水がダムに流入する部分とダム下流  

の河川に直接流入する部分がある。このため，降雨時の  

急激な濃度上昇はゴルフ場からの流出水が直接河川に流  

入することにより革こり，調整池がない場合にはこのよ  

うな流出特性を示すと考えられる。降雨後の最終濃度の  

大幅な上昇はダム貯留水の濃度上昇による影響で，調整  

池経由の有力削こよる2つの流出特性が重なって現れてい  

る。   

PTOLはD－TOL濃度が急上昇した8時より検出さ  

れ，DTOL濃度が最高であった10時5分にPTOLも最  

高濃度（9．3／‘g／りとなった。その後も検出され続け，  

溶存態に対する懸濁態流出の割合は0．5”8．7％の範囲で  

あった。P－FLUの検出はD－FLU濃度の高い9時から11  

時の3回のみで，最高濃度も0．1／∠g／J（10：05）と低く，  

大部分が溶存態として流出していることが明らかとなっ  

た。   

図10に単位SS重量当たりのTOL濃度（SSのTOL濃  

度）の変化を示す。SSのTOL濃度は7．3－74／∠g／gで，  

SSの流出ピ←クやD－TOしの流出ピークより遅れて11時  

に最高濃度が得られた。SSは晴天時や低流量時に地表  

面や河道内に堆積した物質が初期の増水により一気に押  

し流され，高濃度・高負荷を生じる12）ことが知られて  

いる。初期流灘で増加するSSは，農薬の濃度が低い河  

床堆積物や路面等からの流出の割合が多く，ゴルフ場  

フィールドからのSSは若干遅れて洗出してくるものと  

思われる。20日11時40分と22日の懸濁態農薬は欠測であ  

るが，その前後の値からみて，20E】11時40分のP－TOL  

の流出負荷量は多いものと考えられる。  
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血SS   

家合ら】3）は，i2檻の農薬の土壌吸着性について検討  

し，水溶解度と土塊吸着性との間に負の相関があること  

を認めた。すなわち，水溶解度の大きいFLUはTOLに  

比べ懸濁態として流出する割合が小さいものと考えられ  

る。  

5．3 農薬の流出量・流出率の評価   

以上の調査結果より求めた各水質成分の流出負荷量を  

表5に示す。農薬については各調査地点ごとの流出率も  

併せて示した。St．4の全期間の流Ⅲ負荷量は2つの方  

法を用いて算出した。Aの流出負荷量は11月ZO～21［lの  

降雨時調査データのうち，定時調査データ（20日：11時  

40分；21日10時）をその日の代表値とし，調査の間隔を  

日単位として求め，Bは22回の仝降雨時データを含め，  

時間単位で求めた流出負荷量である。また，Cは11月20  

日4時から21E】10時までの一降雨流出負荷量である。   

農薬の流出率は，表4の農薬散布量に各有効成分含有  

率を乗じて得られた各調査地点毎の散布量をもとに算出  

した。なお，FLUの流出率は，A・Bについては8月3  

日と11月25日の散布量の合計か ら，Cについては8月3  

日の散布量から算出した。   

この衷から，流出負荷量・流出率に関して次のような  

特徴がみられる。   

第一に，St．4においてBで得られた流出負荷量はA  

で得られた量より′削こ少なかった。その結果，Aに対す  

るBの流出割合は，流量と無機イオンでは98％以上と  

わずかに減少する程度であったが，農薬ではD－TOLが  

85％，DFLUが78％と少ない流出負荷量が縛られた。   

第二に，St．2と3の流出負荷量について．D－FLUを  

除〈各成分はSt．2と3においてほほ同じ流出負荷景が  
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ゴルフ場散布農頒の流用（雪腐柄予防殺菌剤の流出特性）  

た。   

以上の結果から，胤！撲瀾憧二算定に当たっては，以下  

の点を考慮することが重安と思われる。  

（1）定点観測における降雨及び融雪時の流出特性の把  

据とサンプリング時期   

降開時ヤ融雪期のように流出負荷量の時制変動が大き  

い場合，どの時点で調査を行いその間の代表植として用  

いるかは，流出量や流出率々牒める上で重要なことであ  

る。   

降雨時流亡11におけるSt．Zと4の水位の連続観測結果  

を図11に示す。（a）は11月19～22日，（b）は12月7”  

14日の時間降水量と水位変動パターンを示し，下向きの  

矢印は定時観測における採水時を示している。   

表5のAでは，11月20日は11時40分の降雨時データ  

得られ，Clなどではわずかながら減少する傾向がみら  

れた。D－FLUはSt．2の606gに対しSt．3では307gと大  

きく減少している。   

次に，これらのi尉11負荷量より求められた農薬の流出  

率は，最大St．2のD－FLUの7．8％から最小St．3のD－FLU  

の3．1％の範囲であった。St．4の流出率は，降雨時調査  

のデータを加味することにより．D－TOLが6．3％から  

5．4％，D－FULは4．9％から3．8％へ約1％低くなった。  

11月20日の降粥時流出では，D－FLUは1．6％と高い流出  

率が得られたが，D－TOLは0．3％と低かった。懸濁態農  

薬の流出負荷量は，懸濁態量が増加した降雨時において  

も．P－TOLが9．9g，P－FLUが0．1gで，潜存態の流出負  

荷量に対し，TOLで3．5％，FLUで0，2％と′トさく，大  

部分が溶存態として洗出していることが明らかとなっ  

表  5 各水質成分の流吊墨と農薬の流出率  
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沼辺明博   

を20日の代表値として剛－て流出負荷ぷ：を算出したが，  

これは流出ピークに近い時期のデータである（図9，11  

（a）参照）。一般的に降雨時の高負荷は数時間しか継続  

せず，ピーク備に近いデータを代表値として用いた場合，  

流出負荷量を過大に見積もることになる。とくに，負荷  

変動の大きい農薬ではその影響は大きく，St．4におい  

てAにより算出された流出負荷量がBより高い値を示  

したのは，このような理由によると考えられる。先に著  

者らが報告しが）水田からの農薬流出量の評価では，A・  

B両パターンから算出した流山負荷量はほぼ－・致してい  

る。この報告では，流出ピークから数時間経過後の調査  

データが代表値として用いられており，この負荷量は降  

雨時の平均流出負荷量に近い値であったため，A，Bの  

流山負荷量はほぼ一一致したものと思われる。12月7－8  

日の降雨における8日のデータは，流出ピークから数時  

間経過後の逓減過程のものであり，増水期の前後にも調  

査が行われていることから，この降雨流出に関しては，  

ほほ妥当な流出負荷量が得られているものと考えられ  

る。   

図12に融雪期のSt．4における水位変動の一例を示す。   

融雪に伴う流出の時間変動は，昼頃から流量の増加が  

始まり，夕方にピークとなり，翌日の午前中には極′トと  

なる規則正しい変動を示した。  

約30％，無機イオンでMgの22％からKの27％と全調査  

期間の約l／4を占めた。農薬ではD－FLUは約35％，  

D－TOLは55射このぼり，年間を通しての最大流出負荷  

量を与えている。今回の調査は11～14時の間の低流量時  

に行われており，融雪期の流用負荷量を過小に評価して  

いると考えられ，実際の流用負荷量はさらに多くなるも  

のと思われる。したがって，融雪期の流出特性を把握す  

ることは，農薬の流出負荷量を評価する上で重安な課題  

の一つである。   

＝＝降雨流出前後の調査間隔及び調査頻度   

降雨時には各水質成分の流出負荷は増加するが，継続  

時問は比較的短い。このため，降雨前後の調査間隔は流  

出負荷量の算定に大きく影響する。  

12月7－8日の降雨は大きな流用負荷を与えている。  

St．2における降雨前の調査は12月3日．降雨後は17日  

で前後合わせて2週間の調査間隔があった。この間わ農  

薬の流出負荷量はD－TOLで1450g，D－FLUで490gで  

あった。St．3と4では降雨流出前後の7日と10日にも  

調査が行われ，その結果，St，3のD、TOLとDFLUの  

流出負荷量はそれぞれ516，125g，St．4は903，260gと，  

ともにSt．Zの流出負荷量より少ない。しかし，St．2と  

同様に7日と10日の調査を行わなかったとして流出負荷  

量を見積もると，St．3で1670，352g，St．4で3760，888gと，  

Z．8”4．2倍の過大な流出負荷量が得られる。このSt．3，  

4における過大評価分をそのままSt．2に当てはめると，  

St．2の流出負荷量はおおよそDTOLで1．000g，D－FLU  

で300g少なくなり，流出率はともに3”4％程度に見  

積もられる。したがって，－St．Zにおいては降雨前後の  

調査間隔が開きすぎていたために流用負荷是を過大に算  

定し，St．2と3の流出負荷量が増加していない（一部  

で逆転している）要因の一つと考えられる。  

（Ⅲ）流域調査における各調査地点間の流出の遅れと，  

それに伴うサンプリング時刻   

図7，11に示したように，降雨時の河川流量は流出ピー  

クの前後で短時間に急激な変化を示す。この時期には負  

荷量の変動も大きく，採水時刻のわずかなズレで流出負  

荷量に大きな誤差を生じることとなる。とくに，中小河  

川においてこの変動は大きく，調査地点間の流出負荷量  

を評価する場合には，流下時間の把接が必要となる。  

（Ⅳ）流量測定と分析における誤差   

ここでは流量測定と分析における精度について言及す  

る。分析精度は分析者の努力である程度改善が可能であ  
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図 12 融雪時における河川水位変動  

Fig．12 ChangeoEwaterlevelatSt．4duringthawingseason   

融雪期の農薬濃度・負荷是はともに増加し，高負荷量  

が1ケ月近く継続した。融雪開始の兆候がみられた3月  

15日から河川流量が減少した4月19日までの約1か月間  

に流目した量を融雪に伴う流出還と仮定し，表5のB  

から求めたSt．4における融雪時の流～1ほり合は，水菜で  

－ 4Z－   



ゴルフ場散布農薬の流出（雲牒病予防殺菌剤の流出特性）   

おいて多大な御協力をお願いした。北海道立地下資源調  

査所の丸谷薫氏には冬期間の採水をはじめ，降雨量や水  

位観測のデータを提供していただいた。また，本調査を  

実施したゴルフ場の職員の各位にはゴルフ場内の調査に  

際しては多大な御便宜を計っていただき，さらに農薬散  

布状況を詳細に記録していただいた。この他にも様々な  

かたちで多くの方々の協力を得たことを記して，深く感  

謝する次第である。  
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川），第27回日本水環境学会年会講演会，188－189，  

るが，5～10％程度の分析誤差はさけられず，環境試料  

ではさらに大き〈なると考えられる。流量測定において  

も，一般の河川に流量堰等を設けることは不可能で，数  

一散十％の誤差はさけられない。特に，調査地点間の流  

入負荷量が′」、さい場合，測定誤差の影響は大きくなる。  

今回の調査でも，St．2と3の間は流下距離が短く，流  

域もゴルフ場内の狭い地域に限定されることから，St．3  

の流量・水質はダキ放流水に依存することが多い。この  

ため，これらの測定誤差はSt．2と3の流出負荷蚤の算  

定に大きな影響を与え，（Ⅱ）とともにSt．2と3の流用  

負荷量の逆転した要圏の一つと考えられる。したがって，  

水位観測（可能であれば連続観測）を補助的に行い，こ  

の結果を用いて実測流量の補正を行うことは有効である  

と思われる。  

6 まとめ t   

長期観測による総流出負荷量及び流出率を定量的に評  

価するには，降雨などに伴う負荷量増加の前後及びこの  

間の平均流山負荷量を的確につかまえることが必要で，  

農薬のように汚濁源が特定され，高流出期間が限定され  

る成分に関しては特に重安である。しかし，降雨のたび  

に，これらを的確におさえて調査を行うことは事実上不  

可能である。したがって，調査地域の流出特性を把握し  

た上で．流出パターンのモデル化を試み，得られた流出  

モデルにより実測された結果を補正再評価することは，  

流出負荷量を定量的に評価する上で有効な手法である。  

今後，農薬等においても流出モデルの作成が重要な課題  

の一つと考えられる。   

なお，今回の結果から，降雨時においても懸濁態農薬  

の流出負荷是は小さく，水田用農薬の流山調査6）でも大  

部分が溶存態として流出することが示されており，溶存  

態の流出を調査することで農薬流出量の評価が可能であ  

ることが示された。  

謝 辞   

本研究を行うに当たり，北海道環境科学研究センター  

の井上恒則，有末二肌 村鋸青嵐 中島敏秋，近藤秀治  

の各氏には現地調査，特に夜間も含めた降雨時の採水に  
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4 神奈川県内ゴルフ場での農薬散布による環境汚染   

EnvironmentalPollutionbyPesticidesfromGolfCoursesinKanagawaPrefecture  

伏脇裕一・l  

YuichiFUSHIWAKIl  

フ場農射こよる環境汚染の現状について，神奈川県内ゴ  

ルフ場を対象に水質環境調査を実施し．その汚染実態の  

把握を行った。  

1 はじめに   

最近の農薬による環境汚染問題として，ゴルフ場で使  

用される農薬が散布後にゴルフ場外の水環境へ流出する  

ことによって，河川の水生生物等の生態系に与える影  

響1）及び飲料水痕への農薬の混入による健康への影響な  

どが心配されてきた。   

事実，ゴルフ場で使用されている農薬による直接的な  

環境汚染例としては．1988年に奈良県I山辺郡山添付で，  

ゴルフ場下流の河川水及び簡易水道からオキサジアゾン  

等の農薬が検旧され2），1989年には札幌市近郊のゴルフ  

場で芝の雪腐れ防止のために散布したオキシン銅が降雨  

によって洗出し，下流の養魚場のヤマメ等が大量死する  

事件が起きた。しかし，今まではゴルフ場における農薬  

散布行為に対する法律の適用や行政指導が十分に行われ  

ていなかったために，周辺地域住民の不安が増加してき  

ている。   

そこで，農林水産省ではゴルフ場に対しても登録農薬  

使用の適正化の指導を行うこととし，また，厚生省及び  

環境庁ではゴルフ場で使用される農菜による河川等への  

汚染を防止し，また水道水の安全性を高めるために，ゴ  

ルフ場で使用する農薬についての暫定的な水質指針値を  

設定した。これら国の動きを受けて地方自治体において  

もゴルフ場農薬安全使用要綱や指導指針等を制定し，ゴ  

ルフ場に対し農薬使用に関する行政指導を行ってきた。   

以上の経過により，ここ数年間でゴルフ場排水及び周  

辺河川での農薬調査が全国的に実施され，ゴルフ場での  

農薬汚染実態が把握され，飲料水水質基準，環境基準，  

排水基準の改正が行われることになった。そこで，ゴル  

2 神奈川県内ゴルフ場での農薬使用実態   

神奈川県内仝ゴルフ場（52カ所）の1989年1月から12  

月までの農薬使用量のまとめによると，農薬の総使用量  

は約140トンで，殺菌剤及び除草剤の使用が多かっが）。  

標準的な規模である18ホールのゴルフ場の平均使用量は  

2．2トンであった。ゴルフ場の1ヘクタール当たりの平  

均使用量は31kgで，殺菌剤及び除草剤の使用が多〈，  

特に殺菌剤はグリーンでの使用が多かった。  

3 神奈川県内ゴルフ場での環境汚染実感4）  

3．1調査方法  

3．ト1調査地点   

神奈川県内35ゴルフ場を対象に，施設内にある排水路  

の最終排水口，調整池，井戸を対象として，1990年7月  

から12月にかけて11施設で2臥1991年10月から12月に  

かけてZ4施設で1匝】それぞれ採水した。なお．採水は農  

薬散布後1週間以内に行った。さらに，35施設のうちで  

起伏の富んだゴルフ場lカ所を選び，1992年7月から11  

月にかけて経時的（7Elに1匝】の割合）に最終排水口，  

調整池および排水が流入する小河川で採水した。  

3．1．2 調査対象農薬   

県内のゴルフ場を対象に行った農薬の使用実態アン  

ケート調杏結果から殺虫札 殺蘭剤および除草剤の項目  

別に使用量の多い農薬を選んだ。すなわち，殺虫剤とし  

てイソキサチオン，イソ7ェンホス，クロルピリホス，  

ダイアジノン，フユニトロチオン，エテルナオメトン，  

殺菌剤としてイソプロチオラン，キャプタン，クロロタ  

ロニル，トルクロホスメチル，フルトラニル，エクロメ   

l．神奈川県環傾科学センター．水質環境部   

〒254神奈川県平塚市中取下宿842   

EnvironmentalResearch Center ot KaIlagaWa Prefecture．842   

Nakaha「ashimojuku．Hiratsuka，Kanagawa254．Japan一  
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ゾール，クロロネプ，除草剤としてシマジン，ナプロパ  

ミド，ブタミホス，プロピザミド．ペンデイメタリン，  

ベンフルラリンの19種類を調査対象とした。  

3．1．3 試薬   

農某標準品は和光純薬工業製残留農薬試験用を使用し  

た。また，有機溶媒のアセトン．ジクロロメタン，n－  

ヘキサンは和光純薬工業製残留農薬試験用を使用した。  

3．1．4 分析方法   

水試料ZJをジクロロメタン100mJで2回抽出し，無  

水硫酸ナトリウムで脱水，クデルナ・ダニッシュ濃縮器  

を用いて濃縮後，その一一定量をガスクロマトグラフで分  

離定量した。ガスクロマトグラフの条件は次のとおりで  

ある。GC：島津GCL14A，カラム：ULtra 2 25mX  

O・2mm≠×0・11一“m′カラム温度二80℃（0．3mjn）→280℃  

（16℃／min），注入口温度：250℃，検出器温度：280℃，  

キャリアガス：He，検出器こECt）およぴFTD。  

3．1．5 農薬の土壌及び粘土鉱物への吸着容量の測定5）   

300mJの共栓フラスコに農薬の一定濃度の溶液100m／  

と粘土鉱物としてモンモリロナイト及び業ポク土壌，灰  

色低地土壌の3種類の所定量を加えて密栓し，25＝±0．5℃  

で24時間振とう後，遠心分離によって粘土鉱物または土  

壌と溶液を分離し，溶液中の農薬濃度をガスクロマトグ  

ラフで定量した。初濃度と測定濃度との差から，粘土鉱  

物または土壌】kg当たりの吸着量を計算し，吸着等温  

線を求めた。  

4i結果および考察  

4．1ゴルフ場での農薬濃度   

ゴルフ場内の最終排水，調整池水，井戸水中での1990  

年農薬調査結果を表1に示す。調査した農薬19種類のう  

ち，エチルチオメトンおよびェクロメゾールを除いた17  

種類の農薬が検出された。検出された農薬のうち最高濃  

度はイソプロチオランの33／∠g／Jであった。他に高濃度  

で検出された農薬はプロピザミド30／Jg／J，フルトラニ  

ル27／∠g／J，シマジンZO／∠g／ヱであった。   

ゴルフ場別にみると，検出農薬の多いゴルフ場はA  

カントリークラブで1990年11月16日に採水した調整池水  

では，10種類の農薬が検出され，最高濃度はシマジンの  

20′相〟であった。8カントリー倶楽部の1990年10月15  

日に採水した最終排水では，9種類の農薬が検出され，  

表  11990年におけるゴルフ場農薬調査結果  

Table lConceI】【rationsofpesticidesirLWaterSamp】esatgoLfcoursesin1990  
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神奈川県内ゴルフ場での農薬散布による環境汚染  

10月15日の採水によってシマジン，ブタミホスが検出さ  

れたのは降開による影響で農薬が流人したものと考えら  

れる。一方，大気調査は1990年10月9－19【］までゴルフ  

場内3カ所で連続して行ったが，シマジンは調査期間中  

全地点で検出され，とくに10月16日に0．O12〃g／m3と調  

査期間中最高濃度を示した。ベンフルラリンも調査期間  

中全地点で検出され，10月17日に1．1〃g／m3と最高濃度  

を示した。ブタミホスはクラブハウス地点で1検体のみ  

検出（0．003〃g／m3）された。   

ゴルフ場内の最終排水口，調整池，井戸水中の1991年  

農薬調査結果を表2に示す。調査した農薬12種類のうち，  

フユニトロチオン，キャブタンおよびブタミホスを除い  

た9種類の農薬が検「11された。検出された農薬のうち最  

高濃度はシマジンの18〃g／～であった。他に比較的高濃  

度で検出された農薬はトルクロホスメチルの8．2〃g／J，  

フルトラニルの5．0／ノg／～であった。   

ゴルフ場別にみると，検出農薬の多いゴルフ場はE  

カントリークラブで1991年10月31日に採水した調整池水  

では，5種類の農薬が検出され，最高濃度はトルクロホ  

スメチルの1．8／∠g／～であった。また，このときの調査井  

戸からは農薬は検出されなかった。   

表3に環境中で検出率の高かった農薬の物性値を示す。  

他の農薬と比べて水溶解度が高いイソプロチオラン，フ  

ルトラニル，ダイアジノンなどは今回の調査でも水環境  

中で検出されやすかった。また，表3に活性汚泥微生物  

最高濃度はプロピザミドの2．7／′gハであった。Cゴルフ  

コースの1990年9月25日に採水した調整池水では，8種  

類の農薬が検出され，最高牒濾はイソプロチオランの33  

〃g／Jであった。なお，今回調査した井戸からはダイア  

ジノンがわずかながら検出（0．004／∠g／ヱ）されたのみで  

あった。   

一部のゴルフ場では農薬散布直後に水質および大気調  

査を行った。Cゴルフコースでは1990年9月19日にフェ  

アウエイ全域に殺菌剤グラスデン粘剤（フルトラニルと  

イソプロチオランの混合されたもの）を散布した。散布  

彼の9月25日の調整池水ではフルトラニル27／‘g几 イ  

ソプロチオラン33／‘g／Jと高濃度で検出されており，散  

布直後に多量の降雨があったために散布農薬が調整池に  

流入して濃度を高めたものと考えられる。一方，ゴルフ  

場内売店付近2カ所で農薬散布直後から大気中農薬濃度  

の測定を行ったが，両物質とも検出されなかった。Dカ  

ントリークラブでは1990年10月9－15日にかけてフェア  

ウエイ全域に除草剤シマジンおよびベンフルラリンを散  

布した。また，ブタミホスをグリーン周辺に散布した。  

散布後の10月15日に水質調査を行ったが，最終排水口で  

シマジンが1．5／‘g／J，ブタミホスが0．02／ノg／J，調整池で  

シマジンが0．2／ノgハ検出された。ベンフルラリンは調整  

池および最終排水口ともに検出されなかった。なお．調  

査期間中の10月8日に台風の影響および10月13日に低気  

圧の攫近によりそれぞれ降雨が観測された。したがって，  

表  21991年におけるゴルフ場農薬調査結果  

Tab）c 2 Concentralionsofpesticidesinwatersamplesatgoltcoursesin1991  

Pesticides  Delectioll Ratio Conecntration（／Lg／L）  

（DetectioTIS／Sar［lples）  Pond Water Wastewater  Groundwater  
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伏脇祐一   

による生分解速度定数，半減期およびオクタノール・水  

分配係数を示す。金澤6）は150日以上の半減期を持つ農  

薬は水中持続性が高いと判断している。イソプロチオラ  

ンは半減期がこの値を超えており，また生分解速度定数  

も低いことから．水系で高頻度で検出された本結果もこ  

れを支持するものである。また，オクタノール・水分配  

係数（Pow）は土壌吸着定数と相関があることが知られ  

ており6），イソプロチオラン，ダイアジノンはP。WがノJ、  

さい値を示すことから，土壌に吸着されにくく水系で検  

出されやすかったと推察される。   

イソプロチオラン等農薬の吸着実験において，フロイ  

ンドリッヒ式（Q＝KCl／】1）のK値及びn価を表4に示す。  

K値が大きいことは，土壌等への吸着性が高いことを意  

味しており，イソプロチオランが他の農薬と比べて土壌  

吸着性が低いことから，水に移行しやすいことを裏付け  

ている。   

以上から，農薬の環境中での残留濃度はその散布量，  

地形，気象条件，生分解性，土塊吸着性などの要因が関  

与するが，基本的には水溶解度，蒸気圧，揮発速度など  

の農薬の持つ物性値と関係すると考えられる。このよう  

に，農薬の種類によって環境での残留性に違いがみられ  

るものと推察される。   

今回の神奈川県内ゴルフ場調査結果では環境庁が定め  

たゴルフ場排水中の農薬についての暫定指導指針値を超  

える濃度は検出されなかった。1990年に都道府県で実施  

したゴルフ場排水口などにおける農薬水質調査結果を環  

境庁がまとめたものと比べてみると7），定量‾F限偶の遠  

いがあるため単純には比較できないが，全国的に検出率  

の高いシマジン，フルトラニル，イソプロチオランは神  

奈川県でも高い検出率および濃度を示していた。一九  

全国的には検出率が比較的低いダイアジノンが神奈川県  

では52％と高い検出率を示したのが特徴的であった。神  

奈川県内で特にダイアジノンの使用量が多かったためと  

思われる。  

1990年と1991年を比較すると1991年は各農薬ともに検、  

出率および濃度が低い傾向にあり，行政指導などにより  

農薬の使用量が減ったものと推定される。しかし，シマ  

ジン， フルトラニル，イソプロチオランなどの水環境中  

で検出されやすい農薬については，今後も監視を続けて  

いくことが必要と考えられる。また，農薬の一・部には比  

較的分解されやすい物質もあるために，今後は農業の分  

解代謝物質の動態にも注目していかなければならないと  

考えられる。  

袈  3 ゴルフ場農薬の物性植及び物理化学的特性値  

Table 3 PhysieochcmicalandbioLogicalconstantsofpesticides  
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神奈川県内ゴルフ場での農薬散布による環境汚染  

釈されるためか農薬も検出されなかった。   

沼辺ら鋸は北海道内ゴルフ場の調整池からの流出水中  

のトルクロホスメチルの濃度変化を報著しているが，ト  

ルクロホスメチルはl那1ミ】後長期l附こわたって検出され  

最高濃度は4．1／∠g／Jであり，散布後2ヵ月経過しても  
2．3／‘g／Jの濃度で残存していたという。筆者らの調査で  

も沼辺らの結果と同様に散布後40日経過しても調掛也で  

検出されており，トルクロホスメチルは降雨時に土壌中  

に浸透して徐々に流出する経路もあるものと考えられ  

る。  

引 用 文 献  

1）畠山成久（1993）：セレナストラム・ヌカエビの生物  

試験による除草剤・殺虫剤の潜在的生態影響モニタリ  
ング．用水と廃水，35（4），39．  

2）藤原 信（199】）：ゴルフ場の抱える諸問題，公菩研  

究，21（2），26．  

3）神奈川県（1990）：ゴルフ場農薬使用状況等について，  

記者発表資料．  
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：神奈川県内ゴルフ場での農薬散布による環境汚染実  

態．衛生化学，39，543．  
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化学物質による環境汚染の現状と今後の動向（第3回）  
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8）北海道（1992）：平成3年庇洪胴1研究（重点）報告壬生  

ゴルフ場の環境保全対策技術に関する研究開発，北海  

道立衛生研究所他．  

4．2 農薬の降雨時流出特性   

Fカントリークラブの調整池および排水溝中の水試料  

を1992年7月22日からほぼ毎週1回採取し散殉i農薬濃度  

を測定した。散布農薬は殺虫剤ダイアジノン（1992年8  

月7日，9月7日），カルホス（1992年8月10日，9月  

14日），殺菌剤トルクロホスメチル（1992年9年28，Z9日），  

除草剤ナプロパミドおよびシマジン（1992年11月2”4  

日）であった。トルクロホスメチル以外の農薬はすべて  

の試料で検出限界以下であった。トルクロホスメチルは  

試料採取前日に降雨のあった場合も含めて散布前にはい  

ずれの試料からも検出されなかったが，ラフおよびフェ  

アウエイに散布された一週間後の10月6日（前日28mm  

の降鞘）に排水溝で7．4／ノg几調整池では2週間彼の10  

月19日（10月15日に36m町19日に9mmの陸相）に11  

〃gハが検出された。さらに，調整池では前6日間4nlm  

以上の降雨がなかったので，10月27日の調査時には－・旦  

検出限界以下となったが，4日前に15mm以上の降雨の  

あった11月2日および当日20mmの降雨のあった11月9  

日には再びそれぞれ3．6／∠gハ，3．5／∠gハが検出された。  

そして，それ以降は降雨に関係なく検出されなかった。  

このことはトルクロホスメチルが散布後に降雨によりラ  

フおよびフェアウエイから流出して調整池などに流入し  

たことを示唆するものである。調整池水と排水溝とで検  

出時期に遠いがみられたのは排水溝がフェアウエイの中  

にあるため散布後の降雨で直接トルクロホスメチルが混  

入し，また，調整池は比較的大きく，一定量貯留された  

のちに流出するために時期的な遅れが生じたものと思わ  

れる。ゴルフ場排水が流人する′」、河川では湧水などで希  
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ResRep，Natl．】nst．EllViron．Slud．，Jpn．Nn．133．1994  

5 密菜栽培地域における殺菌剤ペンタクロロニトロベンゼン  

及び分解代謝物質の動態   

BellaViourofFungicidePe－1taChloronitrobenzeneandlntermediates  
inanIntensiveFarmingAreaiTIJapan  

伏脇裕一1  

YuichiFUSHIWAKTl  

ヤウインタースポーツの観光地としての開発も盛んであ  

る。菅平高原の中心には湿地が存在しており，その中央  

を菅平川が名文川を集めて流れ，高原直下にある菅平ダ  

ム湖に流人している。このダム湖は下流の上m市の飲料  

水源となっている。また，宿泊施設地域の‾ド水道はほほ  

完備しているために，現在は主に農業系の負荷が高原中  

央の河川ヤ湿地に集まって流出している。研究の主な対  

象は，高原出口から上流の流域面積9．96kmZで，現在の  

湿原植生地域が0．55km2（5．5％），畑地が1．94km2  

（19．4％）を占めている。その他は林地，草地，グラン  

ド，宅地・別荘地などである。   

PCNBおよび分解代謝物質は河川，湧水，地‾F水を採  

水して分析した。調査期間は1988年より1992年までで，  

31回の調査を行った。また，降雨時期に2回経時的な調  

査を行った。  

1 はじめに   

キャベツ，レタス等の野菜集約栽培地域では，連作に  

よる扱こぶ病の発生が著しく，これら病原南隣除の目的  

でペンタクロロニトロベンゼン（PCNB）等の殺菌剤が  

広く使用されている。現在，PCNBの国内年間使用量は  

zo％粉剤として約5，400トンである1）。PCNBについては  

急性毒性は低いが．催奇形性があることが指摘されてお  

り2），さらにその製造過程で化蕃法の第一種特定化学物  

質であるヘキサクロロベンゼン（fICB）を不純物質とし  

て含んでいるために3）注目されている農菜である。   

pcNBの環境汚染については，一部の地域で大気汚染  

の実態が明らかになっているが・5），河川環境での  

pcNBの残留実態及びその挙動の報告例6‾8）は少なく，  

十分な情報がない。そこで，農薬を多量に散布した場合  

に河川等の環境にどの程度の影響を及ぼすか，また，  

PCNBの降雨時における流出特性を把捉する目的で，  

PC11Bを多量に使用している長野県菅平嵩簸での実態調  

査を行った。  

2．2 分析方法  

2．2．1試薬   

ベンダクロロニトロベンゼン，ペンタクロロアニリン，  

ペンタクロロチオアニソール，ペンタクロロベンゼン，  

ヘキサクロロベンゼンは和光純薬二1二業製及びアルフ7プ  

ロダクト製の農薬標準品をアセトンで希釈したものを用  

いた。その他の一般試薬は和光純薬工業梨の残留農薬試  

験用を用いた。  

2．2．2 PCNB，分解代謝物賞及びHCBの分析方法9）   

水試料2Jをn－ヘキサン100mJで2回抽出し，無水硫  

酸ナトリウムで脱水，クデルナ・ダニッシュ濃縮器を用  

いて濃縮後．ガスクロマトグラフで分離宝荒した。ガス  

クロマトグラフの条件は次のとおりである。GC：島津  

GC．14A，カラム：3％siliconcOV17，UniportHP，≠  

2 実験方法  

2．1調査地域の散票   

研究対象地域は長野県真田町にある菅平高原で，長野  

県北東部の標高1250mから1400mに位置する日本を代表  

する高冷地集落である。約300ヘクタールの農地では，  

レタス，キャベツ，ニンジン等の野菜栽培が営まれてい  

る。近年，菅平島原の地域特性として，サマースポーツ  

1．神奈川県環境科学センター 水質環境部   

〒Z54神奈川県平塚市中煉下宿842   

EIIVirorLmerltalRcsearch Cerlter Of Kanagawa Prefecture．842   

Nakaharashimojuku．71iratsuka，Kanagawa254Japan・  
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2．6mmx3m，カラム温度：210℃．注入口温度：250℃，  

検出器温度：Z50℃，検抽器：ECD，キャリアーガス流  

量：N215mJ／min．  

2．2，3 全有機／＼ロゲン（TOX）の分析方法tO）   

TOXは有機ハロゲン化合物の総量をハロゲン量とし  

て表すもので，水中の有機ハロゲン化合物を活性炭へ吸  

着濃縮し，硝酸塩水溶液によって塩化物イオンを除去し  

た後，酸素を含むガス流中で加熱してハロゲン化水素と  

し，これをマイクロクーロメトリーで検出するものであ  

る。   

水試料50m＝㌢活性炭40mgを充てんしたカラムに通  

し．吸着した活性炭を三菱化成工業（株）製TOX10∑  

の反応管に導入してTOX（塩素換算〃g〃）を求めた。  

2．2．4 懸濁物質（SS）の分析方法   

水試料▲20－200mJを吸引ろ過したろ紙を105～110℃で  

2時間加熱し，デシケ一夕ー中で放冷後，重量を測定し  

てSS（mg／り を求めた。  

2．2．5 比負荷丑の算定   

菅平川河川調査地点で流速計を用いて流量を計測し，  

その流量と農薬濃度を乗じた値を1東城面積で除すること  

により，単位面積当たりの負荷量を算出した。  

2．2．6 PCNBの土壌及び粘土鉱物への吸着容量の測定   

300m上の共栓フラスコにPCNBの一定濃度の溶液  

100mJと粘土鉱物（モンモリロナイト，Naベントナイト，  

Ca一ベントナイト，アロフェン，カオリナイトの5種類）  

及び土壌（黒ポク土壌，淡色異ポク土壌，灰色低地土壌  

の3種類）の所定量を加えて密栓し，25±0．5℃で24時  

間振とう後，遠心分離によって粘土鉱物または土壌と溶  

液を分離し．溶液中のPCNB濃度をガスクロマトグラフ  

で定量した。初濃度と測定濃度との差から，粘土鉱物ま  

たは土壌等1kg当たりの吸着是を計算し，吸着等温線  

を求めた。  

3 結果及び考察  

3．1PCNB及び分解代謝物貿の時空間分布   

菅平高原における水質は，基本的には土地利用を反映  

したものとなっているが，PCNB等の濃度は変動幅の大  

きいことが調査結果から明らかとなった。これらは  

PCNBを使用する場所，時l削二より大きく影響されるた  

めであり，同一地点においても10－100倍のオーダで変  

動していた。PCNBの河川水中の最高値は1987年7月13  

日の菅平河川水で5・3／∠g／Jであった。また，菅平川での  

PCNB及びPCAの1990年5月から1992年12月までの経  

月濃度変化の一例を図1に示す。通常，菅平高原では  

PCNB粉剤は5月から6月にかけて土壌中に散布され  

る。PCNBの散布に伴って河川中のPCNB濃度の増加が  

みられ，それぞれ7月及び8月に濃度の最高値を示した。  

一方，分解代謝物質のPCAの最高値はPCNBと同じ時  

如こ現れるが，PCNBの濃度が低くなる12月から散布前  

の4月にかけてはPCA濃度がPCNB濃度より‘高い傾向  

を示していた。このことは，PCAはPCNBよりも分解  

しにく・く，かつ蓄積性が高いことを意味しており，これ  

らの点はPCAの河川水中の微生物を用いた生分解性試  

験結果でPCAが難分解性であることからも明らかにさ  

れている7）。   

菅平高原の畑地の脇に設置した井戸水（1．Om）の最  

高濃度は1989年7月26日の5．5／∠gハであった。一般に．  

井戸水ではⅠ）CNB濃度よりも分解代謝物質のPCA濃度  

が高い傾向にあった。また，畑地直下の湧水ではPCNB  

は検出されなかったがPCAが長期間にわたって観測さ  

れており，代謝物質の一一部は難分解性であることを裏付  

けている。   

不純物質であるHCBが多くの調査地点で検出されて  

いることから．今後も非意図的に生成される化学物質の  

存在に注目していく必要がある。また，水道水源となっ  
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ている菅平湖水中にPC11B及びPCAが常に検出されて  

おり，PCNB等が飲料水にも残留する可能性があること  

が明らかになった。このために，今後は水道水源に流人  

する農薬類の監視，制御及び管理について検討する必要  

がある。   

菅平高原の調査結果と1987年に実施した群馬県嬬恋村  

の調査結果8）とを比べると，調査時期の違いで単純に比  

較できないが，分解代謝物質のPCAのPCNBに対する  

濃度比（PCA／PCNB）は菅平高原の方が10倍程高い値を  

示している。この結果はそれぞれの地域の微生物を用い  

た生分解性試験で嬬恋村でのPCNBの生分解は遅く，  

PCAの生成が少ないこと，一方，菅平高原ではPCNB  

の生分解は早く，分解に伴いPCAの生成率が高いとい  

う結果と一致する71呂）。  

6．Ommの降輌があった。この間，2時間間隔で24時間  

の採水を行った結果を図2に示す。降雨に対し水位は2  

－3時間の遅れをもって応答していた。降雨時には  

PCNB，PCA及びSSの濃度が上昇しており，PCNB及び  

PCAの最高値は11月9Elの0時でそれぞれ0．21FLg／L，  

0．17／Lg／Lであった。PCNB，PCA及びSSの濃度は水位  

と比例関係にあり．土壌粒子あるいは底泥に付着した形  

態でl）CNB等が供給されていることを示している。  

3．2 PCNB及び分解代謝物質の負荷主   

管平川上流から下流の4地点（下流から上流に向かっ  

てR－a，R－b，R－亡，R－dの順序）におけるl）CNB，PCA  

の濃度と比負荷量（単位面積当たりの負荷量）を表1に  

示す。PCNB及びPCAは上流のR－dからRbまで，濃  

度及び比負荷量とも減少しているが，最下流のR－aで  

再び増加した。これはRbの下流で比較的大きな支流  

が流人していること，またR－bの下流では耕地面積の  

増加に対して湿地面積の増加がないことなどによるもの  

と考えられる。また，RCとR－bの問には湿地が存在し  

ており，ReとR－bの聞に存在する湿地帯でのPCNB濃  

度と負荷量が約1／2程度に減少していた。一方，PCAの  

濃度及び負荷量は減少しないか，減少してもその割合は  

′トさかった。すなわち，湿地付近ではPCNB‘≠かなり分  

解されるが，PCAはPCNBほど分解されない。このこ  

とはR－b地点での河川水中の微生物を用いたPCNB及び  

PCAの生分解性試験を行った結果でPCNBの分解速  

は早いが，PCAは難分解であったことと一致する7）。  

12141618 20 22 24 2 4 6  8 10  

Novimbor8，1991 Novombor9，19引   

回 21991年1】月におけるPCN臥 PCA．SSの濃度  

変化  
Fig．2 ChangesoEconcenlrationsoF PCNFl，PCA and  

SSinSugadairalそiverinNovember199）   

第2回の調査は1992年6月5日14時30分から15時00分  

にかけて16mmと集中降雨があり，仝降雨量は20mmで  

あった。この降雨時に30分から60分間間隔で採水し，  

TOXおよびSSの分析を行った。その結果を図3に示す。  

短時間に高強度の降雨が発生したため，水位のピークは  

1時間ほどの遅れで出現した。水位の上昇とともに，  

SSが急上昇し，またTOXも同時期に上昇した。すなわ  

ち，降り始め前の6月5日14時30分のTOX濃度は22／ノ  

g／fであったが，16時では51邦九16時30分で59〃gハと  

降り始め前のZ倍以上に増加し，その後TOX濃度は徐々  

に減少し，6月6日12時には27′′g／Jとほぼ降り始め前  

の他に戻った。SSについてもTOXと同様な増減傾向を  

示している。   

PCNBの土壌への吸着性についての実験結果を図4に  

示す。畑土填である墨ポク土壌へのPCNBの吸着性が高  

いことが明らかとなった。菅平即京の土壌中ではかなり  

3．ユ 降雨流出時の水質変化   

散布されたPCNBがどのような経路で水系へ流出する  

かを明らかにしておくことは．農薬汚染問題を解決する  

ために必要であり，農薬の河川水中での濃度変動及び降  

雨時における畑地等からの農薬の流出量を把捉する目的  

で，降雨時の水質変化を菅平川で調査を実施した。   

第1回の調査は1991年11月8日からで，当日は15時か  

ら降雨が始まり18時まで3．5mm，ZO時から9日1暗まで  
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表 1菅平川河川中のPCNB，PCAの濃度および比負荷墓  

Table l Variationsofconcentrationsar）dspecificloadingsofPCNBandPCAirLthcriverWater  

Area（】fRiverBasi．－（kmZ）  l．63  3．92  7．34  9，9（）  

JUN．30．1991  

F】owQuantit）r（J／s）  

Concentratior10fPCNl〕（FLg／t）  

l．oad（）IPCNB（′Jg／s／km2）  

ConeentrationoEPC＾（FLg／L）  
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SEP．27．1991  

F】owQuantityり／s）  

ConcentrationofPCNB（FLg／l）  
LDadofPCNB（／Lg／s／km2）  

Concentratior10EPCA（／Jg／L）  

Loado！PCA（′‘g／s／km2）  

250  33z   

O．046  0．041  

1．6  1．4   

0．10  0．10   

3，4  3．3  
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〇
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135   

0．055   

1．9   

0．098   

3．4  

NOV．07．1991  

FlowQuantit）rり／s）  

ConcerLtrationofPCNB（FLg／t）  
LoadnIPCNB（′‘g／s／km2）  

Concen汀aとjoゎofPCA（／′g／り  

LoadorPCA（〃g／s／km2）   

182  295   

0．025  0．021   

0．6Z  O．62   

0．072  0，080  

1．8  2．4  

104  

′ 0．15   

3．98   

0．08ユ   

2．1  
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 DEC．03．1991  

FlnwQuaIILily（一／s）  

ConcentrationofPCNB（〃g／り  
LoadofPCNB（FLg／s／kn12）  

CorLCentrationofPCA（FLg／L）  

LoadoEPCA（F，g／s／kmZ）  

125  248   

0，023  0．019   

0．39  0．47   

0．058  0．051   

0．99  1．3  
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81  

0，027  

0．56  

0．067  

1．4  

FEB．23．1992  

F】owQuantit〉・（J／s）  

ConcentrationoFPCNB（FLg／L）  
t．oadのfPCNB（ノ′g／s／km2）  

ConcentrationoIPCA（／‘g／り  

LoadqfPCA（′∠g／s／kmZ）  

12．7  51．1  70  122  

0．035  0．014  0．0089  0．0070  

0．27  0．18  0．08  0．09  

0．10  0．056  0．037  0．036  

0．78  0．73  0．35  0．44  

Af）R．15．1992  

F】owQuanlit）・（J／s）  

ConcentrationofPCNB（FLg／J）  
i」OadofPCN8（′‘g／5几mZ）  

ConcentrationoLPC＾（／｝g／t）  

Loa（1【）fPCA（′1g／s／km2）  

104．5  235．8   

0．021  0．013  

J．▲4  0．78   

0．063  0．078   

4．0  4．7  

282．3  588   

0．011  0，012   

0．42  0．7】   

0．058  0．079   

2．2  4，7  

高濃度でPCNBが存在している11）。これらの土壌と平  

衡な水中PCNB濃度は約1．5”15〃g／Jで，この値は菅平  

高原河川水中濃度の数倍から百倍程度となる。したがっ  

て，土壌と吸着平衡になった地下水が農地から洗出して  

数倍から百倍に希釈されて河川を流れていると考えられ  

る。   

桜井ら12）は1977年に菅平河川水中の窒素及びリンの  

流出特性を解明しており，硝酸性窒素は主に農耕地に施  

用された肥料が供給源で融雪水の地下浸透に伴って浅層  

地下水を通して流出すること，■－・方，リン酸態リンは降  

雨時における農耕地域全体の地表面からの流出によると  

している。農薬のPCNf∋についても今回の調査から地下  

水汚染が進んでいるので，浅層地下水経由の農薬流出も  

無視できないが，桜井らのリン酸態リンの結果と同様に  
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回 31992年6月におけるTOXおよびSSの濃度変化  

Fig．3 ChangesofeoncentrationsofTOXarLdSSinSugadairaliiverinJurle1992  

降雨時における農地からの流出が大きいものと考えられ  

る。   

以上の調査結果から，降雨により農薬を含む畑地土壌  

の河川への流出や底泥の巻き上げが起こり農薬負荷が高  

まることが明らかになったので，土壌の侵食防止が菅平  

高原の環境保全上重要な課題であることが指摘できる。  
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4 まとめ   

野菜栽培地域を対象とした殺菌剤PCNB及びその分解  

代謝物質の水環境調査を行ったところ以下の知見が得ら  

れた。  

1）pcNBの濃度は土地利用を反映しており，農耕地付   

近の河川で高濃度を示した。また，濃度の時空間分布   

についてはその変動幅が大きかった。調査期間中の水   

環境中PCNBの最高濃度は12FLg／lであり，河川水中   

及び地下水中では年間を通して検出された。さらに時   

期によっては降水中からも検出され，PCNBは広く環  

1  10  100  100  

Conc・OfPCN8（〃g／り   

囲 4 PCNBの吸着等温線  

Fig．4 Adsorpt10nisothモrmal⊂ⅥTVeOfPCNB  

▲ンNa・BenしOnite．■：Ca・Ben10nite．  

△：Mon帥Ori110nite．0：Al】ophane．  

●：Kao】i山te，へ：Graylowlandsoil．  

b‥A雨osoi】．q＝－′ighlandosoil  
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伏脇裕一  

境中に残留していた。  

2）河川水中のPCNB濃度はPCNBを散布後1カ月程経   

過して最高値を示し，その後は急速に減少した。一方，   

分解代謝物質のPCAの濃度変化はPCNB程大きくな   

く，川月から散布前の4月頃にかけてはPCNB濃度よ   

り高い傾向を示した。これはPCAがPCNBと比べて   

難分解性であった結果と符合していた。  

3）菅平高原内の湿地付近では，PCNBの濃度及び負荷   

量の減少がみられ，PCNBの分解が進行していると考   

えられる。  

4）降雨時における水質調査結果より，【定量の降雨に   

より農薬を含む畑地土壌の河川への流出や底泥の巻き   

上げ現象により河川水中の農薬負荷が高まることが明   

らかになった。  
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RiverWaterMonitoringSurveyforPesticidesandEstimationonthe  

RunoffAmountsfromAgriculturalFields  
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KazutoshiSASAKl】，TadashiTSUKIOKAIJun－ichiTERASAWA2andShigenoriSHIMIZUl  

域は長野県北部の標高約1000nlの山地から流下する河川  

に沿って開けた扇状地で，上部の傾斜地は果樹地帯，下  

部の低地では主に水田地帯となっている。中央部を流れ  

る河川（S川）は，背後の山系に源を発した2河川がそ  

れぞれ扇状地上部の果樹地帯を通過した後合偏し，水田  

地帯のかんがい用として利用され，最終的に千曲川に合  

流している。水田はほ場整備が完了しているが，－▲部休  

耕田となっている部分もみられる。   

一方，西方向から合流する支川（Ⅰ，J川）は千曲川の  

上流約15km付近で用水として取水され，一部かんがい  

用に利用された後，調査地城西側の市街地を通過し，そ  

こでZ手に分かれて扇状地‾F部の農地をかんがいしてい  

る。両河川の流域両横は約32km2，農用地は約4．4km2で  

ある。  

1 はじめに   

長野県内で使用される農薬量は殺虫剤，殺菌剤／除草  

剤を合わせると年間約15，000トンであるが，このうち，  

ゴルフ場等で使用される割合は1％程度で大部分は農林  

業用である1）。今や，農薬は農産物の安定供給や労力の  

軽減のために必要不可欠となっているが，一ブナで、環境  

への流出による水道水源の汚染や自然生態系への影響が  

懸念されている2▼3）。   

このため河川等環境水中における農薬成分のモニタリ  

ング調査が各地で行われ，流出負荷量と施用量の見積も  

りから，農薬の流出率を推定した報告もいくつかみられ  

る4‾6） 。しかし．これらは比較的規模の大きな河川での  

広流域を対象とした場合が多い。   

われわれは，1990年より河川の流程が短く，集水域も  

比較的限定される扇状地を対象とし，農用地に散布され  

た農薬成分の流出特性について，調査を行ってきた。   

調査はやや断片的な面もあるが，ここではこれまでの  

調査結果から，この地域での農薬成分の流山特性を検討  

した。また，地域に出荷された農薬量の集計から，農薬  

成分の農地からの流出率を試算した。  

2．2 調査方法   

調査地域での農地利用は，杏を中心とした春先の果樹  

栽培から始まる。水田は，麦，たまねぎ等の薮作が行わ  

れ，6月頃これらが収穫された後，水稲の作付が行われ  

る。このため，水稲の移植が行われるのは．6月中旬か  

ら下旬にかけてであり，全国的にみてもかなり水稲の移  

植の遅い地域である。   

これまでに対象とした調査地点を区＝に示す。調査は  

1990年より行っている。調査頻度，調査地′・宣は年により  

多少異なっているが，全体としては，S川最下流部の千  

11川合乱射寸近のC地点を主に調査を行った。   

対象地城は紫紺軋 水乱 畑地が混在しており，水田  

からの負荷を把揺するためA，Bを調査地点とした。こ  

の場合，S川東例の水田18ヘクタールを対象としており，  

A地点は流入前，B地点は流出後に当たる。なおS川西  

側の水Ⅲ水は川に排日されており，AB間でS川瀕側  

2 調査概要  

2，l調査地域   

調査対象地域及び調査地′蕉を図1に示す。調査対象地  

1．長野県衛生公告研究所   

〒3鋸長野県長野市安茂里米付1978   

Nagano ResearchInstitute for tlealth and Pol】ution．f（ome・   

爪ura1978．Amori．Na卵nO380．Japan．  

2．長野消費生活センター   

〒380長野県長野市中御所岡田98－1   

Nagano ConsumerIrl（ormation Center．Okada 98－1，Naka－   

gosyo．Nagano3弧Japan．  
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凹 1調査対象地域及び調査地点  

Fig．1SLudyareaamdobservationsites  

なお，1993年には水田内での消長及び流出状況を把握  

するため，‖＝上流の面積720m2の水田を対象に実際に  

散布された農薬成分の濃度変化を追跡した。  

の水田からの負荷はない。   

採水は，原則として河川中央部から行い，4－9月に  

かけて1－2週間間隔で行った。1Jのガラスビンに採  

取後，実験室に持ち帰り，直ちに抽出までの操作を行っ  

た。ただし，空中散布時等における数時間毎のサンプリ  

ングには自動採水器（ISCO．1680）を用い，容量400mJ  

のガラスビンに採取した。   

河川の流量は原則として採水時に流水断面積と済己速を  

測定し算出したが，調査地点は，マス型に河川整備がな  

されており，川幅が比較的広いことから，水位が多少変  

動しても流速はほぼ一定であったので，通常は，水位の  

み測定し流量を算用した。   

また，調査地域における農薬散布量を把握するため，  

地域内に販売された農薬量を人手できた資料について集  

計したが．把握できなかった販売ルートもいくつかある  

ため，これがどの程度実態を把握しているかは明らかで  

ない。  

2．3 分析方法等   

調査対象農薬は県内全域での使用量（出荷量）と地域  

の特性を考慮し，この地域で比較的使用量が多いと思わ  

れる成分を選択した。年により多少変動はあるが，これ  

までに調査対象とした成分は，殺虫剤8種：Carbaryl  

（NAC）．Fenobuearb（BPMC），Cyanophos（CYAP）．Diazi－  

non．Fenitrothion（MEP），Fenthion（MPP），Chlorpyrifos，  

DichLorvos（DDVP）．殺菌剤 4 種：Isoprothiolane、  

1probenfos（IBP），Quintozenc（PCNB），Chlorothalonit  

（TPN），除草剤11桂：Molinate．Thiobencarb．Simetryn．  

Simazine（CAT），Oxadiazon．Butachlor．Chlormethoxynil．  

Chlornitrofen（CNP），Bifenox，MCP．MCPBである。なお  

殺虫剤のMPPについては，酸化生成物であるMPPく  
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不検出のデータは除いてある。河川中の農薬成分の濃度  

変化は調査対象地械の農薬使用状況によく対応してい  

た。   

すなわち，この他城では扇状地上部を中心に杏を主と  

した果樹栽培が盛んであり，殺虫剤が早くから使用され  

るが，これを反映してMEP，Diazinon等が4月当初から  

比較的高い濃度で検出されている。とくにこの地域に出  

荷されているMEl｝製剤はスミチオン水和剤，ラビキラー  

乳剤等畑作，果樹園で使用されるものが多いが，河川中  

濃度も水稲栽培が始まる前をピークに減少しており，使  

用状況に対応していた。また，Diazinonは4月から7月  

中旬までいくつかのピークがみられるが，6月初旬まで  

は畑地，果樹園で，それ以降は水田で使用されたものが  

起因していると考えられる。BPMCも比較的早くから検  

出され，5月‾F旬から6月上旬，7月下旬から8月上旬  

にかけてピークがみられたがDiazinon，MEl）に比べると  

濃度は低かった。   

殺菌剤はIsoprothiolane，lBPが5月下旬頃から検出  

れはじめ，7月下旬から8月中旬にかけてピークを示し  

たが，これらは主に水稲のイモチ病予防に使用されてお  

り，梅雨明け前後に集中して使用されることに対応して  

いる。なお，河川中の濃度はIsoprothiolaneの方がやや  

l  

Salfoxide．MPP－Sulfoneについても測定対象とした。   

対象成分の測定は中性成分については試料＝（オー  

トサンプラーで採取した試料は400mり にNaClを5％  

加えた後，ジクロロメタンで2回抽出した。無水硫酸ナ  

トリウムで脱水後濃縮乾同した。抽出物をアセトン1mJ  

に転浴し，GC－MSSIM法によF）定量した。   

また酸系除草剤については，HClで試料水をpH3以  

下に調整後，中性物質と同様にジクロロメタンに抽出し  

た。濃縮乾国後ペンタフロロベンジル化且）し，CCMS  

SIM法により定量した。   

なお本調査では，ろ過等による懸濁物質の分離は行わ  

ず，一括して処理した。  

3 結果及び考察  

3．1河川での濃度変化   

調査した23成分のうち比較的高頻度で検出された成分  

は殺虫剤がDiazinon．MEP，BPMC，MPP，CYAP，殺菌剤  

ではIsoprothiolane，lBP，除草剤ではMolinate，Thioben－  

carb，Simetryn．Butachlor，Oxadiazon．CATであり，  

NAC，PCNB．BifenD又は全く検出されなかった。   

図2にC地点において1991年4－9月にかけて測定  

された主な農薬成分の濃度変化を示す。なお，回申では   
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図 2 抑【l水中における農薬成分濃魔の推移（C地点）  

Fig．2 ChangesinconcentrationsorpeslicidesatSt．C  

ー 59－   



佐々木一級‥月l判 忠・寺盲尺潤一・清水華徳   

遅れて上昇する傾向にあるが，これはIBPは予防効果が  

高く，主に発病前に使用されるのに対し，  

Isoprothiolaneは治療効果も比較的高い9）ことから発病  

後も使用されるためではないかと考えられる。   

除草剤では0Ⅹadiazonが6 月初旬，Molinate，  

Thiobencarbは6月中旬から下旬にかけて急上昇してい  

る。これはこの地域では水稲の移植は6月中旬から下旬  

に集中して行われるが，Oxadiazonは初期除草剤として  

移植前の植え代時に使用されるのに対しMolinate等は  

移植後に使用されることを反映している。   

この他，CATは主に畑地，果樹園等で雉早発生前か  

ら使用されるため水田除草剤よりかなり早くから検出さ  

れたが，濃度は水田除草剤に比べかなり低かった。また，  

Simetryn，MCPBはMolinate等と同様に6月中旬から下  

旬にピークを示したがButaclorはやや遅れて，7月に  

もピークがみられた。  

3．2 河川への流出負荷皇   

国3に降水量とC地点での河川水位の変化を，図4  

に流出負荷量の変化を示す。なお，降水量は調査地域で  

は観測しなかったので調査地域に最も近い気象観測  

所10）のデータを用いた。C地点での水位は台風の影響に  

より上流域で大量の降雨があった8月‾F旬を除き，梅雨  

期にやや上昇しているものの降水量の変化に対してそれ  

ほど敏感ではなかった。これは川幅が広く，また流量の  

多い川が干満ノ‖から取水された用水であり，取水部で  

取水量が調節されていること等によると考えられる。こ  

のため，河川中の濃度と河川流量から算出した流出負荷   

■
こ
」
一
二
三
二
ナ
ニ
ー
∴
一
▲
 
 
 

∩
）
 
 
 
0
 
 
 
0
 
 
 
0
 
 

4
ヽ
ユ
 
 
ウ
一
 
 
1
 
 
 
0
 
 

図 3 降水量と河川水任の変化（C地点）  
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出挙は他の河川でのモニタリング結果から得られた値と  

比較するとかなり高く，モデル水田やライシメータによ  

る測定結果から得られた値に近かった。これは前述した  

ように使円農薬量を実際より低めに見積もっている可能  

性があること，本調査地域は比較的狭く，また流程が短  

い（平均流速から計算すると最上流部から千曲川合流点  

まで数時間で到達する）ために流‾卜する過程での分解・  

吸栄による減少が少ないこと，流量の多い川lは千曲川  

から取水された用水のため千曲川上流部からの負荷を受  

けていること等の安国によると考えられるが，今後，検  

証する必要があろう。   

なお，今回得られた流出率ではButaclor，IBPが極端  

に高い値を示している。これらは県内ではかなり使用量  

の多い農薬であるが販売量の集計ではこの地域での使用  

量が非常に少ない。このため，千曲川を経由して流入し  

た量の割合が高くなり．結果として高い流出率となった  

のではないかと考えられる。  

量の変化は濃度の変化とよく一致していた。  

1日当たりの最大流出負荷量は多い順に殺虫剤では  

Diazinon630g（7月上旬），MEP350g（5月上旬），殺  

菌剤はIsoprothiolanelOOg（8月中旬），lBP75g（8月  

中旬），除草剤ではMolinatel120g（6月中旬），  

Thiobencarb580g（6月中旬），Oxadiazon］05g（5月  

中旬）であった。   

農用地に散布された農薬成分の河川への流出負荷量を  

見積もるためには使用された農薬量を把握する必要があ  

る。しかし，実際には使用量を正確に把握することは困  

難なので農薬販売量を集計し，流出率の算出を試みた。  

ただし，把握できなかった販売ルートもあるため，今回  

の販売量の集計量は実際の使用量よりヤや低めになって  

いると考えられる。   

調査期間中の総流劇負荷塁と調査地域への農薬販売量  

及び両者から求めた流出率を文献値と比較して表1に示  

す。なお，表中に示した計算値は九11）によって示され  

たライシメータでの流出率と水溶解度との回帰式から求  

めた値であり，算出に当たっての水溶解旺は農薬ハンド  

ブック9）より引用した。   

流出率はMEP，CYAP等，畑地ヤ果樹園で主に使用さ  

れる成分は低く，水田用農薬の成分で高く当然ながら水  

田からの流出負荷量の大きいことを示している。   

農薬の流出率については水田除草剤を中心に比較的多  

くの報告例がある。表1に示したとおり今回得られた流  

3．3 空中散布時の濃度変化と流出   

調査対象地域では，例年水田を対象にニカメイチュウ，  

イネットムシの防除を目的とした空中散布が行われる。  

1991年までは，バイジット乳剤（MPP50％含有），1992  

年以降は，デイブテレックス乳剤（DEP40％含有）が  

使用されている。   

図5にバイジット乳剤が散布された1990年におけるB  

衷 1農薬成分の流出率  

Table l Runorfrates（1fpesticidesfromobservatioI】areiL  

流出率の文献硝（％）  
水系調査ノ＝‾7）  ライシトタ．6上11〕 計注値‖）  

モデル水田  
成分名  鑑流出負荷呈  

（kg）  

量
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計算値：log（y）二0．531十0．327】og（Ⅹ），）・：流出率（％），Ⅹ：水溶解度（ppm）  
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図 5 空中散布後の河川中におけるMPP，MPPrsu】Foxide濃度の経時変化（B地点）  

Fig．5 Timevariationsc†MPPandMPPSu】foxideconcentratiorLSatSt．BaEteraerialsprey  

地点での散布直後からのMPP及びMPPの酸化生成物で  

あるMPPSulfoxideの濃度変化を示す。なれ 散布量は  

バイジット乳剤30倍液が1ヘクタール当たり30Jであっ  

た。   

MPP濃度は，散布直後約100／′g／Jを示したが，数時  

間で半減し，半日後には約1／10程度まで減少した。さら  

に3日後には0．1－0．Z／ノg／上程度となった。これに対し，  

MPPの酸化生成物であるMPP－Sulfoxideは，MPPより  

やや遅れてピークを示し，最大値は約70／ノg／上であった。  

その後徐々に減少するが，減少速度はMPPに比べると  

かなりゆるやかであり，散布後MPP濃度が0．5／∠g／J以  

下となった4日目になっても10〃g／J程度の濃度で検出  

された。このMPPとMPPSulfoj（ideの河川での濃度変  

化は，後述する水田内での変化とよく一一致していた。   

B地点では，S川東側の水田18ヘクタールからの流出  

水をカバーしている。空中散和では，バイジット乳剤30  

倍液を1ヘクタール当り30J散布しているので，18ヘク  

タールへのMPP散布量は11．25kg（MPPの比重は1．Z5  

として算出）である。   

A地点においても定量下限を上回る濃度が検出されて  

いるので，A及びB地点における濃度と河川流量から，  

18ヘクタールからのMPPの流出負荷量を求めると，流  

出負荷量は0．31kgとなり，流出率は2．7％であった。こ  

れは沼辺ら7）が，恋瀬川流域で地上散和の測定結果から  

求めた値（1．1％）よりやや高く，九‖）が水田用ライシ  

メータから求めた流出率（2．2％）にほぼ等しい値であっ  

′l・1   

MPPは環境中ではMPPとしての残留性は低いわりに  

残効性が高い12）。これはMPPの分解生成物も殺虫効果  

を有していることを示す。そこで，同様にMPPの酸化  

－62  

生成物であるMPPSulroxideについて流出負荷量を求め  

ると，1．46kgとなる。これをMPPに換算すると，  

1．38kgであり，MPPと合わせた流出率は15．0％とかな  

り高い値となった。   

空中散布の場合当然ながら，水路や草地等にも散布さ  

れ，これらも河川濃度に影響する。とくに水路等では短  

時間ではあっても高濃度で流出するため，一概にはいえ  

ない面もあるが，当空中散布の場合，少なくても散布農  

薬量の10％以上が水系に流出したものと考えられる。  

3．4■水田内での濃度変化と流出   

農用地からの農薬成分の流出負荷量を見積もろうとす  

る場合，対象面積（地域）が広ければ広い程，散布され  

た農薬量の正確な把握が困難となる。また，流下する過  

程での分解・消失も問題となる。このためモデル水田や  

ライシメータを使用した調査が行われ，前述したように  

除草剤を中心に比較的多くの農薬について，流出率が求  

められている。今回の調査結果から得られた流出率は，  

水田用農薬についてはこれらとほぼ一致し，流域での調  

査としてはかなり高い結果となったが一般には実フィー  

ルドで求められた流出率よりモデル水田等で得られた流  

出率の方がかなり高い。これは，水管理や流程の遠いに  

もよるものと考えられていが）。   

ここでは，この地域で比較的使用量の多い水田農薬に  

ついて，実際の水田（約7ZOm2）に散布された後の水田  

内での農薬濃度の変化と流出について検討した。散布農  

薬は移植直後にダイアジノン粒剤（Diazinon5％含有），  

ウルフエース粒剤（Thi。b。。。ar’b5％．Mef。。。。。tl％．  

Bensulfuron－metlylO．15％），梅雨明け後にバイジット  

乳剤（MPP5％），プラエス乳剤（BlastieidinSl％）   
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中の●印はサンプルの回収日に採取した水田内での濃度  

を示す。   

図から分かるように当然ながら流拙水中の濃度は，そ  

の時の水田内の濃度とほほ一致する。農薬散布量は水損  

面積に対しダイアジノン錠剤，ウルフエース粒剤とも  

2．1kgであり，Diazinon，Thiobencarb芸とも同じで105gで  

あった。   

Diazinon，Thiobencarbとも散布直後は350／Jg／E程度を  

示したが，以後急激に減少し，散布2日後には約1／3と，  

両物質はほぼ同程度の減少率を示した。しかし，散布10  

日後の濃度を比較するとDiazinonは約0．4／∠g／Jであった  

のに対し，Thiobencarbは4－5／Jg／lと約10倍の濃度を  

示し，長期的にはThiobencarbの方が残留性が高い傾向  

にあった。このことは環境水中での半減期が  

Thi。benca，bの方がかなり長い13）ことと一致する。   

バイジソト乳剤散布彼の調査では流出口の他，水田内  

の貯水についても12時問間隔で連続サンプリングを行っ  

た。図7にMPPとその酸化生成物のMPPrsulfoxide．  

である。測定はDiazinon，Thjobencarb．MPPを対象に  

行った。これらはいずれも3．1における対象地城で使用  

量の多い物質あるいは空中散料二使用された物質であ  

る。   

採水は水田流出口に直径20cmの桝を設置し，水田か  

らの流出水はこの研を経て，直径5cmのパイプから流  

出するようにした。採水はオートサンプラーを用い，3  

時間ごとに行った。また，流出水量はパイプからの流出  

水を電接計を接続した転倒析に受け，その転倒敷からの  

算出を試みた。   

しかし、この水旺＝まかけ流しは行わず，水田の貯水が  

ある程度減少したところで，水門を開け水を供給してい  

る。また，水田土壌の下層が砂地のため．貯水が地下へ  

浸透しやすい。このため，水円からの流出水は通常は非  

常に少なく，流出負荷量を一般化するには不向きであっ  

たので，ここでは，流出水（水田内）の濃度変化につい  

てのみ考察する。   

図6にDiazinonとThiobencarbの濃度変化を示す。囲  
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図 7 MPP及び酸化生成物の水田内における濃度変化  

Fig．7 Changesinconcenlralionso（MPPanditsoxidizedproducisinpaddyEieldwater  
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MPP－Su血neの水田内での変化を示す。農薬散布量は水  

間面積に対してバイジット乳剤70mJ，成分量に換算す  

ると43．8gであった。これは水田内の水深が10nmとす  

れば水田水中の濃度は608／‘gハとなるが，散布直後の濃  

度は670／ノg／上であり散布されたMPI）はほぼ100％水中に  

存在していたことになる。   

MPPの濃度は散布後急激に減少し，約半日で1／6以下  

となった。一方，MPP－SulfoxideはMPPの減少に伴っ  

て増加し，散布1日後に最大（130／ノg／りとなった後，  

徐々に減少した。また，MPPSulfoneはMPPSulfoxide  

よりさらに1日程度遅れて最大となった。各物質の最大  

濃度を比較するとMPP－SulfoxideはMPPの約1／2，  

MPP－SulfoneはMPPLSulfoxideの約1／10であった。   

MPPの塩素あるいはオゾン処理実験の結果】4）によれ  

ばMPPは主にMPPvsulfoxideに酸化される。MPP－  

su肋Ⅹjdeはさらに酸化されMPPSu偵meになるが，こ  

の 時Oxon－MPPrsulfoxideも 生 成 さ れ， MPP－  

suけoneより0二て0刀－MPfしsu汀0ズjdeの生成の方が優先する  

と報告されている。本調査ではOxon体の測定は行わな  

かったが，MPPSulfoxide．MPP－Sulfoneの生成量からみ  

て水田内でもほぼ同じ過程で酸化反応が進行しているも  

のと考えられる。   

なお，MPP濃度は散和5日後には0・5／1g／【以下になっ  

たが，MPPSulfoxideは散布後10日以上経っても数  

〃g／Jのオーダーで存在した。また，先のオゾン処理結  

果によればMPP－S山王oneあるいはOxon－MPP－SlユIfoxide  

はさらにOxon－MPP－Sulroneに酸化されたあと比較的安  

定することも示している。このことは散布された農薬成  

分そのものは減少し消滅しても，その分解生成物が薬効  

性を持続したまま環境中に存在していることになり，環  

境中における流出，残留性を評価する場合，これら分解  

生成物も加えて議論する必要性を示唆していると考えら  

れる。  

1）河川中の農薬成分の濃度変化はこの地域での農薬使   

用状況によ〈対応した。果樹園，畑作用の農業は，4   

月初めから検出され，6月初旬頃には減少した。水田   

用除草剤は水稲の移植が集中する6月中一下旬に急上   

昇し，1ヶ月 程度で減少したのに対 し，  

Isoprothiolane等のイモチ病用の殺菌剤は梅雨明け後   

に上昇した。  

2）農薬の流出負荷量の変化は，河川流量の変化が小さ   

かったため，濃度の変化とよく対応した。総流出負荷   

量及び流出率とも水田用除草剤が高く，栄樹，畑作用   

の農薬は低かった。  

3）得られた流出率を文献値と比較すると，モデル水田   

やライシメータでの値に近く，実際のフィールド測定   

から報告される値に比べると比較的高い値であった   

が，この結果については散布量の正確な把握も含め，   

さらに検討する必要がある。  

4）空中散布されたMPPの流出率は2％程度であるが，   

酸化生成物も含めると，10％以上となった。農薬成分   

は分解しても分解生成物がさらに薬効を持続するもの   

も多く，環境への影響評価には，これらも含めて検討   

する必要があると思われる。  

5）水田に散布された農薬成分は，指数関数的に減少し   

たが，成分により減少速度に違いがみられた。また，   

MPPについて．その酸化生成物も含めて検討したと   

ころ．MPPの減少に伴って，MPP－Sulfoxide．MPP   

Sul王oneの濃度が上昇し，この変化はオゾン処理によ   

る実験結果等とよく一致していた。  
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国立環境研究所研究報告 第133号（R－133ノ94）  

Res．R岬Natl・1nst■Environ■Stud．．JpnりNo．133．1994  

7 力丸ダム湖集水域における水田からの農薬の流出特性  

Runoff Characteristics of Pesticides from Paddy 

FieldsinWatershedofRikimaruReservoir  

永淵 修1  

0samuNAGAFUCHll  

出について水田の用排水管理も含めて検討したものであ  

る。  

1 はじめに   

最近，我が国ではゴルフ場から水環境への農薬の流出  

が注目されている。しかし，その使用量は全農薬使用量  

の1％程度で，98％以上は他の農林業用に使用され，そ  

の内，約50％は水田で使われている1）0したがって，ゴ  

ルフ場のみならず，農地からの農薬の流出を評価するこ  

とも重安である。また，水田への農薬の散布で水稲移植  

後の除草剤散布と夏季の殺菌剤散布が時期的に集中して  

いる。その上 大部分の農家は兼業農家であり，ある特  

定の週末に農薬散布が集中する傾向がある。したがって，  

河川水中の農薬の濃度は週末から過の前半に高くなる傾  

向がある2）。さらに，水田の用排水管理の不備による農  

薬の流出の問題がある。また．水田それ白身がノンポイ  

ント汚染源であるため，農薬の大部分は降雨時に流出す  

る傾向がある。   

農耕地からの農薬の水系への流出率は畑地からは散布  

直後に激しい降雨がない限り，5％を超えることは少な  

いが，水田からは20－30ヲgに達する例も報告されてい  

る3）。   

我が国の水道水源の80％は地表水であり，これら水源  

の上流に農耕地が分布していることが多い。そのため，  

地表水が農薬に汚染されることが懸念されている。した  

がって，地表水を化学物質による汚染から守ることは重  

要な課題である。   

本報告は，このような観点から，水田における農薬流  

出について，夏季の殺菌剤散布期の農薬濃度および負荷  

長の流出特性ならびに水稲移植期後の除草剤の降雨時流  

2 調査の概要  

2．1調査地域の概要   

研究村象とした河川ほ，表1に示すようにその土地利  

用形態がl【り軋畑地，水田の田園地帯を流下し，力丸ダ  

ム湖に流人する流域面積34km2の八木l＝川である。調査  

地点は囲1に示すように，本川の上・中・‾F流の3地点  

と2本の支川の本川への合流直前の地点およびダム湖内  

1地点である。本川の八木山川はダム湖流入までの流程  

約9．5km，高低差160m，小谷川は流程2．5km，高低差  

210m，緑山川は流程3．75km，高低差315mの河川である。  

全流域面積に占める水田の面積比は約2．2％である。名  

流域別では，A流域0．3％，B流域2．5％．C流域3．8％，  

D流域l％およびE流域3．1％である。とくに′ト糾lし流  

域はほとんどが山林である。しかし，それぞれの流域に  

おける水田の位置はその河川沿いの両側に分布してお  

り，水田から河川への農薬流出が容易な形態をしている。  

なお，八木山川の源流部には18ホールのゴルフ場が1ヶ  

所存在している。  

表 1力九ダム湖集水域の土地利用形態  

Table l＾rea orlarLdusctyPein the watcrshed o（  

Riklmar11ReseTYDir  

淀城   流域面積  水町面積  山林面積  その他面積  
（ha）   （ha）   （ha）   （ha）  
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囲1力九ダム湖無水域における調査地点  

Fig・1SarnplingsiteirHVaterShedorRikimaruReservoir  

2．2 調査方法   

調査は1992年6～9月の夏季における殺菌剤および殺  

虫剤散布期に12匝lおよび1993年4－5月に水稲移植後の  

除草剤の降附時流班調査を行った。1992年の調査時期の  

主な農薬の散布ほ7月10－30日であった。′さらに，流域  

によっては8月下旬にも散布された形跡がある。1993年  

の調査では水稲移植後に初期除草剤の散布が行われてい  

る。調香流域の水稲の移植期は，E流域と他の流域でほ  

異なっている。E流域では5月上旬であり，他の流域で  

は5月下旬から6月上旬である。したがって，1993年の  

調査はE流域の末端であるSL4で行った。また，流域  

によって水稲移植の時期が異なるため，夏季の農薬散布  

も流域によって若二I二時期的なズレがある。なお，試料採  

取の際，気温，水温，DO，および流量の測定は，現場  

で行った。流量は各調査軌こ流水断面積の計測とプロペ  

ラ型流速計あるいは電磁流速計による流速測定を行っ  

た。試料は水冷して持ち帰り，直ちにろ過操作を行った。  

2．3・分析方法   

試料1ほGF／Cガラス繊維ろ紙（Whatma。）でろ過し，  

溶存態と懸濁態それぞれについて．農薬の分析を行った。  

潜存態はろ液1Jを1．4Jの分液ロートに採取し，塩化ナ  

トリウム50gおよぴジクロロメタン100mJを加え，振と  

う機でiO分間細川し，静置してジクロロメタン層を分取  
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3 結果と考察  

3．1調査流域の水文，気象条件   

調査した流域の最下流にある力九ダム湖は1965年に完  

成した。したがって，流域の降水量とSt．1における河  

川流量のデータは1965年以来のものがある1）。St．4にお  

ける降水量およぴSt・1革；ける河川流量を表2，3に示  

す。調査流域の過去27年間の平均降水量は2031mmであ  

り，平均降水日数は140日であった。また，平均流量は  

1．04m3／sであった。調査した1992年と1993年における  

それぞれの平均降水量は1562mm，2381m町 平均降水日  

数は140日，144日であり，平均流量は0．87m3／s，  

1．Z7m3／sであった。1992年の降水量は過去27年間の平  

均値の77％であり，過ま，最小雨量の1456mmに近い値  

であり，かなり少雨の年であった。しかし，1993年度は  

2381mmであり，過去Z7年間の平均降水量の117％であ  

り，とくに夏季の6，7．8月で1234mmの降水量があ  

り，年間降水量の50％を占めていた。このように調査を  

行った1992，1993年は少雨と多雨の年であり，平均的な  

水文，気象条件の年ではなかった。  

する。再び．水屑にジクロロメタン100mJを加えて，同  

様な抽出操作を繰り返す。ジクロロメタン抽出液は無水  

硫酸ナトリウムで脱水し，ナス型フラスコに移し，ロー  

タリーエバボレータを用いて，約30℃で乾固し，アセト  

ン3mJに転浴し，窒素気流下で1 mJまで濃縮し．内部  

標準としてアントラセンdlOを添加した後，GC／MSで  

測定を行った。懸濁態はろ紙にアセトン30nl＝巨加え，  

超音波抽出を15分間を行った。同様な超音波抽出を3回  

行い，抽出液はナス塑フラスコに移し，ロータリエバボ  

レーダーで30℃で約1mJまで濃縮した。アセトン抽出  

液を水300mトに移し，塩化ナトリウム15gおよびジクロ  

ロメタン50mJを加え，溶存態と同様な抽出操作を行い，  

GC／MSで測定を行った。  

2．4 測定条件   

GC／MSはバリアンGC3400を装着したフィニガン・  

マットMAT－90を使用した。キャピラリーカラムはHP  

梨DB－1（30mXO．25mmLd・，0▲25／Jm）を使用した。カ  

ラム温度条件は，100℃で1分間保持し，150℃まで毎分  

ZO℃で昇温し，ついで150℃よりZ80℃まで毎分10℃で昇  

温した。さらに，280℃で7分間保持した。注入口温度  

およぴトランスフ了－ライン温度は260℃に設定した。  

質量分析計の設定条件は次のとおりである。EIイオン  

化モードにて，イオン化電圧70eV，加速電圧5kV，イ  

オン化電流1000／∠Aに調整し，分解能は5000で行った。  

3．2 河川水中おける農薬の存在形態  

1992年に調査した農薬は，以）DP（エジフェンホス），  

フルトラニル，フサライド，クロロビリホスメチル，ピ  

ロキロン，イソプロチオラン，MPP（7ェンチオン），  

チオペンカーブおよびCAT（シマジン）の9種類である。  

衷  2 力九ダム湖集水城における降雨特性（St．4）  

Table Z RairLLallcharacterislicsinthewatershedofRikirnaruReservoir（St．4）  

2   3   4   5    6  7   8   9  10  11 12   Tota】  
htOnth  

Rainfa】】（mm）  94  

Rainfa】】days  13  

（1992）  

143  291 119 129   

8   22  12  12  

207   97  328 110  57  129  93  1562  

10   10  1′1   9   8   12  12  1′10  

Rainfa】】（mm）  112  

Rainfa】】days  13  

（1993）  

73  99 139 127  431  360  443  Z65  87  170  75   2381  

S  16   6  12  16  17  17  11  5  12  11   144  

∧nnualrainrall（¶1m）  八nnt】alrai【lIall（1a）7S  

Averageanmua】rainね11  

Ma：くimamanれualTail止州  

Minimum annuvl rainfall 

Miximammonthlyrainfall  

Mhimumdai】〉・rain†a】1  

2031  

3323く1980）  

1456（1978）  

839（Ju】y1980）  

215（26August1978）  

htea】l  140  

Maximan  193（19S5）  

M血血um  l13（1978）  
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表  3 八木山川の流量特性（St．1）  

Table 3 RIvernowcharacteristicsorYakiyamaRiver（St．1）  

1  2  3  4  5  6  

＼I、・＼lト  

7  8  9  10   11 12  Annual  

mビa】l  

4．80   36．5    4．73  I．35   β．70 】．47  

0．29   0．27   0．28   0．19   0．21 0．33  

0－7二i l．74   0．47  0．30  0．47  0．46  0．87  

1992hlin O．27  

M郎！1  0．55  

0．38  0．47  〔）．42  0．40   0：17  

0．90  2．22  0．88  0．71  〔し93  

M氾＋＋・．59  

1993hti】1   0．35  

hlean O．75  

1．54   3．35 13．0   4．23   52．7  

0．34  0．30  0．22  0．81  0．25  

0．47  0．56  0．63  0．31  2．41  

22′6   43．β   22．9   占．75 J仇3   2．04  

0．77  1，01  0．51  0．37  0．39  0．37  

2．77   3．34   1．86   0．78   0．82  0．55  1．27  

1986トtax   5．76  

－M玩    0．15  

1992Mea】1  0．56  

27．0  17．3  26′5  ］7．6  】37    245  】23  】22   】2．2  ユ仇ユ  5．（沿  

0．07  0－11  0．11  0．08   0．06   0．16   0．07   0．06 － 0．21  0．09  0．】3  

u一山：mユノs  

1一般に水沼解度が10mgハ以上あれば，水中で懸濁粒  

子等に付栄することなく溶存態として存在し，懸濁粒子  

の沈降に伴った底泥方向への移動はないといわれてい  

が‾7） 。水田使用農薬の多くは水溶解度が30－40mg／J  

以上である。1992年に調査した9種類の農薬の水溶解  

度8）を表4に示す。分析は高感度法で行ったため，懸濁  

態の農薬は，9種類すべてについて降雨時以外の晴天時  

にも検出されている。しかし，濃度がかなり低く，定量  

限界に近いため，懸濁態の流出割合の評価はフルトラニ  

ル，イソプロチオランおよびゼロキロンで行った。これ  

ら3種類の懸濁態の流出割合は5％未満であり，大半が  

溶存態として流出していることが明らかになった。した  

がって，今回の農薬流出の解析は，すべて洛存態濃度を  

用いて行った。  

年の調査は，夏季の殺菌剤散布期に焦点を絞り，6月26  

－9月10日までの間に12回行った。この間の水田におけ  

る農薬の散布時期は上記したように7月10－30日であ  

り，その後も8月末まで散発的に散布きれている。その  

間，7月18”8月3日までは晴天が続いた。   

各調査地点におけるそれぞれの農薬の平均値，最大値  

および最小値を表5に示す。これら9種類の農薬の中で  

十分な感度で検出されたものはフルトラニル，イソプロ  

チオランおよびピロキロンであった。平均濃度は，大部  

分のものがSL4で最高値を示している。しかし，単位  

面積当たりの平均負荷量では．大部分St．1が最高値で  

あった。平均濃度における，この現象はSt．4の流域の  

水田面積，畑地面積の比率が大きいこと，八木山川支流  

の小谷川および緑山川の農薬濃度が本川に比較してかな  

り低いため，St．1までの流下過程において農薬負荷量  

の累積増加分より流量の累積増加分が卓越するためと考  

えられる。さらに農薬ごとの最大濃度の出現にもそれぞ  

れ違いが認められた。大部分の農薬は8月12日の降雨時  

に最大濃度が認められたが，水稲移植後に散布されるチ  

オペンカープは，6月26日に最大濃度，水溶解度の大き  

いピロキロンはSt．2以外は7月20日前後にピークがあ  

り，St．Zでは8月後半にピークがあった。調査流域で  

はイモチ病発生のため7月20日からコテトノプ粒剤（ピ  

ロキロン5％）散布の情報が入っていたが，C流域では  

さらに，8月下旬にもコラトップ粒剤を散布した可能性  

がある。このように散布時期がこれらとは別の時期であ  

るチオペンカープ以外は降雨時に最大濃度のピークがあ  

るが，ピロキロンだけは，最大濃度が散布時期と一致し  

ていた。  

表  4 農薬の水溶鮮度  

Table 4 WatersoLubilityofinvestigatedpesticides  

Waterso】ubil恒・（mg／り  

30   

・、   

S】jghtl）・SOIuble  

l■、  

4000  

Slightlysoluble  

ニ■   
insoIuble  

55  

Ttliobencarb  

Simazine  

F】utl）1ani】  

Isopro〔hjolane  

Pyroquilone  

Fthalid（ゝ  

Ed汗enphos  

Cl山）rpyrifos－metyl  

Fenthj（）n  

3．3 河川水中の農薬濃度  

1992年および1993年の調査期間中のSt．1における河  

川流量と降水量の変動を図2（a），（b）に示す。1992  
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3．4 農薬の流出特性  

1992年の夏季にお■ける各農薬の濃度の経日変化および  

負荷量の経日変化を図3，4に示す。除草剤のチオペン  

カーブとCATでは，流出パターンが異なっていた。チ  

オペンカープは全流域の水田において，水稲移植後に散  

布されている。したがって各調査地点で同様な流出パ  

ターンが出現している。調査流域における水稲移植はE  

流域が5月上旬，他の流域が5月下旬から6月上旬であ  

る。Lたがって調査を開始した6月26日は，河川水中の  

チオペンカrプの濃度は減衰期に入っていたと考えら  

れ，7月20El前後にはほとんど消失している。しかし，  

8月4日，12日の降雨時には小さなピークが認められる。  

一方，CATは8月4日，12日の降雨以外では低濃度で  

推移しているが，5t．4における流出ノヾターンから，水  

田以外の影響と考えられる。   

殺蘭剤の5種類の農薬の中で高濃度であった3種類の  

農薬について流出パターンを検討した。フルトラニルと  

イソプロチオランはほぼ似かよったパターンであった。  

しかし，イソプロチオランの方が散布後の河川中への流  

出は早いようである。一方，ピロキロンは他の農薬とは  

異なった流出パターンを示した。調査期間．降雨時以外  

に大きなピークが認められた。とくにSt．4における7  

月20El以降の大きなピークは7月18日から8月4月まで  

の晴天時流出のものであり，他の地点も含め8月4日，  

12日の降雨時より濃度が高いものはピロキロンのみで  

あった。とくにE流域では7月20日以降にピロキロン  

を散布したことが明らかになっており，ピロキロンの水  

溶解度（表4）の大きいことによる水田からの流出が問  

題になる。St．3における8月後半のピークもピロキロ  

ンを散布したとの情報は待てないがSt．4の7月20日以  

降と同様の理由によるものと考えられる。したがって，  

ピロキロンの負荷還流出パターンは他の農薬と異なり，  

散布時期と降雨時の二山型となっている。ちなみに，他  

の農薬は大部分降雨時流机のみの一山型である。ピロキ  

ロンは，散布後4－5日間は水田から落水してはならな  

いことになっている9）。しかし，ピロキロンは降雨のな  

い時期に河川水中で検出されている。なお，ビロキロン  

は，コラトップ粒剤として散布されており大気経由で水  

環境に流出してくることはほとんどないと考えられる。  

したがって，ピロキロンのように水溶解度の高い農薬は  

水田の用排水管理を正しく行わないと水環境への負荷が  

問題になる。このことは水田の用排水管理の不十分さの  

問題を提起している。  

3．5 農薬の降雨時流出特性   

農薬の降両時の流出特性は1993年の5月ユ3～14日に  

St．4で行った。E流域では5月10日頃に水稲移植が終了  

し，調査時期は初期除草剤の散布時期であり河川水中の  

除草剤濃度が最も高くなる時期である。調査降雨はE  

流域の水稲移植がすべて終了後，最初の降雨である。し  

かし，降水量としてはユOmm未満であり，河ノり水量もそ  

れほど大きくなく，河川水中の濃度，負荷立ともに他の  

時期と比べて最大のピークではないと考えられる。   

洛存態のチオペンカーブ，CAT，イソプロチオランお  

よびフルトラニルの濃度と流出負荷量の経時変化を図5，  

6に示す。降雨は14日の6二00過ぎから降り始め11：30  

まで時間雨量1～2mmで断続的に降り続いた。河川流  

量は10：30にピークに達し，12：00までピークに近い流  

量が維持された。また，11：45から濁水が出始めた。   

図に示した農薬の流出パターンは除草剤と殺菌剤のそ  

れぞれで異なっており，さらに，除草剤のチオペンカー  

プとCATでも流出パターンが異なっていた。   

チオペンカープはE流域で水田除草剤として使用さ  

れている。水稲移植直後は，田面水の水位が満水状態で  

あり，少量の降雨により田面水がオーバー フローすると  

考えると，この流出パターンは説明できる。降雨に伴う河  

川流量の急激な増大が7：咄頃にみられるが，チオペン  

カープの濃度はそれほど増加していない。しかし．8：却  

から9：30の間に数ng／Jから約100喝／上の濃度レベルに  

急増している。その後，流量はピークに近い状態を維持  

しているがチオペンカーブ濃度は11：30と12：00に数  

ng／Jに急落している。すなわち，8：20－9：30の間  

に田面水がオーバーフローを始め，降雨が小雨でかつ断  

続的であったため，11：30と12：00の濃直の落ち込みは  

降雨が降り止ん、だ時に田面水の流出が一時的に止まった  

ためと考えられる。このため，チオペンカーブは田面水  

の流出の応答に速やかに反応していることがうかがえ  

た。－・九CATは，降雨流．甘期間中濃度の変動はなかっ  

た。殺菌剤のイソプロチオランとフルトラニルの流出パ  

ターンはチオペンカープと若干異なっており，濃度増加  

の立ち上がりは河川流量の増加と一致している。さら  

に，一旦，河川中の濃度が増えるとそれほど変動はな  

かった。したがって，水稲移植後の初樹除草剤は田面水  

の水位が満水の場合，少量の降両によっても流出するこ  

一 72一   



力九ダム湖集水域における水田からの農薬の流出特性  
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力丸ダム湖無水城における水田からの農薬の流出特性  
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力九ダム湖菓水域における水田からの農薬の流Jl僻性  
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力九ダム湖輿水城における水出からの農薫の流出特性  
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力九ダム湖輿水戒における水Ⅳからの農薬の髄出特性  

衷  6 農薬の流速率  

TabLe 6 Flowjng・do＼川rateSOfpesticides  

とが明らかになった。  

3．6 農薬の流出率   

農薬の流出率は，正確な農薬流出量の見積もりと調査  

流域での農薬使用量の把握が必要である。1992年の調査  

は降雨時の調査が詳細でなく正確な流出負荷量の見積も  

りが不可能である。さらに，農薬の使用実態を正確に把  

握することはたいへん困難である。そこで非常に粗い見  

積もりであるが，E流域において，3．4の流出特性の項  

で記した降雨時流出より晴天時流出の傾向が強いピロキ  

ロンを用いて農薬の流出率の算定を試みた。なお，農薬  

の使用量は農協からの出荷量を基にした。ビロキロンは  

7月20日前後にコラトップ粒剤として75kgが散布され  

ている。7月22日から9月10Elまでの間の絵流出負荷量  

から求めたピロキロンの流出率は約12％であった。この  

くロキロンの流出率は沼辺ら2）の算定した流出率の高い  

農薬に該当する。1992年の調査は調査頻度もそれほど多  

くなく，降耐時調査も詳細でなかったにもかかわらずピ  

ロキロンの流出率は高い値を示した。この理由はピロキ  

ロンの水溶解度が4000mg／～であるため，晴天時流出の  

割合が大きいことに因っている。すなわち，農薬の流出  

率は水溶解度と相関が高いことが報告10‾12）されてお  

り，ビロキロンの結果は，このこととよく一致している。  
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4 まとめ   

水田からの農薬の流出特性について力九ダム湖の集水  

域で調査を行った結果，以下のことが明らかになった。   

水田からの農薬の流出については降雨時流出は制御不  

可能な面があるが，晴天時流出については用排水管理に  

よりかなりの部分が制御可能と考えられる。また，降雨  

時流出も，田面水の水位管理により少量の降雨の場合は  

制御可能な部分があるものと考えられる。   

水田使用農薬は，ゴルフ場使用農薬，畑地使用農薬と  

異なり田面水に直接供給されるため降雨時以外でも用排  
水管理を誤れば，水溶解度の大きい農薬は水環境中で高  

濃度で検旧される可能性が認められた。海老瀬14）．井  

上15），沼辺こ1らは水田からの農薬の降雨時流出の重要性  

を指摘している。しかし，晴天時の農薬の流出負荷畳も  

農薬の種類によっては降雨時と同様に重業であることが  

明らかになった。今回の調査流域での水田の占める割合  

は全体の約2．2％に過ぎない。しかし，ダム湖では水田  

使用農薬は検出さている（未発表）。したがって，水源  

地の集水域において農耕地，特に，水田における用排水  

管理の重要さが示唆された。  
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頻度もそれほど多くないが，St．1における9種類の農  

薬の流達率を次式13）から求めた。  

流達率＝（St．1の流出負荷量）ハ∑（St．iの流出負荷是）t  
l土2  

その結果を表6に示す。海老滴ら】3）の調査と同程度  

の流達率を示したのはEDDP．フルトラニル，チオペン  

カーブ，ピロキロン，フサライドの5種類であった。他  

の農薬の流達率はかなり大きな値であった。この理由と  

し・て考えられるのは，調査回数が少ないこと，河川の流  

寸時間に合わせて流量測定と採水を行ってないこと，イ  

ソプロチオラン以外の農薬の濃度が検β1限界近くであ  

り，かなり誤差が認められること等が考えられる。  
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率とそれに影響を与える要因について考察を加えた。な  

お，1991年の調査結果についてはすでに報告している6〉。  

1 はじめに   

近年，河川・湖沼等の水域の環境問題として，富栄養  

化に加えて化学物質による微量汚染が取り上げられでい  

る。わが国において多量に使用されている化学物質の一  

つとして農薬があり，その多くが水田で使用されている。  

水田農薬の使用に関しては，除草剤・殺虫剤・殺菌剤等  

多種類の農薬が使用されていること，毎年新しい農薬が  

開発されるため多量に使用される農薬の種類が変化して  

いること，水稲移植後にその使用が集中することが特徴  

となっている。この水稲移植後の水田農薬の河川や下流  

域の閉鎖性水域の生態系に及ぼす影響を明らかにするた  

めにも，河川での流出特性・流出負荷量を定量的に評価  

する必要がある。   

水田農薬の水域での動態に関する研究は数多く行われ  

ているが，濃度としての測定が多く1「4），流出負荷量  

として評価した研究は少ない。また，ライシメータを用  

いた研究によって農薬の流出率は水溶解度が大きいほど  

高くなることが明らかにされていが）が，芙際のフィー  

ルドでは水溶解度に加えて，さらにいろいろな要因が影  

響していると考えられる。   

水稲移植後の河川での農薬の流出特性を定屋的に評価  

することを目的として，フィールド調査を主体とした研  

究を実施した。まず、農薬の使用量の調査手法に関して  

検討を行い，調査河川流域の農薬使用量を明らかにした。  

次に．河jllせの水稲移植後の長期間の農薬流出特性，降  

雨時の流出特性を明らかにし，個々の農薬の流出特性と  

流出負荷量について検討を加えた。最後に．農薬の流出  

2 訳査概要  

2．1調査地点・調査期間   

調査は，図1に示した茨城県の霞ヶ浦流入河川である  

恋瀬川とその支川の川又川，および，さらにその支川の  

小桜川で，1991－1993年までの3年間実施した。調査地  

点は，1992年と1993年が，小桜川で上流・中流・末流の  

3地点，川又川で恋瀬川合流直前の1地点，恋瀬川で川  

又川流入直後と霞ヶ浦1先入直前のZ地点であり，園1に  

示したようにSt．1からSt．6とした。なお，1991年は，  

St．6ではSし1－5と同様の調査は実施しなかった。この  

流域では，4月末から5月初めの連休中に水稲移植が集  

中するため，調査は4月中旬から始めた。調査期間及び  

回数は，1991年が4月Z7日から6月26日まで18回，1992  

年が4月17日から6月30日まで28臥1993年が4月24日  

から9月1日まで48回であった。その他に降雨時流出調  

査を1991年と1992年は1臥1993年は6国英施した。  

1周立環境研究所 水土壌閲環境部   

〒305茨城県つくば市′ト野川16－2   

Water arLd SoilEIIVirotlment Divisiorl，NationaLlnstitute for   

EnvironmerltalStudies，16－2．Onogawa．Tsukuba．1baraki305，  

Japan．  
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図 1調査地点  
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乗1は，各調査地点までの流域面積と排他面積を示し  

た。耕地面桔は，農業センサスのデータをもとに，流域  

内の各集落の面積の総和として求めた。耕地面積の流域  

面積に対する比率は，下流に行くに従って増加し，SLl  

の5．5％からSt．6の25．i％となっている。水田面積の流  

域面積に占める比率も3．1ヲ古から12．9％と下流に行くほ   

ど高くなっている。また．排他の中では水出面積の占め   

る比率が高い。水田以外では樹同地が多いことも特徴で  

あり，小桜川や川又川流域では，畑地とl司程度の面積と  

なっている。樹園地では主に梨や栗等が栽培されている。  

気散させ，ヘキサン1mほ正確に加えた。その後，冷  

凍庫で水分を凍結させ，ヘキサン溶液を測定用試料保存  

瓶に移し変えて冷凍保存し分析用試料とした。GF／Cろ  

紙上の懸濁物質中の農薬を測定する場合は，ろ紙をアセ  

トン10mJ溶液の中に入れ，水冷しながら15分間の超音  

波抽【tlを3回行った。抽出ろ液は，GF／Cろ紙でろ過し  

た後，遠心濃縮機で1mJ程度に濃縮し，純水500mJを加  

えた後，ろ液と同様の操作を行い分析試料とした。   

農薬の分析は，ガスクロマトグラフ（島津GC17A）  

を用い，検出器はFTDで検量線法で定量分析した。カ  

ラムは，ワイドボアカラム（DB1またはDB5，0．53mm，  

30m）を用い，1／′Jを注入した。また，ガスクロマト  

グラフ質量分析計（島津QP－5000）を用いてマススペク  

トルの確認を行った。解析対象とした農薬は．除草剤が  

メフェナセット，エスプロカルプ，ブタクロール，殺虫  

剤がBPMC（フユノプカルプ），MPP（フェンチオン），  

殺菌剤が1BP（イプロペンホス）である。それぞれの農  

薬の回収率と検出限界濃度を表2にまとめて示しが，  

70％以上の回収率が得られている。なお，後述する農薬  

濃度は回収率で補正は行っていない。  

衷  l調査地点の流域面積と排他面積  

Table l Classifiedareab〉’land usetypesinobservationbasih  

流域面積（km2）  

排地面措（kmg）  

水田面積（km2）  

畑地（km2）  

御園地（km2）   

耕地比率（％）  

水田比率（％）  

2．2 調査・分析方法   

調査は上流のSt．1から下流のSL6まで毎回同時刻に  

順次実施し，現地では流量算定のための流水断面積と流  

速の測定，pH・電気伝導度・水温の測定，および採水  

を行った。   

流水断面積は，川幅に応じて20cmから2m間隔に実  

施した水深測定から台形公式を用いて算定した。流速測  

定は，プロペラ式流速計を用い，横断方向に川幅に応じ  

て3点から7点で実施した。流量は，横断方向に流速測  

定地点の中点で区切った部分断面積とその区間の流速の  

積の総和として求めた。流妥増大時で，川の中での測定  

が不可能であった場合は，表面流速と水位から推定した  

断面積から算日＝ノた。   

農薬分析用の試水は，褐色ガラス瓶に採水し水冷して  

持ち帰った。試水は，あらかじめアセトンで洗浄したガ  

ラス繊維フィルター（Whatman，GF／C）を用いてろ過  

し，ろ液500mJを，コンディショニングした匝】相抽出カー  

トリソジ （80ndEh几C柑）に通した後，アセトン6mJ  

で溶出させた。このアセトン溶液を，遠心濃縮機で1  

mJ程度に濃縮した後，窒素ガスを吹き付けアセトンを  

表  Z 農薬の回収率と検出限界  

TabJe 2 De土ectjon」血i15andrecD～’ery（）fpesticj加s  

回収率（％）   検出限界（／‘g／J）  

5 
6 
  
  
  
  
  
  
 ハ
リ 
O 
 

l
 
1
 
2
 
1
 
n
U
 
【
U
 
 

O
 
O
 
O
 
ハ
リ
 
n
U
 
（
U
 
 

Mefenacet  

Esprocarb  

Butachlor   

BPMC   

＼＝、l■   

IBP  

4
 
9
 
1
 
9
 
5
 
4
 
 

9
 
7
 
Q
U
 
8
 
ウ
ノ
 
9
 
 

3 流域の農薬使用量  

3．1農薬の使用量   

農薬使用量の統計値としては，農薬要覧7）に種類ごと  

の出荷量が都道府県別に記載されている。しかし，同一  

県内においても地域によって使用量が異なることが予想  

されることから，流域の正確な使用量を求めるために，  

流域l月および周辺地区の農協で農薬の出荷量調査を実施  

した。農薬の農協での取り扱い額は全国平均で約70％で  

ある7）ため，まず，調査流域の農協の取り扱い量を使用  

量と等しいとすることの妥当性について検討した。  
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表3には，使用量の多い農薬について使用水田面積比  

率を上段に示した。また，下段には，その地区の使用水  

田面積比率の合計を100％とした時の，それぞれの農薬  

のシェアを示した。農薬名は取り扱い会社によってそれ  

ぞれ異なるため，会社名を除いた代表的な商品名で示し  

た。また，ウルフエースのように使用地域によって，ウ  

ルフエース粒剤17とウルフエース粒剤25の2種類が使い  

分けされている農薬は，それぞれの使用水田面積比宰を  

加算して示した。   

使用水出面積比率の合計値は，農薬要覧による全国の  

値，茨城県の値は100前後となり，使用水田而精比率で  

の比較が可能であることが分かる。調査対象流域のA  

地区と周辺のBからG地区では，28％から103％となり  

地区によるばらつきがあった。地区名は伏せてあるが，  

傾向としては都市部は低く農村部では高い値となった。  

調査対象流域のA地区では3年間ともほほ100％とな  

り，農協の出荷景でこの地区の農薬使用量が正確に把握  

できていると考えられる。   

農薬ごとのシェアを1991年で比較すると，全国ではウ  

ルフエース粒剤が18．3％で一番多いのに対して，茨城県  

ではアグト粒剤が21．9％で一番多〈使用されている。ま  

た，ゴルポ粒別の比率も全国より高くなっている。A地  

区では．アクト粒剤の比率が47．4％とさらに高くなり，  

クサカリン粒剤，フジグラス箱剤のシェアも全国や茨城  

と比較して高くなっている。周辺地区ではB，C，G地  

区のザークD粒剤，D，E地区のゴルポ粒剤のシェアが  

他の地区と比較して高〈なっている。また，F地区では，  

アクト粒剤が75．Z％と圧倒的なシェアとなっている。全  

国から茨城，調査各地区と対象面積が小さくなると，主  

要な数種類の占めるシェアが大きくなり，使用される農  

薬の種類数も少なくなる。   

年による違いをみると，ウルフ粒割からウルフエース  

粒剤へ交代し，アクト粒剤のシェアが伸びている。こめ  

傾向は，茨城県でさらに顕著となっている。A地区では，  

アクト粒剤のシェアが高くなり，逆にクサカリン粒剤，  

フジグラス粒剤のシェアが低下している。また．全国的  

にはシェアの低いシーゼットフロアブルのシェアが高く  

なってきている。   

A地区の農協は，いくつかの支所に分かれており，支  

所ごとの農薬出荷量についても調査を行った。図2は，  

A地区とA地区内の水田面積が2km2程度の5つのa－  

e支所の水稲移植後の農薬のシェアを1991年と1992年に  

農葵は，1991年9月末現在で，殺虫剤2，567榛，殺菌  

剤1，225種，殺虫穀蘭剤1，100種，除草剤844種等合計で  

6，197種が登録されている7）。この数は商品名として扱  

われているものであり，これらの農薬には，1種類から  

数橡類の有効成分が含まれている。また，この商品ごと  

に対象作物・面積当たりの標準使用量・使用時期・使用  

回数が決められている。対象作物も，稲l種類のものか  

らスミチオンのように30種類を超えるものまであり，標  

準使用量も農薬によって異なる。使用回数も年－・回のも  

のから数回のものまであり，その使用方法・使用量は多  

種多様であり，単純な数量の比較ができない。そのため，  

一つの作物のみを対象とし年に一度だけ使用される農薬  

として，水稲移植後に水田に散布される除草剤を取り上  

げた。除草剤の出荷量は，液状の農薬1Jを1kgで換算  

すると，全国で1990年が14．4力‾トン，1991年が13．3万  

トンであった。このうち，主に水田で使用される農薬を  

抽出すると，1990年で9．5万トン，1991年が8．8万トン  

となり，仝除草剤使用量の66％程度が水田で使用されて  

いることになる。さらに，標準的に水稲移植後5日後か  

ら15日後の閉に散布される農薬は，1990年で7．8万トン，  

1991年で7．4万トンであった。種類数は，除草剤がZ65種，  

水田使用除草剤が82種，水稲移植後5日から15日の間  

に散布される農薬が57種となり，水稲移植後に使用され  

る農薬は，使用量も種類数も多い。   

この水稲移植後に散布される除草剤に限っても，種類  

数が多く面積当たりの標準使用量も農薬によって異なる  

ことから，単純に数量を合計することはできない。その  

ため，比較可能な指標として，農薬の使用水田面積比牢  

を考えた。使用水田面積比率は，農薬の出荷量とその地  

区の水田面積，標準使用量から，それぞれわ農薬ごとに  

使用水用面積比率（％）＝j出荷量（kg）／水田面積（a）  

／標準使用量（kg／a）rxlOO   

で算定した値である。この使用水田面積比率は，ある農  

薬のその地区セの散布面積の仝水田面積に対する比率を  

示した値であり，農薬ごとの比較が可能となる。また，  

通常，重複的な使用はないので各農薬の比率の合計が  

100％になるかどうかで，使用量の全量を把握できてい  

るかどうかを検証できる。標準使用量は農薬便覧8）の値  

を用い，使用量に幅がある場合は最大使用量を用し、た。  

水田面積は，農薬要覧および茨城農林統計の値9）を用い  

て算定した。  
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表  3 除草剤の使用水訂面積比率  

Table 3 App】iedratiosoEpaddyLieldarea  

h†0  アクト  ウルフ  

エース  
ウルフ  ケサカ  ゴルポ  
リン  

サーク サーク シーゼット フジ  マメット ワンオール その他  全体  
D  グラス  SM  

9．8  1．4   4，0  15．5   6．3   4．0  

臥7  1．2   3．5 13．7   5．5   3．5  

9．8   7．1  20．4   Z，1  4．7   3．9  

8．8   6．4  18．3  1．9   4．2   3．5  

3．2   0．β  0  ユ】．0   5．0   9．3  

3．9   0．8  0 13．3   6．0 11．3  

】2．9  9．3  

11．4  8．Z  

12．3  7．1  

11．0  6．4  

】J．】  ユ．2  

13．5  1．4  

12．3   0  

12．4   0  

0  1．6   

0  ユ．7  

0  0．1   

0  0．1  

0  r）．1   

0  0，1  

12．0    0  

20．5    0  

ユ2．9    0  

38．1   0  

0．2   8．3   7．0  2．2  26．6  

0．8   9．9   6．7  1．7  24．8  

0．8   8．9   6．0  1．5  2Z．3  

0．5   7．ユ   9．8  4．7 19．2  

0．6   8．5 11．8  5．6  23．3  

1．5   7．3   8．4  3，2 15．4  

1．5   7．4   8．5  3．2 15．5  

1．3 15．0   0．9  6．4   5．8  

1．4 】5．7  〔）．9  6．7   6．D  

ll．0   9．z O，9  4．Z   6．6  

10．7   8．9   0，8  4．1  6．4  

8．9   7．6   0．2  3．9  10．2  

8．2   7．0   0．2  3．6   9．4  

0．6  13．2  0  1．0 － 1．1  

1．1  22．5  0  l．7  1．9  

0．4   0．9  ロ  0．Z l．4  

l．3   Z．7  0  0．6   4．2   
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ついて示した。1993年は．農協の出荷システムが変更と  

なり，支所ごとの使用量調査が行えなかった。支所ごと  

の使用面積比率の合計値は，1991年が84～107‰1992  

年が94～119％となり，支所別でも正確な使用量が把握  

できている。しかし，支所によっても，1991年のフジグ  

ラスは6－16％，ワンオールは4～12％と3倍程度の差  

があり，隣接した地域においても使用される農薬のシェ  

アは異なっている。   

殺虫剤と殺菌剤は，水田に年数回散布され，病害虫の  

発生状況によっても使用兇が大きく異なる。また，使用  

域所に水田だけでなく畑地や樹閑地も含まれる農薬が多  

いため，水稲移植後に散布される除草剤のように使用水  

凹面積比率での比較が難しい。このため，水稲移植後の  

水田が散布対象に含まれる農薬のみを抽出し，その使用  

量の農薬ごとの比率で示した。  
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Fig．2 Sharesorherbicides  

表4は殺虫剤について比牢の高いものを示したが，こ  

のうち対象作物が稲のみの殺虫剤は，トレボン粒剤，ト  
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田圃地河川における水田からの農薬流出量の定量評価   

タフジンP粉剤DL，プラエス乳剤，プラエス粉剤DLが．  

その適用病害虫がいもち病のみで水田に散布される。ラ  

ブサイドバリダシン粉剤DLはいもち病と紋枯病に，モ  

ンカット粒剤が紋枯病が対象となっており，ともに水田  

のみに散布される。キクジンP粒剤の比率が圧倒的に高  

くなっているのが特徴である。このほかに，殺虫殺菌剤  

のヒノバイジット粉剤の使用量も多い。   

このように，使用される農薬の種類は地区によって大  

きく異なるため，流域の使用量の把掛こは，流域の大き  

さと同程度かそれより′トさい面積単位で使用量調査を実  

施する必要がある。農薬要覧に記載されている県単位の  

使用量から水田面積比率を用いて算定したのでは，流域  

の正確な使用量は把握できないと考えられる。また，毎  

レポンバッサ粒剤，バサジット粒剤，リルダンS粒剤で，  

他の殺虫剤は畑地作物も対象となっている。使用量の比  

率は，除草剤に比べて地区によるバラツキが多くなって  

いる。1991年の使用比率の最も高い殺虫剤も，A地区が  

パサジット粒剤，B，D，F地区はダイシストン粒剤，C  

地区がダイアジノン粒剤3，E地区がレルダンS粒剤，  

G‘地区がダイアジノン粒剤5と地区によって異なる。  

1991－1993年の間にA地区ではトレボン粒割とバサ  

ジット粒剤が減少し，トレポンパッサ粒剤が増加してい  

る。また，ダイシストン粒剤が各地区とも比率が高くなっ  

ている。   

殺菌剤については表5に示した。いもち病対策のもの  

が多く，表中ではキタジンP粉剤30DL，キクジンP粒剤，  

表  4 殺虫剤の使用比率  
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表  5 殺菌剤の使用比率  
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井上隆信・海老瀬潜一   

年新しい農薬が開発され 多量に使用される農薬が年と  

ともに変化することも考慮する必要がある。河川流域の  

使用量調査としては，農協の協力が得られる場合は，農  

協での出荷量調査が正確な情報となる。この出荷量を使  

用量とすることの妥当性は，水稲移植後に水田に散布さ  

れる除草剤の使用水田面積比率を指標とすることで検証  

が可能である。しかし，衷3に示したように，農協を通  

した農薬の販売の比率が低い地区もあり，正確な使用量  

が把握できる地区は少ない。さらに，全国的な偵向とし  

て農協の合併が進み，小さな面積単位での出荷量の把纏  

は難しくなっできている。今回調査を実施した流域では，  

農協の協力により出荷量調査を行えたこと，農協の農薬  

販売シェアが高かったことから正確な使用量を推定する  

ことができた。  

農薬ごとの有効成分の比率は農林水産省に登録されてお  

り，農薬要覧7）・農薬便覧8）等にまとめられている。各  

調査地点までの流域面積の境界線と農協各支所の境界が  

異なるため，流域毎の各有効成分の使用量を算定した。  

1991年と1992年については，流域内の各集落単位毎の水  

田面椋を農業センサスデータをもとに求め，  

a流域の使用量＝∑（a流域中i支所の水田面積／i支所の  

水田面積×ほ所の出荷量）   

の式を用いて算定した。しかし，1993年は，農協のm荷  

システムが変更となり，各支所ごとの出荷量のデータが  

得られなかった。このため，名流域の使用量は農薬ごと  

に，1991年と1992年の名流戚の使用量とA地区の使用  

量の比の平均値と，1993年のA地区の出荷量の積とし  

て算定Lた。   

St．3からSt．5の各流域までの殺菌剤・殺虫剤・除草  

剤の使用量を，水稲移植後の水田で使用される代表的な  

農薬について表6に示した。表7には，表6に示した有  

効成分が含まれる代表的な商品名と，有効成分比で全体  

に占める比率を1993年のA地区について示した。  

3．2 有効成分ごとの使用圭   

農薬は商品名で流通しているが，通常はその中に含ま  

れる有効成分名で区別され，環境水中の農薬も有効成分  

としての測定が普通である。このため，商品名としての  

使用量から有効成分毎の使用量に換算する必要がある。  

表  6 農薬の使用量  
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福間地河川における水田からの農薬流出量の走塁評価  

表  7 有効成分が含まれる農薬の商品名と比率  

Table 7 Cornmodities（）fpesticides  

商品名（比率，％）  
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CNP   

ピラゾキシフェン   
ナプロアニリド   
ダイムロン   
プロモフサド   
プレナラクロール   
ペンゾ7ェナップ  

毅虫剤   
MPP  

MEI）  

BPMC   

エチルチオメトン   
グイアジノン   
エトフェンブロックス  
殺菌剤   
It主P   

イソプロチオラン   
E【）DP   

フルトラニル  

クサカリン粒剤（10D）  

フジグラス（100）  

アクト粒剤（99．7），シンザン拉剤（D．2）．サーク粒剤（0．1）  

クサカリン粒剤（98．5），デルカット乳剤（1．5）  

ショウロンM粒剤（95，5），MO提剤9（4．5）  

ワンオール粒剤（100）  

シンザン粒剤（】00）  

ショウロンMM粒剤（100）  

シーゼットフロアプル（98．3），シンザン錠剤（】．7）  

ワンオール粒剤（99．9），クサホープⅠ）糧剤（0．1）  

シーゼットフロアプル（100）  

ヒノバイジット粉剤1．5％（44．5），ヒノバイジソト乳剤（40，6），パイジット乳剤（6．2）  

スミチオン乳剤（62．3），スミチオン水利嗜叫0（26．2），パーマチオン水和剤（6．3）  

トレポンパッサ粒剤（90．6）．バサッット錠剤胤4），マイトサイシジンB乳剤（0，7）  

デイシストン粒剤（軋0），エカチンTl〕粍剤（3・7），パジノン粒剤6（3．2）  

ラングイヤ拉剤（37．Z），ダイア粒利5ヲ≦（27．8），ダイアジノン水和剤34（23，2）  

トレボンバッサ粒剤（94．6）．トレボン粒利（4，2），トレボン乳剤（1．1）  

キタジンP拉剤（97．Z），タフジンP粉剤301）L（1．6），キクジンP粉剤30DL（1．2）  

フジワン粒剤（51，4）．フジワンモンカット粒剤（25．2），グセラステン水和剤（14．7）  

ヒノバイジソト粉剤1．5ヲ占（51．3），ヒノバイジット乳剤（41．7），ヒノザン乳剤（7．0）  

フジワンモンカット辟剤（41．9），モンカット拉剤（34．7），テンホープ水和剤（23．0）   

除草剤の使用量は，1991年のSし3とSt．4では，クサ  

カリン粒剤に含まれているピラゾレートが最大となっ  

た。1992年からアクト粒剤に含まれるメ7ェナセットが  

どの地点でも最大となり，ピラゾレート，エスプロカル  

ブ，ブタクロール，CNP等の使用量が減少している。  

また，シーゼットフロアブルに含まれるプロモプチド，  

ベンゾフェナップの使用量が1992年から増加している。   

殺虫剤では，MPP，MEP，BPMC．エチルチオメトン，  

ダイアジノンの使用量が多くなっている。1992年にバサ  

ジソト粒剤の使用量の減少によってMPfゝの使用量も減  

少したが，1993年はMI｝Pが含まれる殺虫殺菌剤のヒノ  

バイジット粉剤が増加したことによって再びMl）Pの使  

用量が増加している。ヒノバイジット粉剤に含まれる殺  

菌剤のEDDPも1993年は使用量が増加した。MEPの使  

用量が殺虫剤の中では最大となっているが，MEPは水  

田だけではなく畑地ヤ樹園地などで使用されているもの  

も多い。また，BPMCはバサジット粒剤としての使用量  

は減少したが．トレボンバッサとしての使用量が増加し  

たため．使用量にあまり変化がなかった。   

殺菌剤は．キクジンP粒剤やタフジンP粉剤に含まれ  

る1BPの使用量が，除草剤や殺虫剤を含めても最も多く  

なっており．次いでイソプロチオラン，EDDPの使用量  

が多い。また，1993年はいもち病の発生が多かったため，  

前の2年に比べて殺菌剤の使用量が増加している。   

このように，3年間を比較しても，商品としての使用  

量に変化があるため，有効成分でみた使用量にも大きな  

変化がある。このため，使用量を把握するためには．毎  

年の詳細な使用量調査が必要となる。  

4 水稲移植後の農薬の河川流出特性・流出負荷量の評価  

4．1農薬の河川流出特性   

農薬は水田での使用量に応じて河川に流出するため，  

点源負荷のような取り扱い方も可能であるが，任用場所  

である水田は面源としての特性を有するため，師原から  

の流出特性に沿ったものとなる。   

農薬の分析は．懸濁態と溶存態に分けて行った。しか  

し，懸濁態の農掛ま，降雨時など河川懸濁物質濃度の高  

い場合に検出されたが，通常は濃度が低いことと検出回  

数が少ないことから，ここでは溶存態の流出特性につい  

て検討を行った。図3には，1991－1993年まで3年間の  
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除草剤のメフェナセット，ブタクロール，エスプロカル  

プの河川濃度の拒日変化を．st．3を例に示した。また，  

図4には刷新こSt．3における流量の変化を示した。炭火  

濃度は，1991年のメフェナセットで14．6′Jg／J，ブタク  

ロールで9・0／′gノJ，エスプロカルプで6．0〃g／Jとなった。  

最大濃度の時期を此屈すると，1991年は1992年や柑93年  

よi）4日程度早く出現している。これは，1991年の連休  

期間が4月27－29日の前半と5月3”6日の後半に二分  

されたのに対して，1992年は4月29日と5月2ん5日，  

1993年は4月29日と5月1～5日と後判二まとまったた  

めに，後者の2年間はその後半に水稲移植作業も集中し，  

水稲移植後の除草剤散和時期もそれに対応してずれた結  

果である。3種類の農薬の濃度ピークを比較すると，ブ  

タクロールの濃度ピークが最初に現れ，その後，メフェ  

ナセット・エスプロカルブの濃度ピークが出現した。ブ  

タクロールが含まれるクサカリン粒剤の使用時期が移植  

後1～10日であるのに対して，メフェナセットが含まれ  

るアクト粒剤，エスプロカルプが含まれるフジグラス粒  

剤の使用時期が移植後5～15日と遅いためにこのような  

結果となった。これらの除草剤は，5月初めから濃度が  

上昇し，6月末にはほぼ検出されなくなった。また，流  

域で同時期に一度だけ散布されるため，降雨特等に変動  

があるが全般的に滑らかな濃度の塩臼変化を示してい  

る。   

3年間の最大濃度を比較すると1993年が他の2年に比  

べて低くなっている。図4に示したように，1993年の流  

量は河川水中の除草剤濃度が最も高くなる5月下旬に  

1991年や1992年に比べて30％程度とかなり少なくなっ  
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図 4 SL3における流長の結日変化  

Fig．4 ChangesirLf）owrateatSL．3  

た。このため，水田からの洗Ⅲが少なくなり，除草剤の  

ピーク濃度が1993年で低くなったものと考えられる。   

殺虫剤は，測完可能であったMPPとBPMCについて  

図5に示した。1991年は．8PMCとMPPの混合剤であ  

るバサジット粒剤としてそのほとんどが散布された。そ  

のため，hlPPと別）h1Cの挙動はほぼ一致している。また，  

バサジット粒剤の散布時期が，こカメイチュウに対して  

は移植後7”14日後，または発航最盛期の7”14日後と  

なっているため，他の2年に比べて早く5月‾F旬に濃度  

がピークとなり，BPMCは10／Lg／E，MPPは1．5／Lg／lと  

なった。ユ992年は，バサジット粒剤の使用量が減少し．  

MPPの使用量も1991年の35％に減少した。このため，  

1992年のh岬Pの濃度は低くなっている。1993年になる  

と，MPPはヒノバイジット粉剤としての使用量が多く  

なり，0．5〃g／Jのピーグ濃度も出現するようになった。  

BPMCが含まれる商品がバサジソト粒剤からトレポン  

パソサ粒剤に変わったことによって，1992年や1993年は  

BPMCの濃度のピークは6月初旬となり，流出期間も長  

くなった。このように，同じ農薬でもそれが含まれる商  

品によって使用時期・使用方法が違うため，異なった流  

出特性を示す。   

殺菌剤は使用呆が多い1Ⅰ∋t－の測定が可能であった。  

IBPは，6月初旬から濃度が上昇するため，9月1Eほ  

で調査を実施した1993年について，St．3，St．4，St．6の  

経日変化を図6に示す。1B】〕は，水損に数回散布される  

ため濃度の変動は大きく，6月中旬から7月下旬まで高  

濃度であった。また，上流のSt．3で濃度は高く．下流  

のSt．4，St．6で低くなっているが，7月7上ヨのように  
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田園地河川における水田からの農薬流出還の定立評価  

St．3からSt．6の間では変化がないか減少している。流  

域面積が大きくなると洗‾卜時間も長くなり，途中での分  

解等による減少の影響が考えられる。殺虫剤のBPMC  

と殺菌剤のIBPでは，除草剤と同様の傾向を示す場合と，  

下流のSt．4以降で濃度が高〈なる場合とがあった。除  

草剤と追って，流域全体で散布が同時期に行われていな  

いことが陳因となっている。  

散布された地区によって．下流の濃度が寓〈なっている  

場合もある。  
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図 7 農薬濃度の河川流‾F過程での変化  

Fig・7 ChangesinconcenLratiorLSOfpesticides  

duringfloⅥ・ing▲down  

4．2 農薬の降雨時流出特性   

農薬は面源からの流山特性を示すため，降雨時に負荷  

量だけでなく濃度も上昇する。このため，水稲移植後の  

除草剤の流Jt1が最も多いと考えられる降雨について，降  

雨時流出調査を3年間実施した。また、1993年には，そ  

の他5回の隆硝時流出調査を実施した。図8～10には，  

3年間の降輌時の流量と除草剤のメフェナセット，ブタ  

クロール，エスプロカルプの負荷晶変化を示した。調査  

を実施した降雨は，1991年が5月15－16E】の29mm，  

1992年が5月17－18日の18mm，1993年が5月14［］の  

26mmの降雨と，ほぼ同じ時期の同程度の降雨量であっ  

た。この3回の降雨時流出は，降雨パターンが異なった  

けれども，いずれの場合も2m3／s前後と同じ流量レベ  

ルとなった。しかし，流Ⅲ負荷荒の最大値は1991年，  

1992年，1993年の順に′トさくなり，その善が著しい。図  

11，12には，1993年に実施した他の2回の降開時億出負  

荷量変化について示した。この2回の降両時流出調査で  

は流量の増加が少なかったこともあるが，除草剤の負荷  

長の増加はそれほど大きくなかった。また．5月10日の  

1  15  1  15  1 ・15  1 8  
JUNE  JULY  AUGUST SEP．  

同 61BP濃度の経口変化  

Fig．6 Changesi11CO爪CCntratiuno†IBP   

殺虫剤，殺筒剤は病害虫の発生状況によって使用時  

期・使用量が異なるため，毎年同様の流出特性や濃度と  

なるとは限らない。また，流域で・・・・・斉に散布されないこ  

とと年数回散布されることから，濃度の経目変化は除草  

剤と比較して変動の暗が大きくなっている。   

上流から下流までの濃度変化を】993年の濃度の高い調  

査日について図7に示した。ノj、桜川上流のSt．1から末  

流のSt．3までは，下流ほど濃度が高くなっている。  

St．1の上流はLU林が多く下浣は水田地帯が広がってい  

るため，衣1に示した水田面積の流域拍1積に対する比率  

もSt．1の3％からSt．3の9％に増加している。このた  

め，流域から農薬の流出量が多くなり，農薬濃度も上昇  

したと考えられる。除草剤は5月17日の例を示したが，  
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降雨では，この時期に濃度ピークであったブタクロール  

の負荷量の増加が他の農薬に比べて大きくなっている。   

しかし，22日の降雨では，ブタクロールの濃度ビータが  

過ぎていたため負荷量の増加はみられなかった。このよ  

うに，降雨時の負荷量は除草剤濃度の縫目変化の中での  

降雨直前の濃度レベルの高さによって異なる。この降雨  

、時直前の濃度レベルは，散和からの経過日数とその間の  

先行降雨の影響によって定まると考えられる。メフェナ  

セットでみると1991年と1992年は，ほほ経日変化でピー  

ク濃度に達したときの降雨の調査結果のため負荷量が大  

きくなっているが，1991年には，5月5日以降，5月9  

日に10mm，12－13日に18mmの降雨があっただけなの  

に対して，1992年は除草剤がピーク濃度になっていた15  

ー16日にZ3mmの降雨があったため，この降雨で洗出し  

たものも多くなり調査降的時の負荷量が1991年に比べて  

小さくなったものと考えられる。さらに，1993年には，  

9～10日に17mm，10－11日に38mmの降雨があったた  

め降雨時調査の負荷量が小さくなった。このように，散  

布後の降雨量が，農薬の流出に最も影響を与えている。  

さらに，降術の規模，降雨パターン，先行晴天日数によっ  

ても流出特性は異なると考えられる。  
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図 10 降雨時における除草剤流山負荷董の変化  

（1993／5ノ1415）  

Fig．10 Changesin）oadirlgSOfherbicidesduringthe  

stormeven【（1993／5／1415）  
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図 8 降雨時における除草剤流出負荷量の変化  

（1991／5／1516）  

Fig．8 Changesin］oadings of herbicides during the  

storme咋mt（1991／5／15－16）  
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図11降雨時における除草剤流出負荷牒の変化  

（1993／5／10）  

Fig・11changesin）oadingsofherbicidesduringthe  

s10rmeVentり993／5／】0）   
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団 9 降雨時における除草剤流出負荷豊の変化  

（1992／5／18－19j  

Fig．9 Changesinloadings or herbicides duri噂the  

s10rrneVent（1992／5ノ1819）  
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田園地河川における水田からの農賃流出量の定立評価  

続測定が不可能なため，農薬ごとの降雨時を含めた流山  

パターンのモデル化を行い，調査時以外の濃度変化の推  

定を行うことも重要となる。ここでは，その前段階とし  

て，調査結果のみを用いて全流出負荷量の算定を行った。   

流出負荷量は，調査間隔に台形公式を用いて，それぞ  

れの期間の負荷量の総和として算定した。表8には，5  

月1日”6月30日までの期間について3年間の農薬の水  

田面積当たりの流出負荷量と流出流量を示した。この期  

間の総降雨量は1992年が多〈次いで1991年，1993年と  

なっており，流出流量も1992年が多くなっている。流出  

負荷量はメ7ェナセットが多く、次いでBPMCとなっ  

た。年度の比較では，1991年は1992年に比べると流出流  

量は少なくなっているが除草剤の流出負荷量は同程度で  

あった。しかし，1993年の除草剤の流出負荷量は半分以  

下となった。MPPは，1992年に使用量が減少している  

ため流Ⅲ負荷畳も減少した。  

1993年の流出負荷量が少なくなった原因として，1993  

年は，5月15－31日までの降雨量が22mmと，1991年の  

83mm，1992年の107mmと比べて極端に少なくなったこ  

とが考えられる。表9には，この5月16～31日の流量と  

除草剤の流出負荷量をSt．3，St．4，St．5について示した。  

除草剤は，1991年や1992年ではこの期間に全流出負荷量  
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回 12 降雨時における除草剤流出負荷屋の変化  

（1993ノ5／22）  

Fig．12 CharLgeSinLoadingsofherbicidesduringthe  

s10rmeVent（1993／5／22）  

4．3 農薬の流出負荷量   

水田からの農薬の流出特性としては，流出が散布後の  

短い期間に限られることと，経日変化の中で濃度ピーク  

時の降雨により多量に流出することが上げられる。これ  

らの農薬の流出負荷量を正確に算定するためには，頻度  

の高い負荷量としての流出調査が必要である。また，連  

衷  8 農薬の流揖負荷量  

Table 8 AITLOuTLtSOfpesticideloadirlgSirLrivers  
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の40～60％が洗出している。1993年はこの期間の流量が  

1992の約l／3になり，除草剤の流山負荷量は1／4－1／5と  

なった。図3に示したようにこの期間の除草剤の濃度も  

他の2年に比べて低下しているため，流量以上に負荷量  

が減少している。流量が少なくなったため，水田からの  

流出負荷星が少な〈水田中での分解量が多くなったこ  

と，晴天が続いたため河川水のポンプアップによる水田  

への引水量が増えたこと等が原因ではないかと考えられ  

る。   

農薬が高濃度で洗出している時期の降雨時には流出負  

荷景が増加する。表10には，降雨調査時の一陣開の流出  

負荷景を示した。調査時が濃度のピークとなる場合は，  

一回の降雨で仝流出負荷量の10％以上が流出することと  

なi），降雨時の重出負荷量も無視できないものとなる。  

また，調査間掛こ台形公式を用いると，調査間隔が長く  

なった場合一回の調査時の負荷量の重みが増す。このた  

め，調査頻度と調査時の流量状況が流出負荷量の算定に  

は大きく影響を与える。   

表8に示した流出負荷量には，降雨時の流出負荷量を  

加えていないが，高頻度の流出負荷量調査の結果であり，  

十分に流域の流出負荷量を算定できていると考えられ  

る。今後．農薬流出パターンのモデル化を行い，モデル  

式を用いた流出負荷量の推定も必贅となる。  

4．4 農薬流出率の走塁評価   

農薬の流出負荷董は，流域での使用量によって異なる。  

このため，農薬の河川流出負荷量の評価のためには，使  

用量も考慮に入れた評価が必要となる。ここでは，農薬  

の流出負荷量を流域の使用量で除した流出率で評価を  

行った。流出率を用いることで，農薬の種類，流域の大  

きさの遠いによる比較が可能となる。表11には，それぞ  

れの農薬の3年間の流出率を示した。調査地点までの使  

用量は，3．2で示Lた手法で求めたもので，一部は表6  

に示してある。流出負荷量は定時調査をもとに算定した  

5月1日－6月30日までの値を用い，単位水田面積当た  

りの流出負荷量を表8に示してある。降雨時流出負荷量  

ほ，St．3以外では求められていないので，調査地点ご  

との比較を行うことからも計算には入れなかった。除草  

剤では，1993年の流出率が1991年やユ992年に比べて低く  

なった。これは，4．3でも示したように流出負荷量が少  

なくなったことが原因である。また，農薬の流出率は，  

ライシメータ実験によって水溶解度に比例することが報  

告されていが）。今回の調査結果を同様に水溶解度との  

関係でSt．3についてプロットしたのが園13である。農  

薬の水溶解度は丸の用いた値10）とした。図中には，九  

によるライシメータで求められた関係式5）も示してい  

る。図に示したように，実際の河川においても水溶解度  

表  9 5月下旬の流出負荷局  

Tab】e 9 AmountsofPes血ideloadings（5／165／30）  
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表 10 降雨時の農薬流出嚢（St．3）  

Table lO Amountofpesticide）oadirLgSduringthestormevcrLtS  
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表  11農薬の流出率  
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が高くなると流出率が大きくなることが確認できた。流  

出率はライシメータで求められた関係式よりも低くなっ  
ているものが多いが，流出負荷量の算定に降雨時の負荷  

量を加算すると流出率はもう少し高くなると考えられ  

る。また，年による涜出率のバラツキも大きく，流出率  

は農薬散布後の降雨量や水田での水管理手法などによっ  

て異なり，とくに，分解速度の早い農薬では，散布後の  

最初の降雨までの間隔・その降雨の降雨量や降雨パター  

ンによって大きく影響を受けるものと考えられる。  

小さくなったため，その地区内での農薬の使用量が必ず  

しも一定でないことが考えられる。ブタクロールでは  

St．4，St．5で大きくなっているが，他の農薬では，St．3  

より‾F流での減少傾向がみられた。この傾きは農薬の分  

解速度が早いと大きくなると考えられる。  
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図 14 流出率の流下過程での変化  

Fig．14 Changesinrunoffrateduringflowingdown  
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SoIubility（mg／り   

図 13 水溶解度と流出率の関係  

Fig，13Ile】atioIIShipbelweerLSO）ubil恒Iandrunoffrate   

5 まとめ   

田園地河川における水田からの農薬流出量の定量評価  

を行うために，3年間のフィールド調査を中心とした研  

究を実施した。   

水田で使用される農薬は種類数が多く地域によって異  

なる。このため正確な使用量を把握するためには，調査  

対象の流域面積と同程度の面積単位で使用量調査を実施  

する必要がある。農協の出荷量が精度の高い統計値とな  

るが，農協の販売シェアは地区によって異なる。このた  

め，農協の出荷量を販売量と等しいとすることの妥当性  

は，移植後に散布される水田除草剤を指標にした水田面  

積比率を用いて検証することができる。   

調査流域の除草剤の使用罷は，メフェナセット．ビラ  

農薬の流出率は，水田面積が大きく流下距離が長くな  

るほど分解，蒸散等によって低くなることが指摘されて  

いる11）。流出率は農薬によって異なるため，流域の大  

きさによる流出率の遠いが比較できるように各調査地点  

の流出率をSt．3の流出率で除した，St．3に対する流出  

率の比を用いた。図14には，このSt，3に対する流出率  

の比と流域面積との関係を1993年についてプロットし  

た。St．1やSt．2では，このSt．3に対する流出率の比は  

バラツキが大きくなった。この原因としては，St．1や  

St．2では，流域面積が使用量調査を実施した面積より  
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ゾレート，エスプロカルプ，ブタクロールが多く，メフェ  

ナセットの使用畏は増加しているが，他の農薬は減少し  

ている。殺虫剤の使用最は，MI－P，MEP，BPMC，エテ  

ルナオメトン，ダイアジノンが多〈なっている。このう  

ち，MEPは．水田以外での使用量が多くなっている。  

1991－1993年の聞にMPPは，含有されている商品がバ  

サジソト粒剤からヒノバイジット粉剤へ，BPMCはバサ  

ジソト粒剤からトレボンバッサ赦剤へと変化した。殺菌  

剤の使用量は，lBPが除草剤や殺虫剤と比較しても非常  

に多くなっている。また，イソプロチオラン，EDDPの  

使用量も多い。農薬の種類ごとの使用屋は年によって変  

動が大きく，また，殺虫剤や殺筒剤は病害虫の発生状況  

によっても大きく異なる。   

河川での農薬の検出期間は，農薬散布後の短期間であ  

る。流域でほほ一斉に一度だけ散布される水稲移植後の  

除草剤は濃度の程日変化は大きな変動が少ないのに対し  

て，散布時期が異なi）年数回散布される除草剤や殺菌剤  

では濃度の変動が大きい。降雨時の流旧特性は，降雨直  

前の濃度レベルによって異なり．濃度が高いときの降雨  

では負荷量の増加は大きくなる。さらに，降雨量や降雨  

パターンによっても異なる。農薬の流出負荷量は高頻度  

の負荷量調査を実施することで発走することが可能であ  

る。しかし，散布直後の降雨時の流山負荷畳も大きいた  

め，正確な流山負荷量の把握のためには，降雨時流出負  

荷畳も考慮する必要がある。   

農薬の河川流出負荷鼻は使用量によって異なるため，  

流出率を用いることで農薬間の比較が可能となる。流出  

率は水溶解度に大きく依存しているが，散布後の降雨ま  

での間隔や降雨パターン．流域面積の大きさ等の自然条  

件，河川水のポンプアップによる水田への引水・落水の  

イ：l二方等水田の水管理手法による人為的な条件，水溶解度  

や分解特性，吸着特性などの農薬自体の物理・化学的条  

件によっても大きく異なる。   

毎年新たな農薬が開発され使用されている現状を考え  

ると，農菜の物理化学的条件が分かれば，河川流出特性・  

濃度変化が推定可能なモデル式の構築が必要となる。さ  

らに，河川水中の濃度変化に対応した生態系への影響を  

評価する手法の開発も必要となる。農薬の流出負荷量は，  

水田の水管理手法によっても大きく左右されるため，環  

境への影響の少ない管理手法についても検討する必要が  

あると考えられる。  
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おわりに   

Conclusion  

海老瀬潜一1  

SeniehiEBISE】   

著者らがゴルフ場，畑地，水田をそれぞれの調査フィー  

ルドとし，そこから河川への農薬流出の詳細な実態調査  

を実施して，多〈の農薬の流出特性を明らかにした。そ  

の結果，とくに，降雨を介した農薬の高濃度・高負荷量  

での流出実態が定量化された。さらに，農薬の水環境へ  

の流Ⅲ膿度・負荷量は，散布彼の経過日数，農薬の水溶  

解虔等に左右されている実態が，流出特性として明らか  

にされている。また，これらの農薬流出は，農薬の施用  

時期や用排水管理などの人為的な管理の不十分さによっ  

て生じている点にも注意が払われるべきであり，ここに  

その抑制の対策等により水環境への農薬流出を軽減化で  

きる余地が残されている。   

農薬は，大気中に蒸散したり，光分解，生分解，加水  

分解等によって減少して行くだけでなく，散布された場  

所や流下途中で吸着される変化を伴う。さらに，対象と  

するフィールドの地域的な特性（地形，水文・気象条件）  

もあり，このように複雑な農薬の流出変化の現象の全て  

を精度良く記述できるモデル式はまだ存在しない。この  

研究報告は，濃度だけでなく，流星を併せて観測し，農  

薬の流出負荷量としての水環境への影響のとらえ方をし  

ている点が特徴となっている。また，土粒子に吸着され  

懸濁管で流出する農薬成分や，分解過程でもまだ毒性を  

有する代謝分解産物の流出挙動についての調査結果も含  

んだものとなっている。   

この研究報告の著者らは，詳細な調査を実施して，調  

査結果と調査手法等については，十分検討を行っている  

が，モデル化までまだ検討する課題も残されている。今  

後は，農薬流出の主たる支配因子をうまく取り込んだモ  

デル化に向かうことを考えている。読者におかれても，  

この報告書を基に，自前の実態調査データとの比較対照  

され，さらに精度の良い農薬流川童の評価手法やモニタ  

リング手法を確立され，水環境における農薬等による人  

の健康リスク・水域生態系への影響を軽減できる対策に  

結び付けられることを期待する。  

1，国立環境研究所 水土壌圏環境部   

〒305茨城県つくば市小野川16－2   

Water and SoilEnvironmerlt Division，NationalIrLStitute for   

EnvirorlmentaL Studies．162，Onogawa，Tsukuba．Ibaraki305，  

Japan．  
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国立公害研究所特別研究成果報告  
※第1号 陸水城の竃栄養化に関する総合辞究－一環ケ涌を対象域として－一昭和51年鹿．（1977）  

※第2号 陸上植物による大気汚染環鳩の評価と改善に関する基礎的研究－一昭和51／52年度 研究報彗．（1978）   

（改称）  

国立公害研究所研究報彗  
※顎3号 A comparative study of adults azldimature stage5 Of zlineJapaTleSe SPeCies of the genus ChironDmuS  

（Diptera，ChirollO皿idae）．（1978）  

（日本産ユスリカ科 Chironomus 屑9確の成虫，サナギ，幼虫の形懲の比較）  

※第4号 スモックチャンバーによる炭化水素一重素酸化物系光化学反応の研究－一昭和52年庭 中闇報告．（1978）  
※第5号 芳香族炭化水素一望葉酸化物系の光酸化反応機構と光酸化二次生成物の培養細胞に及ぼす影響に関する研究－一昭租  

51，52年度 研究報告．（1978）  
※鴇8号 陸水域の富栄養化に関する総合研究 ＝i）－一遍ケ痛を中心として－一昭和53年度．（1979）  
※第7号imorphologicalstudy of adults andi皿mature StageS Of20Japanese species of the family ChirorLOmidae  

（Diptel・a）．（1979）  

（日本産ユスリカ科28種の成虫，サナギ，幼虫の形態学的研究）  
※窮B号 大気汚染物質のE担一および複合汚染の生体に対する影響に関する実験的研究－一昭和52，53年度 研究報告．（1979）  
※弟9号 スモックチャンパーによる炭化水素一窒素転化物系光化学反応の研究－一昭和53年庭 中間組曽・（1979）  
※軍10号 陸上植物による大気汚染環境の評価と改善に関する基礎的研究－一昭和51～53年度 特別研究報告．（1979）  

粟第11号 Studi色S On the effecキ′S O†air pollutants o11plants and mech乱nisms of phytotoxicity．（19Sq）  

（大気汚染物質の植物影響およぴその植物毒性の機構に関する研究）  
※第12号 宮ulti81e皿ellt analysis stlldies by flame andinductively coupled plasma spectroscopy utlllziIlg COmputer  

－COlltrOllediIISい・11me【1tati8【1．（1980）  

（コンピュータ制御装置を利用したフレームおよび誇尋結合プラズマ分光法による多元素同時分析）  
※第13号 Sttldies oハChiroハOmid midges of tlle Tama River．（1980）  

Partl．The distributiollOf chironDmid speciesin a tributaryin relatiorltO the degree8f pollution  

vith sev礼ge V且teで．  

Part Z．I）escript．iDn Of20species of ChironoBinae recovered frorn a tributary．  

（多摩川に発生するユスリカの研究  
一一第1報 その一重流に見出されたユスリカ各種の分布と下水による汚染度との関係  
－一策2報．その一支流に見出されたChironominae亜科の別種について）  

※第14号 有機廃棄物，合成有機化合物，塵金属等の土壌生態系に及ぼす影響と浄化に関する研究一一昭和53，54年度 特別研究  
報告．（1980）－  

梁串15号 大気汚染物鐸の単」ぉよび複合汚染の生体に対する影響に即する実験的研究一一昭和54年虔特別研究報告．（1980）  

火勢16号 計測寧レーザーレーダーによる大気汚染遠隔計測．（1980）  

※築17号 流体の運動および輸送過程に及ぼす浮力効果－－臨海地域の気象特性と大気拡散現象の研究－一昭和53，54年度 特別  
研究報告．（1980）  

※第18号 prepaⅢtion，analysis and certificatloI10f PEP門且BⅦSn stan血rd reference materi且1．（1980）  

（環境標準試料「リヨウプ」の調整，分析圭よび保証債）  
※苓19号 陸水域の富栄養化に関する総合研究（11Ⅰ）－一語ケ浦（西浦）の潮流－一昭和53，54年度．（1981）  
※簗20号 陸水域の富栄養化に関する稔合研究（Ⅳ）－一得ケ涌流域の地形．気象水文特性およぴその湖水環動こ及ぼす影響－一  

昭和53，54年鹿．（1981）  

※窮21号 臓水域の富栄養化に関する総合研究（Ⅴ）－一匹ケ浦流入河川の流出邑荷最変化とその評価－一昭和53，54年度．（1981）  

※第22号 陸水域の高架蒸化に関する総合研究（Ⅵトー霞ケ浦の生態系の構造と生物現存丑－一昭和53，54年度．（1981）  
※笥Z3考 陸水域の盲栄養化に関する稔台研究（Ⅶトー湖沼の竃栄養化状態指緑に関する基礎的研究－一昭租53，54年度．（1981）  
※第24号 鳩水域の高架発化に関する総合研究（1Ⅶトー富兼業化が闇利用に及ぼす影響の定盤化に関する研究一一昭相53，54年度．  

（1981）  

※窮Z5号 陸水域の富栄養化に関する総合研究（ⅨトーMicrocyctis（藍藻類）の増殖特性－一昭和53154年鹿．（19別）  

※窮26号 陸水域の富栄養化に関する総合研究（X）－一藻類培養試験法による AGPの測定－一昭和53，54年度．（1981）  

※第27号 陸水域の富栄養化に関する総合研究（）－一研究総括－一昭和53，54年虚．（1981）  
欒笥Z8号 複合大気汚染の植物影響に関する研究－一昭和54，55年度 特別研究報告．（1981）  
無策29号 Studies on chironomld nidges of the Tam孔乱iver．（t98t）  

Part3．Species of the subf乙Z］ily Orthocladiin8e reCDrded at the sunner survey and their distributionin  

Te18tio正tt）ttle pOlllltioll再th seY8geⅥateTS．  
p乱rt4．ChiroI10midae recorded at a YiIlter5u川ey．  
（多動Ilに発生するユスリカ類の研究  

－一策3報 夏期の調査で見出されたエリユスリカ亜科Orthocl且diinae各種の記載と，その分布の下水汚染度との  
関係について  

－一策4敵 南浅川の冬期の調査で見出された各種の分布と記載）  
※第30号 海域における富栄養化と赤潮の発生機備に関する基礎的研究一一昭和54，55年虔特別研究報告．て1982）  

※第3t号 大気汚染物質の牒－および複合汚染の生体に対する影響七関する実験的研究－一昭和55年匿特別研究報告．く1981）  
※窮32号 スモッグチャン′トによる炭化水素一望素酸化物系光化学反応の研究一一環堵大気中における光化学二次汚染物質生  

成機構の研究（フィール下研究1）－一昭和54年度特別研兎中間報告．（1982）  

‾1Ⅹ ‾   



※簸3ユ号 臨海地域の気象特性ヒ大気拡散現象の研究一大気運勤ヒ大気拡散過程のシミュレーションー一喝和55年度 特別研究  
報告．（1982）  

※顎34号 環境汚染の遠隔計測・評価手法の開発に関する研究一一昭和55年度 特別研究報告．（1982）  
※第35号 環境面よりみた地域交通体系の評価に掬する総合解析研究．（1982）  
※第36号 環鳩試料による汚染の長期モニタリング手法に関する研究一一昭和55，56年虐 待別研究報告．（1982）  
※染37号 環境施策のシステム分析支援技術の開発に関する研究．（1982）  

※頴38母 Preparatiorl，an且1ysis amd ceFtLricatio几Of PQⅣD SE8【旺EポでCeでtiでIed reference恥teでi乱L．（L98Z）  

（環境標準試料「地底質」の調整，分析及び保証偵）  
※第39号 環墳汚染の遠隔計測・評価手法の開発に関する研究一一昭和56年度 特別研究報告．（1g82）  
※第40号 大気汚染物質の単一及び複合汚染の生体に対する影響に関する実験的研究一一昭和56年鹿 特別研究報告．（1983）  

※第41号 土壌環境の計測と評価に関する統計学的研究．（1983）  

※第42号 底泥の物僅屈び流速特性に関する実験的研究．（19＆3）．   

窮43号 Studies on ctlirQ】10nid m川ges of the Tama River．（1983）  
Part5．An8bsepva仁ior10n the d上stribution of Ch上r8几Omin且8818ng仙e正ain streaminJune Yi仙  

descripti8n Of15nev species．  
Part6．Description of species of the subfamily OrthocladiinaezleCOVered fro皿the maiIIStrean  

in theJume survey．  
Part7．Additionalspecies collectediIIYinter fro皿the main5tream．  

（多摩川に発生するユスリカ煽の研究  
－一軍5報 本流に発生するユスリカ頬の分布に関する6月の調査成約とユスリカ重科に属する15新種等の記録  

－一窮β報 多度本流より6月一こ採集されたエリユスリカ重科の各種（こついて  

－－第7報 多摩本流より3月に採集されたユスリカ科の各種について）   
第44号 スモックチャンパーによる炭化水素一窒葉酸化物系光化学反応の研究一一環嶋大気中における光化学二次汚染物質生成  

機構の研究（フィールド研究2）－一昭和54年度 特別研究中間報告．（1983）  
※第45号 有機廃棄軌合成有機化合物，重金属等の土壌生態系に及ほす影響と浄化に関する研究一一昭和53～55年鹿特別研究  

総合報告．＝9鋸）  

※第46号 有機廃棄物，合成有機化合物，亀金属等の土壌生態系に及ほす影響と浄化に関する研究一一昭和54，55年度特別研究  

報告 第1分冊．（1983）  
※第47号 有機廃棄物，合成有機化台物，東金届等の土壌生態系に及ほす影響と浄化に関する研究一一昭和54，55年皮特別研究  

報告 第2分冊．（1983）  
※第48号 水質観測点の適正配置に関するシステム解析．（1983）   

鴇ヰ9号 現場汚染の遠隔計測・評価手法の開発に関する研究－一昭和57年度 特別研究報告．（1984）  

一番ケ涌の流人負荷長の算定と評価－一昭和∬～57年度特別研究＃告．   

－霞ケ浦の物質両局とそれを支配する因子－一昭和55～57年度 特別研   

一霞ケ涌高浜入における隔離水界を利用した富栄養化防止手法の研究   

一霞ケ浦の魚類及び甲かく類現存量の季節変化と富栄養化一一昭和55   

一花ケ涌の盲栄養化現象のモデル化一一昭和55～57年度特別研究報告．   

－．富栄養化防止対策－一昭和55～57年度 特別研究報告．（1984）  
－湯ノ湖における富来義化とその防止対策－一昭和55～57年産額別研   

一稔桔報告－一昭和55～57年鹿 特別研究報告．（1984）   

※廃50号 陸水域の書架慈化防止に関する総合研究（｝）－  

（1984）  

※第5ユ号 陸水域の富栄養化防止に関する総合研究（‖）一  

究報告．（1984）  

※第52号 陸水域の富栄養化防止に関する総合研究＝甘ト  

ー一昭和55～57年匿 特別研究報告．（1984）   

第53号 陸水域の富栄養化防止に関する総合研究（Ⅳ）－  

～57年虔 特別研究報告．（19朗）  

架第54号 陸水域の盲宋慈化防止に関する総合研究（Ⅴ）－  

（1984）   

弟55号 陸水域の富栄養化防止に関する総合研究（Ⅵ）一  

※第56号 陸水域の富栄養化防止に関する総合研究（Ⅶ）一  

究報告．（1984）  

※第57号 陸水域の富栄養化防止に関する総合研究（Ⅶ）－  

弟58号 環境試料による汚染の長期的モニタリング手法に射する研究－一昭和55－57年度 特別研究総合報告．（1984）   

焉59号 炭化水素一望素酸イヒ物一統黄酸化物系光化学反応の研究－一光化学スモッグチャンバーによるオゾン生成機綱の研究  

－一大気中における有機化合物の光酸化反応機構の研究－一昭和55～57年度 特別研究報告（第i分冊）．（1984）   
第60号 炭化水素一塁素酸イヒ物一硫黄酸化物系光化学反応の研究－一光化学エアロゾル生成機構の研究－一昭和55～57年度特  

別研究報告（第2分冊）．（1984）   

第61号 炭化水素一望素酸化牒一硫黄酸化物系光化学反応の研究－一環壌大気中における光化学二次汚染物質生成機構の研究  

（フィールド研究1）－一昭和55～57年度 特別研究報告（第3分冊）．（1984）  
繁男62号 有害汚染物質による水界生懲系のかく乱と回復過樫に関する研究一一昭和56～58年虔特別研究中御報告．（1984）  
※第63号 海域における富栄養化と赤潮の発生機楠に関する基礎的研究－一昭和56年度 特別研究報告．（1g84）  
※窮64号 複合大気汚染の植物影響に関する研究－一昭和54～56年度 特別研究総合報告．（1984）  
※笥65号 Studie50n effects of air pollutantロixtures on plants－－partl．（1984）  

（複合大気汚染の植物に及ぼす影響－一帯1分冊）  
※第66号 St11dies on effects of air po11utant rnixtures oIlplants－－Part2．（1984）  

（複合大気汚染の植物に及ぼす影響－－第2分冊）  
求窮67号 環境中の有害物賢による人の世性影響に関する基礎的研究－一昭和郎～56年度 特別研究稔合報告．（1984）  

※第68号 汚泥の土壌過元とその環喝影響に関する研究一一昭和56～57年鹿 特別研究報告．（19糾）  

※第69号 中禅寺湖の富栄養化現象に関する基礎的研究．（1984）  

‾ Ⅹ ■   



※第7D号 Studies ollC上1iroれOmid midgesinlakes or tlleがikko Natiol181Park．（1984）  
Partl．Ecolロgicalsい1dies ollCIlirD110midsinlakes or the N‖拍o Nationalpark．  
？artll，Taxol10micalalld mDrphologicaL studt巳S Dn the cllironomid spectes cotlected frQふ1akesin the  

Nikko 柏tiollalPark．  

（日光国立公園の湖沼のユスリカに関する研究  
－一第1部 日光国立公園の湖のユスリカの生態学的研究  

一一策2部 日光国立公園の湖沼に生息するユスリカ類の分類学的，生態学的研究）  

X簗71号 リモートセンシンクによる残雪及び雪田植生の分布解析．（1984）   

窮7Z号 炭化水素一室素酸化物→硫帝取付物系光化学反応の研究－一環増大気中における光化学二次汚染物質生成機構の研究  

（フィールド研究2）－一昭和55～57年度 特別研究報告（染4分冊）．（1985）  
※第73号 炭化水素一塁乗艇化物一硫兵酸化物系光化学反応の研究－一昭和55～57年度 特別研究総合報告．（1985）  

※第74号 都市域及びその周辺の自然項掛こ係る環境指標の開発に関する研究．項場指標一その考え方と作成方法一昭和59年度  

特別研究報告．（1984）   

第75号 Lim110logicala11d el両ro11nentalstudies of elemelltSi【1tlle Sediロent Of L8ke8iwa．（1985）  

（琵琶湖底泥中の元素に関する陸水学及び環境化学的研究）   
第76号 A study on the bellaVior or mon8terpenSin the atnosphere．（1985）  

（大気中モノテルペンの挙動に牒する研究）  
※窮77号 環境汚染の遠隔計測■評価手法の開発に関する研究一一昭細58年産 特別研究場曽．（1985）   

窮78号 生酒環境保全に架たす生滴・吾の役割の解明．（1985）   
零79号 Studies on tlle neい10d for・long term ellVirorlm¢ntal皿O111torlng－一旦ese8rC†lrepOrtin1980－1982．（1985）  

（環境拭料による汚染の長期的モニタリンク手法に関する研究）  
※第80号 海域に主ける赤潮発生のモデル化に関する研究－一昭和57／58年度 特別研究報告．（1985）  
※築81号 環境影響評価制度の政策効果に関する研究－一地方公共同体の制度運用を中心として．（1985）  

※第82号 植物の大気環墳浄化機能に関する研究－一昭相57－58年度 特別研究報告．（1985）   
第S3号 St山ies ollCllil、OllDmid nid苫eSl）r SOmelakesillJapatl．く1985）  

（日本の湖沼のユスリカの研究）  

※第84号 蜃金屑領域汚染による健康影響評価手法の開発に関する研究－一昭和57～59年度 特別研究総合報告．（1985）   
添85号 Studies oJt the rate constants of free radicalreactions and rel乱ted spectroscopic and thermochemical  

parameters．（19＆5）  

（フリーラジカルの反応速度と分光学的及び熱力学的パラメーターに関する研究）  
※第86号 GC／MSスペクトルの検索システムに関する研究．（1986）   

帝87号 光化学二次汚染物質の分析とその欄胞毒性に関する研究－一昭和53～58年度 総合報告．（1986）  
※第88号 都市域及びその周辺の自然項楕等に係る環境指標の開発に関する研究Il．環壌指標一応用例とシステムーー昭和59年  

鹿 特別研究報告．（1986）   

鴇89号 宮easじri】1g the Yatel、qu81ity ofしake Kasuロigaur8by LÅ¶pSAT renote sensing．（198る）  

（LAND SATリモートセンシンクによる耳ケ涌の水質計測）  
※笥90号 ナショナルトラスト運動にみる自然保護にむけての住民意義と行動一一知床国立公園内100平方メートル運動と天神崎  

市民地主運動への参加者の分析を中心として，（1986）  
※削1号 Economic且nalysis of nall■s utilizatio王10r e【lVironme11talresらurcesin aquatic eIIVirDnmentS and natio几al  

paTk regiて〉nS．（19も6）  

（人間による環境資源利用の経済分析一水環堵と国立公園地域を対象にして）  
※鴇92号 アオコの増殖及び分解に隣する研究．（1986）  
※第93号 汚泥の土壌還元とその環境影響に関する研究（エ）－一昭和58～59年産 特別研究総合報告 第1分冊．（1986）  

ポ弟94号 汚泥の土壌題元とその環境影響に関する研究（II）－一昭和58～59年度 特別研究総合報告 第2分冊．（1986）  
※第95号 自然浄化機能による水質改善に関する総合研究（iトー汚濁負荷の発生ヒ流出一流達－一昭穐58～59年産 額別研究報  

告．（1986）  

求第96号 自然浄化機能による水質改善に関する総合研究（ⅠⅠ）－－水草帯・河口域・池沼の生態系構造と機能－一昭利58～59年  

度 特別研究報告．（1986）  

※第97号 自然浄化機能による水質改善に関する総合研究（11Ⅰ）－－水路及び土壌による水質の浄化－一昭和58～59年皮特別研究  

報告．（1986）  

※第98号 自然浄化機能による水質改善に関する総合研究（Ⅳ）－一自然浄化槻能を活用した処理技術の開発と応用一一昭和58～  

59年度特別研究報告．（1986）  

緊第99号 有害汚染物質による水界生態系のかく乱と回復過削こ関する研究一一昭和56～59年度 特別研究総合報告．（1986）  
※第100号 バックグラウンド地域における項壌汚染物質の長期モニタリング手法の研究－－特定汚染選択的検出法及び高感度分  

析技術の開発－一昭栢58～60年産 額別研究報告．（1986）   
萌101号 複合ガス状大気汚染物質の生体影響に関する実験的研究－一昭和57～60年鹿 特別研究報告．（1986）  

※第102号 地球規模大気質変動に関する予備的研究．（1986）   
鶉103号環嶋調和型技術としての電気自動寧の評価に関する基礎的研究．（1987）  
※第1O4号Studies on chirononid midgesinlakes of the Akan NationalPark．（1987）  

（北海道阿寒国立公国の湖にぉけるユスリカ相の研究）  

※籠105号 畑地土動こおける水分と諸元索の動態．（1987）  
※第106号 筑波研究学園都市における屑親評価と解釈体験に関する研究．（1987）   

第107号 遠隔計測による環境動態の評価手法の開発に関する研究 －一昭和59～60年度 特別研究報告．（1987）  

一 ヽl－－   



第108号植物の大気環境浄化機能に関する研究－一昭和57～60年度特別研究総合報告．（1987）  
※軍189号 地域環境評価のための持場情報システムに関する研究．（1987）   

帝110ぢ 海域における赤潮発生のモデル化に関する研究－一昭和59～60年度特別研究総合報乱（1987）   
第111号 Application of X・T・ay PhotoelectrollSPeCtrOSCOpy tO the study of silicate ninerals．（1988）  

（ケイ酸塩鉱物研究へのX碗光電子分光法の応用）   
窮112号 光化学汚染大気中における有機エアロ、ノルに関する研究一一石機工アロソルの生成と挙曳＝こ関する研究－一昭和5S～  

61年鹿 特別研究報告．（1988）  
※第113号 光化学汚染大気中における有機エアロ、ノルに関する研究一一昭和58～61年度 特別研究総合報告，（1988）   
第114号 水界生態系に及ぼす有害汚染物賢の影響評価に関する研究－一昭和60～61年度 特別研究報告．（1988）  
※窮115号 複合ガス状大気汚染物質の生体影響に関する実験的研究－一昭和57～61年虔 特別研究稔含報告．（1988）   
索116号 自然浄化機能による水質改善に関する総合研究（V）－－汚濁負荷の発生と流出・流選一一昭和58～61年度 特別研究報  

告．（1988）  

貰削17号 自然馴ヒ機能による水質改善に関する総合研究（Ⅵトー湖沼の生態系楕造と自然浄化－一昭和60－61年度特別研究報  

告．（1988）  

￥第Ⅰ柑号 自照浄化機能による水質改善に関する総合研究（Ⅶ）－－自然浄化機能を楕用した水路・土壌による浄化と処理技術の  

開発－一昭租6q～61年匿特別研究報宅．く・1988）  
※第119号 自然浄化槻能による水質改善に関する総合研究（Ⅷトー自然浄化システムの評価方法－一昭和60～61年度特別研究報  

彗，（1988）  

求帝1Z8号 自然浄化機能による水質改善に関する総合研究（Ⅸ）－一昭和58～61年度 特別総合研究報告（1988）   

窮121号 Studie50n the chirono几id nidges oflakesin Southren Hokねido．（1988）  

（北海道雨滴の漸におけるユスリカ相の研究）   
第122号 擬似ランダム変調CWライダーの開発とフィールド観測への応用．（1989）   
窮1Z3号 バックグラウンド地域における環境汚染物頁の長期モニタリング手法の研究（ⅠⅠトー離島及び山岳地における大気汚  

染成分濃度とその変動－一昭和58～62年虔鞘別研究報告．（1989）  
※第1Z4号 環境科学研究用に開発したニホンウズラの遺伝学的及び微生物学的特性．（1989）   
第125号Chlronomidae DfJapan＝Cheeklist of species recorded，key to mal・eS and t8X8nOmic notes．（198g）  

（日本及び東アジア産ユスリカ科のカタロクと或成虫の検索表）   
弟126号 バッククラウンド地域における環境汚染物寧の長期モニタリング手法の研究（11Ⅰ）－一摩周湖における水試料の代表性  

と底質中の汚染記録－一昭和58～62年度 特別研究報告．（1989）   
第127号 新潟県六日町＝こ貴ける消雪用揚水に伴う地盤沈下性状．（1990）   

（改称）  

国立環餞研究所研究報菖   
第128号DeYelo叩ent Of azlintelligent decisiQn SuPpOrt SySten for environDentalnodeliIlg andpLanning・（1991）  

（環境のモデリングと計画のための知的意思決定支援システムの開発）   
第1Z9号 先端技術における化学環境の解明に関する研究（Ⅰ）一一塩化ジベンソフランとダイオキシンー一昭和62年ま－平成元  

年度 特別研究＃薯．（199Ⅰ）   

軍130号 郡市型環境汚染による健康影響・リスクの環境保健モニタリンク手法に関する研究．（1993）   

弟131号 アスベストの新分析法に関する研究．（19g3）   
第132号 自由記述法による生滴環境に関する地域住民の意識の調査と分析．（1994）   

窮133号 水環境における農薬流出に関する研究報告．（1994）  

栄 残蔀なし  
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RepoT・t Of SpecialResearch Project Df the NatiorLa11nstitute for ErLVironJbenl．alStudies：  
※No．1■Mazlactivity and aquatic eJtVirDnmeElt－Vith specialrefeI・enCeS tOI，ake KasumigauI・a－Progress reporti）1  

1976．（1977）  

※No・2■Studie50n eValuation aIld amelioratio几Of air pollution by plants－Progress reportin1976－1977．（19相）   

Rcsearch Report froD the Nationallnstitute for EnvironDent乱1Stlldies．：  

※No．3 A co叩arative study of adults andim皿ature StageS Of nineJapanese species of the genus Chiro【10q）uS  

（Diptefゝa，Chiron（】midae）．（1978）  

※No，小SDDg Cha血ber studies on photochemicalreactions of hydrocarbon－nitrogen oxides systeD－Progress report  

in1977．（1978）  

※ⅣD．5■Studies om the photDOXidation products of the且1kylbemzelle－nitrogen oxides system，且md on their effects  

On Cultllred ce11s－Research reportiIllg76－1977．（1978）  
※No．6■Nan activity azld aquatic environzne［lt－Yith specialrefereJICeS tO Lake Kasllmigaura－Progress reportin  

1977－1978．（1979）  

繁Ⅷ0．7 ＾norphologicalst，udy of adults andimEDature5tageS Of20JapaneseβpeCies of the fa皿ily Chironomidae  

（Dipter8．），（1979）  

※No．8■Studies on the biologic乱1effect，S Of single and cornt）ined expQSure Of air poll11tantS－Research reportin  
1977－1978．（t979）  

※No．9■Smog chamber studies on photoch8micalreactio［lS Of hydrocarbonTnitrogeI10Xides syste爪－Progress report  
i【t1978．（t979）  

※Ⅳ0．10■Studies on evaluation and amelioration of air pollution by pl乱ntS－Progress reportin1976－1978．（1979）  

※恥・1t St岨dies on the ef－ects of alr polllltalltS Ollplants alld mecILallisns of phytotoxiclty．く1980）  

※No・12 仙11ti8lement analysis st11dies by flarne andi［lductively coupled plasma叩eCtrOSCOpy utilizing cD瓜Outer  
－COntrQlledinstTume机atiotl．（1980）  

※No．13 Studies on chironomid midges of th8Ta爪a River．（1980）  

？孔rtl．でhe dtstrib11t．i（）n Of chirollqmid speciesin a trlbut乱丁yin◆relatiQn tO the【1egree of叩11utlon  
With sewage Yater．  

P孔rt2．DescripttQ110f Zq species of ChiTOl10mtll乱el・eCOVeTed fTOn乱tribut乱丁y．  
※No．14■Studies olltlle e汀ects of■Dr脚1ic岨SteS011い1e50ilecDSyStem－Progress reportin1978－1979．（1980）  

※No．15事St11dies on the biologicaleffects of single狐d combined exposure of air pollutants一札esearch repoTtin  
1979．（1980）  

＃封0，16■札的Ote me8Sllremellt Of aiT pOllⅥtiDn by a no首ilel孔S¢r Tadar．（1980）  

※No，17雷Influence of buoya（1Cy On fluid motioIIS aIld traz15pOrt PrOCeSSeS－Meteorologicalcharacteristics and  

aもnospheでic diffusio11phel10ne】lailltlle COaSt81Tegloll－prDgreSS repOTtiI11978－1979．（1980）  
※が0．18 Pre一札ration，analy5is and certirication of pEpPE且BUSH standard refereIICe血8terial．（1980）  
※¶0．19暮Comprehensive studies o】lthe e11trDphicatio110f fTeSh－Vate一色reaS－Lake current Df RasumigauTa川1shiuraト  

1978－1979．（1981）  

※甑・20■ConpTe加nsive studles Qn tbe eutTOphlcatlDn Df fresh－YateT are且S－GeonDTphDlogicaland bydrmeteoroIDgl－  

Calcharacteristics of Kasumigaura vatershed as related tD thelake envirorunent－1978－1979．（1981）  

※No・Zl書Conprehenslve st11dies on the eutrophlcation of fresh－Vater areaS－Varlatlon of pollut8nt10ad by  
influent rivers t8L乱ke Kasumg叫ra－1978－1979．（1981）  

※No・2Z暮CompTeh帥Sive8tudies on the8utTOphication of fTeSh－Yater乱丁eaS－StrⅥC山Te Of ecosystem and standing  

Cr（】p5iIIL且ke Xasumigaura－1978－1979．（1981）  
※甑・23暮CDmpTehensive stlldles Dn the elltrOphication of fr・eSh－Vater are8S－Åpplicabillty of trDphic stateindices  

foI、1且kes－1978－1979．（19鋸）  

幣ホ0・24書Conprehenslve st11dies on the eutrophlcation of fr8Sh一肌ner areaS一恥紳titative8naly5is of  

eutrophicatioTleffects on main utilization oflake蝿ter reSOurCeS－1978r1979．（1981）  
※¶0．25雷CDmpreh8nSlve studies on tlle eutrOphication Df fre5ゎーYater areaS－GroYth c血racterlstics of Blue－Green  

Algae，Hycrocy5tis－1g78・1979．（1981）  
※No・28■Co叩relle■15ive studies onⅧe euLropllicatiollOr rreSll－Yater area5一刀etermination of且rgalgroYth  

pote11tialわy山galas5ay prOCedure－1978－1979．（1981）  
※軋27◆Co叩reわen5ive st血ies on the eutr8phicれion of fresh－Y乱ter乱re8S－SuⅢary OF researches－1978－1979．（1981）  
浮川0・28■Studies on effects of乱ir pollutant mixtures ozlplaIltS－Progress reportin1979－1980．（1981）  
※¶0．29 St11dies on cl11ronomid midges of the Tama River．（1981）  

Part3．Species of the subfamily Orthocladiinae recorded at the su皿mer SurVey aTld their distributionirL  
relation to the po11ution Ylth sewage YaterS．  

Part4．ClliJIOl10midael－eCOrゝded at a vinter survey．  
緊¶D・3D事Eutrophication and red tidesin the coa5talm8rin8e肌ironment－Progress reportin1979－1988．（1982）  

※Ⅳ0・31■Studies Dn the biologicalef無CtS Of single and combined expo5ure Of air pollutants－Research reportin  
1980．（1981）  

■st孔rtillgYith ReportNo．3－the series title was cll且Ilged．  
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欒Ⅷ0・32■Smog chambeIIStudies on photochemi仁山reactions of hydrocarbon－nitrogen8Xides system－Progress report  

in1979一息esearch on the pllOtOChernicalsecondary pollutants fomほtion mechanisnin the environmental  
山mospllere（paγtl）．（1982）  

※No．33■HeteorDlogicalcharacteristics and atnospheric diffusion phenomenain the coastalregion－Simulation Df  
atmosplleric motioIIS8皿d diffusion processes－Ppogress reportin1980．（1982）  

※Ⅳ0．銅■The developmellt aIld evaluatio】10r remOtelneaSurement methods for ellVironnetlt81po11ution一正esearch  
reportin1980．（1982）  

※〃0．35■伽取preわen5ive ev且ユu且tioれOf enyiron広eJlt且1i叩aぐt50f road and traffic．（ユ982）  
※No，36＊Studies on the nethod forloIlg term enVironEDentalnorLitorimg，Progress reportin1980－1981．（1982）  

※No．37雷Study oIISllppOrting Lecll】1010gy一口r SyStemS an81ysis or environme】ltalpDlicy－The Evaluatio】lLabolatory  

Of Han－EllViroエ1mellt Systems．（1982）  

※No．38 Preparation，aIlalysis azld certification of POND SED川ENT certified refererLCeロaterial，（1982）  
※No．39■The developme】1t aIld evaluatio110f remote measurement nethods rDr enViromnentalpo11ution－Research  

I、eport。川198l．（198こり  

※㈹．40■SしI日日es o】ltjle bioloビicalerfects or si【1gle aIld combiMd exposure of air pol加ants一触Se8rCh reportiIl  
1981．（19S3）  

※No，41■Statistjc且15tudjL）5OT）爪eLhD【】s Df n）eaSurCmeJ）t aEld evaluatioJIOf cJ）eD）jcalcondition of soil－YittL SpeCial  

rerere】lCe tO heaYy metals一．（1983）  
※No．42霊Experimetalst11dies o11t．he physicalpIlOperties of nud and the characteristics of mud trazISpOrtation・  

（1983）   

No．43 Studies on chipo110mid midges of the Tana River．（1983）  

P8rt5．An observation8n the distribution of Chironomin8e alDng the m乱in strea血inJume，With  
descriptiol10f1511eY SpeCies．  

Part6．加5CriptioJlOf specie50f t加5ub紬皿ily Or七山c18diin＆e reeOVeredぎro伍the【正＆in5tJ，e且瓜in  

theJune s11】、vey．  

ア8rt7．AdditioJl且1species coユ1ectedin vi皿ter fl・0皿the main strea皿，   

No．44■Snog chamber studies on photochemicalreactions of hydrocarbon－nitrogen oxides system－Progress report  
in1979一札esearch on the photochemicalsecondary pollutanty，form8tion mechamis皿in the8nVironmental  

atomosphere（Part2）．（1983）  
※No．45暮Studies ollthe effect of orgal11c YaSteS O【1the soilecosystem－Outlines of speciaL researeh project－  

1978－1980．（1983）  

※No．46■Studies on the effect of orgarLic YaSteS On the soilecosystem－Research reportinlg7g－1980，Partl．（1983）  
※〃0．47●Studies on the efrect of org乱nic Y8SteS On仙e so‖ecosystem－Rese且rCh reportin1979－1980，Part2．（i9g3）  

※No．48■Study on optimalallocation of Yater quality momitoring points．（1983）   
ガ0．49■The de一合l（〉押印t鋸d evalu且tion of re皿Ote慮e且5ure脛eJlt広ethod for eねViron誕ent且1polluti（〉乃一丑e5ear亡b repDrt  

in198Z．（1984）  

※rlD．50■Conprehensive studies on the eutrophication controIof freshvaters，EstiDation ofinputlQading of Lake  

X且Sumig礼ura－198D－1982．（1984）  

※No．5l・Conprehensive studies on tlle eutrOphication controlof freshYaterS－The function of the ecosysteD and  
Significance of sedimentin nutrient cyclein L＆ke Kasumigaurar1980，1982．（lg84）  

※Ⅳ0．52事ComprehellSive studies oIl．tlle eutrOphicatio11COmtrOlof freshYaterS－Emclosure experiments ror  

l、eStOration of higilly eutropllic sllallov Lake Kasllmig8ura－1980－1982．（1984）   
No．53■ColnPreheIISive studies oIlthe eutrophicatioIICOntrOlof freshYat，erS－Seasonalchanges of the biomass of  

fisわes afld crustaciain Lake X且S【1正igaup8一拍鋸－19β2．（1984）  

※No．5小ComprehellSive studies on tlle eutrOphication contrDlor丹eshYaterS一紙odeling the eutrophication of L8ke  
Kasumigaura－1980－1982．（1984）   

No．55■Co叩rehensive studies Dn the eutrophicat，ion controIof freshvaters－Measures for eutrophication contzIQl－  

19即－1982．（1984）  

※栂．56■Comprehensive st，udies on the eutrophicatioIICOntrOlof freshYaterS－EutrophicatiDnin Lake Yunoko－  

198D－1982．（1984）  

※Ⅳ0．57■Comprehensive studies on the eutrophication controlof rreshYater5－Summ＆ry Or reSe8rChes－198臣198Z・  

（1984）   

紬．5帥占tudie50n the爪e仁わod rorlong ter広鈍yiron血合爪t＆1の0れitori几g一伽tユine畠Of8peCi＆1re5earCh proJectiれ  
1980－1982．（1984）   

No．59■Studies on ph8tOChemicalreactio［lS Of hydrocarbon－nitrogen oxides－Sulfur oxides system，Photochemical  
o乙One formation studied by the evacuable smDg Cha皿ber－Atnospheric photooxidation DeChanisms of selected  

Organic compo11nds一札esearch reportim1980－1982，Partl．（1984）   

No．60霊Studie≦on photochenicalreactions of hydrocarboIl－nitrogen oxides－Sulfur oxides systen－Formatiotl  

皿eCh且nisms Df photochemicalaerozol一且esearch reportin1980－198Z，P8rt2．（1984）   
No，6l■Studies o［1pElOtOChemicalreactiorLS Of hydrocarbon－rlitrogeI10Xides－Sulfur oxides systemr且esearch oIlthe  

photochemicalsecondary pollutalltS formation mechanismin the environDentalat皿OSphere（Partl）vResearch  

rep〔げtin19鋸－i982，Part 3．‖銅射   
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