
布が確認された．このことから，今回の検出は農薬

の風による飛散（ドリフト）によりセロリ表面への

付着や圃場の土壌が汚染され，セロリに吸収移行し

た可能性が考えられた．あるいは，セロリは連作障

害を防ぐため同じ圃場で栽培されることが少ないこ

とから，前作物に使用された農薬の影響も考えられた．

清家ら 3) は作物収穫後の農地に栽培した他の作物

（以下「後作物」という）への農薬の残留について

検討し，オクタノール / 水分配係数（log POW）2 ～

3 の間の農薬は土壌から茎葉部への吸収移行性が高

い傾向があると報告している．今回のメトラクロー

ル の log POW は 3.0（25 ℃）（S- メ ト ラ ク ロ ー ル は

3.05（25℃））1)，アトラジンは 2.5（25℃）4）であり，

土壌に残留した場合，後作物へ移行する可能性があ

ると考えられた．

メトラクロールは農薬抄録の残留性試験に土壌半

減期が 20 日程度と報告 3) がされている一方，土壌

の質，温度，降雨等の様々な要因や条件でより長い

半減期を示す報告 5) もある．

本稿では，土壌に残留するメトラクロール及びア

トラジンの農作物への吸収移行性を，パセリを用い

てモデル実験により検討した結果と，冬季から春季

1　はじめに

平成 30 年度，当所で実施した食品収去検査にお

いてセロリ（セルリー）からメトラクロールが食品

衛生法に基づく残留基準（以下「残留基準」という）

の 一 律 基 準 0.01ppm を 超 過 し て 0.09ppm， ア ト ラ

ジンが残留基準の 0.02ppm 検出された（表 1）．

メトラクロール及びアトラジンはともに発芽直後

の植物を枯らす除草剤として用いられる．メトラク

ロールには光学異性体（R 体及び S 体） が存在し，

両者を等量含むラセミ体製剤と S 体のみの製剤が市

販されており，後者が少ない使用量で効果が得られ

る 1） ことから， 多く使用されている（食品衛生法

では両者を合算した残留基準であるため，以下区別

せずに「メトラクロール」とする）．これらの農薬

の使用は農薬取締法により規制されているが，メト

ラクロールやアトラジンを含有する製剤の適用作物

にセロリの登録はなく，セロリの栽培では使用でき

ない．2)

基準超過となったセロリの圃場における聞き取り

調査の結果，当該農薬を含有する製剤はセロリ圃場

へは散布されていなかったが，隣接する圃場への散

メトラクロール及びアトラジンの土壌残留性と

農作物への吸収移行性の検討

北原清志 1・宮川あし子 1・小山和志 1・安藤景子 1

髙橋佳代子 1・鎌田光貴 1・宇都宮れい子 1・土屋としみ 1

食品収去検査において農薬の残留基準超過となったメトラクロール及び同時に検出されたアトラジンについ

て，当所敷地内にある薬草園の区画を用い，その土壌残留濃度，農作物への吸収移行性について調査し，残留

要因を検討した．その結果，春季（2019 年 5 月）に散布した両農薬は 1 ～ 3 週間で半減するのに対し，冬季（2018

年 12 月）では 14 週間を要したことから，低温環境下ではより長期の残留性が確認された．また，栽培区画

の土壌について深度毎に濃度を測定したところメトラクロール及びアトラジンが共に地表面に高濃度に残留し

ていた．

冬季に基準使用量の最大量を散布した両農薬が残留した濃度と同等の濃度となるように春季に両農薬を散布

した区画に，パセリを定植し，葉部の農薬濃度を測定した結果，土壌から吸収がみられた．最大でメトラクロー

ルは 0.033ppm，アトラジンは 1.1ppm となり，その後減衰したが，残留基準を下回るまでそれぞれ 6 週，15

週を要し，一定期間残留することが示された．

キーワード：メトラクロール，アトラジン，土壌残留性，吸収移行性，後作物

1　長野県環境保全研究所　食品・生活衛生部　〒 380-0944　長野市安茂里米村 1978
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GC/MS：(GC 部 ) ア ジ レ ン ト・ テ ク ノ ロ ジ ー ㈱ 製

6890N，(MS 部 ) 日本電子㈱製 JMS-Q1000GC K9

2.3　栽培区画

薬草園は南北の建物，東側の低木林と裾花川堤防，

西側の職員駐車場に囲まれ， コンクリートブロッ

クで数十区画に仕切られている．1 区画の大きさは

120cm × 120cm，深さが約 20cm まで砂質土が入っ

ており，農薬の散布履歴はない．この 3 区画（A・B・C）

（図 1）に 1 区画当たり培養土を 90L 加え良く混合

し，水を散布し 1 週間馴染ませた後，メトラクロー

ル及びアトラジンが検出されないことを確認した．

2.4　農薬散布期間，散布濃度及びパセリの栽培

2018 年 12 月 20 日に，メトラクロール及びアト

ラジンの含有製剤（以下「含有製剤」という）の農

薬取締法で定められた使用基準（以下「使用基準」

と い う ） の 最 大 量（260mL/10a） を， 水 で 16000

倍に希釈し区画 A に均等に散布した．

区画 A に散布した農薬が 2019 年 4 月 15 日時点

で 土 壌 中 に 初 期 濃 度 の 約 50% 残 留 し て い た た め，

2019 年 5 月 8 日に区画 B に区画 A の残留量とほぼ

同じになるように， 使用基準の半量（130mL/10a）

の含有製剤を，水で同倍率に希釈し，散布区画に均

等に散布した．

対照区画として農薬を散布しない区画を区画 C と

し た． 区 画 B 及 び 区 画 C に， 農 薬 を 散 布 し た 日 か

ら１週間後（5 月 15 日）にパセリの苗をそれぞれ

16 か所に定植した（図 2）．その後栽培期間中，雨

量や土の乾燥具合を見て， 最小量の灌水を 3 区画

均等に行った．

にかけて土壌中の両農薬濃度推移を調査した結果を

報告する．

2　方法

2.1　調査方法

違反となったセロリは，2018 年 4 月に苗が定植

され，6 月中旬に収穫されていたため，前作物との

間には冬季休耕期間があったと考えられる．そこで

前作物栽培時に当該農薬が使用された場合，セロリ

を栽培する春季まで土壌に残留するか確認するた

め，2018 年 12 月から 2019 年 6 月の間，当所敷地

内にある薬草園の区画においてモデル実験を実施し

た．また 2019 年 5 月から 8 月の間，温暖な長野市

では栽培が困難なセロリの代替作物として，同じせ

り科で栽培中に繰り返し採取可能なパセリを，当該

農薬を散布した薬草園の区画に定植し，土壌から農

作物への吸収移行性のモデル実験を実施した．

2.2　試料，試薬等及び測定機器

パセリ：市販苗（長野市内で購入）

培養土：1 袋 25L 入りの市販品（長野市内で購入）

メトラクロール及びアトラジン含有製剤：市販水和

剤（S- メトラクロール 26.4%，アトラジン 27.8%）

ポータブル温度計：安立計器㈱製 THERMO PRINTER 

AP-210

採土管：東泉テクノ㈱製（直径 5cm，長さ 30cm）

メトラクロール：関東化学㈱製（残留農薬試験用，

ラセミ体）

アトラジン：関東化学㈱製（残留農薬試験用）

グラファイトカーボン / アミノプロピルシリル化シ

リカゲル積層ミニカラム：シグマアルドリッチ合同

会社（スペルクリン Envi-carb/NH2）
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メトラクロール アトラジン

セロリ
一律基準

(0.01)
0.02

パセリ
一律基準

(0.01)
0.02

残留基準値(ppm)食品

分類名

表 1 食品衛生法に基づく残留基準 
  (2018 年違反発生時） 

一律基準：残留基準が定められていない農薬

等については、食品衛生法に基づき「人の健

康を損なうおそれのない量」として一律に設

定された残留基準(0.01ppm) 

 

図 1 パセリ栽培場所の見取り図 
   区画 A：2018 年 12 月農薬散布 
   区画 B：2019 年 5 月農薬散布， 
      パセリ定植 
   区画 C：農薬無散布，パセリ定植 

A B C 
建
物(

北) 

駐車場(西) 

堤防(東) 

建
物(

南) 

樹木 

区画 

常時監視局温度計

表 1　 食品衛生法に基づく残留基準 (2018 年違
反発生時）

一律基準：残留基準が定められていない農薬等につ
いては、食品衛生法に基づき「人の健康を損なうお
それのない量」として一律に設定された残留基準
(0.01ppm)

　 図１　パセリ栽培場所の見取り図
　　　　 区画 A：2018 年 12 月農薬散布

　　　区画 B：2019 年 5 月農薬散布，パセリ定植
　　　　 区画 C：農薬無散布，パセリ定植
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異性体を合算して定量し，濃度は乾土当りの重量に

換算した．土壌ブランク試料として農薬散布前の土

壌 30g（乾土換算 20g 相当量）にメトラクロール及

びアトラジン 4µg を添加し， 回収試験を実施した

結果， 平均回収率がそれぞれ 88.3%，85.1%， 相対

標準偏差が 1.5%，3.3% の良好な結果が得られた．

パセリ（10 ～ 20g） は， 農産物の試験法 7） に準

じて付着している土を落とし， 洗わずに細かく刻

ん だ 後， 厚 生 労 働 省 通 知「GC/MS に よ る 農 薬 等 の

一斉試験法（農産物）」8） により測定した．パセリ

のブランク試料として区画 C に定植したパセリ 10g

2.5　土壌及びパセリの採取方法

土壌は採土管を用いて，深さ 20cm までの土を採

取した．採取地点及び採取日を図 2 及び図 3 に示す．

採取後は表層土でならした．なお，冬季は地温が低

く表層土が凍結していたため，採取時間は毎回 13

時とした．また，鉛直濃度分布を測定するため，区

画 B において散布から 111 日後の土壌を地表から

5cm ごとに 20cm まで採取した．

パセリは定植時，1 週間後及びその後 1 ～ 4 週間

ごとに， 土壌と同様 13 時に 16 株のパセリからそ

れぞれ 10g 以上となるように， 株の中でより大き

く成長していた葉部を 1，2 本採取した（農薬等の

残留基準試験用検体に準ずる 6））．

また採取の際，地温はポータブル温度計を用いて

深さ 10cm で測定した．気温については当所の大気

常時監視局のデータを用いた．

2.6�　土壌及びパセリ中のメトラクロール，アトラ

ジンの測定

土壌は環境省「農薬等の環境残留実態調査分析法

Ⅳ 土 壌 編」7） 及 び 厚 生 労 働 省 通 知「GC/MS に よ る

農薬等の一斉試験法（農産物）」8）により実施した．

採取した土壌（300 ～ 400g）は 2mm メッシュのふ

るいで異物を除去し，均一に混合して試料とした．

分析は試料からアセトニトリルで農薬を抽出後，ス

ペ ル ク リ ン Envi-carb/NH2 カ ラ ム で 精 製 し，GC/MS

で測定した（図 4）． 今回用いた測定条件ではメト

ラクロールの異性体を分離して測定できないため，
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図 2 散布(区画 B)及び無散布(区画 C)のパセリの定植位置及び土壌採取位置 
  ★はパセリ，○は土壌採取位置，数字は採取の順番を表す． 
  ①:2019/5/9，②:5/16，③:5/22，④:5/30，⑤:6/6，⑥:6/12，⑦:6/26，(7/10)， 

  (7/25)，⑧:8/27  ( )は土壌採取なし 
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図 3 区画 Aの土壌採取位置 
図 3 ○は土壌採取位置，数字は採取の順番を 

図 3 表す．①:2018/12/21，②:12/28， 

図 3 ③:2019/1/11，④:1/25，⑤:2/18， 

図 3 ⑥:3/5，⑦:3/15，⑧:3/29，⑨:4/15， 

図 3 ⑩:5/7，⑪:5/22，⑫:6/6 
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図 2 　散布 ( 区画 B) 及び無散布 ( 区画 C) のパセリの定植位置及び土壌採取位置
　　　★はパセリ，○は土壌採取位置，数字は採取の順番を表す．
　　　① :2019/5/9，② :5/16，③ :5/22，④ :5/30，⑤ :6/6，⑥ :6/12，⑦ :6/26，(7/10)，
　　　(7/25)，⑧ :8/27 　( 　) は土壌採取なし

図 3 　区画 A の土壌採取位置
　　　○は土壌採取位置，数字は採取の順番を
　　　表す．① :2018/12/21，② :12/28，
　　　③ :2019/1/11，④ :1/25，⑤ :2/18，
　　　⑥ :3/5，⑦ :3/15，⑧ :3/29，⑨ :4/15，
　　　⑩ :5/7，⑪ :5/22，⑫ :6/6
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メトラクロールについて区画 A では気温及び地温

が 5℃以下だった散布翌日から 8 週目まで 0.32 ～

0.40ppm で推移し（相対標準偏差最大 28%），目立っ

た減衰は見られなかった．気温及び地温が約 5℃に

なった 10 週目以降は温度の上昇に伴い緩やかに濃

度の減少が見られ始め，14 週目で初期濃度の 50%

以下になった． なお 8 週目で濃度のばらつきが大

きくなったのは，気温の上昇により農薬の生分解が

急速に進んだが，日の当たり方の違いにより土の凍

結・融解にムラが生じたのではないかと推測され

る． その後地温上昇と共にばらつきは小さくなっ

た． ま た， 区 画 B で は 散 布 1 ～ 3 週 間 後 に 初 期 濃

度の約 50% となり，農薬抄録 2） の土壌半減期に近

い結果となった． 

アトラジンはメトラクロール同様，区画 A では散

布後 8 週目まで 0.36 ～ 0.43ppm で推移し（相対標

準偏差最大 28%），目立った減衰は見られなかった．

10 週目以降は緩やかに減少し，14 週目で初期濃度

の 50% 以下になった． 区画 B ではメトラクロール

同様，散布1～3週間後に初期濃度の約50%となった． 

区画 B における両農薬の鉛直濃度分布を表 3 に示

した．両農薬共に地表から 5cm の層に多く分布し，

深さが増すにつれて減少した．

3.2　パセリ中の濃度推移

区画 B に定植したパセリは 1 週間後からメトラク

ロール及びアトラジンが検出された．（図 6）．その

後両農薬の濃度は上昇し， 定植後 3 週でパセリ中

の濃度はそれぞれ 0.033ppm，1.1ppm と最大となり，

4 週 で 0.017ppm，0.42ppm に 半 減 し た． メ ト ラ ク

ロールは 6 週で残留基準（一律基準 0.01ppm）以下

に， アトラジンは 15 週で残留基準（0.02ppm） 以

下になった．なお、区画 C に定植したパセリからは，

両農薬は検出されなかった．

にメトラクロール及びアトラジンをそれぞれ 2µg 添

加し， 回収試験をした結果， 平均回収率が 89.2%，

84.9％， 相対標準偏差が 4.8%，2.5% の良好な結果

が得られた（表 2）．

3　結果及び考察

3.1　土壌中の濃度推移

土 壌 中 の 農 薬 に つ い て 区 画 A で 冬 季 か ら 春 季

（2018 年 12 月から 2019 年 6 月）の結果を図 5 に，

区 画 B,C で 春 季 か ら 夏 季（2019 年 5 月 か ら 8 月 ）

の結果を図 6 に示した．
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図 4 土壌の分析法フローチャート 

(抽出)試料 
 

      アセトニトリル 25mL(×3回) 
   振とう(2min)後超音波(10min) 
 

   遠心分離(3000rpm,10min) 

 

 

   アセトニトリル層 
      アセトニトリル 

   定容(100mL) 

 

   分取(20mL) 
      塩化ナトリウム 10g 
      0.5mol/Lりん酸緩衝液(pH7.0)20mL 
   振とう(10min) 

 

 

   アセトニトリル層    水層 

      無水硫酸ナトリウム 5g 
   脱水ろ過 
 

   減圧濃縮 
      アセトニトリル:トルエン(3:1)混液 2mL 
   試験液 
 

(精製)Envi-carb/NH2カラム 
   試験液負荷 
      アセトニトリル:トルエン(3:1)混液 20mL 
   溶出 
 

   減圧濃縮 
      アセトン:ヘキサン(1:1) 

   定容(1mL) 
      フルオランテン-d10溶液(10ppm)10µL 

(測定)定量(GC/MS） 

残留物 

 

メトラクロール アトラジン

土壌(n=5) 88.3% (1.5%) 85.1% (3.3%)

パセリ(n=3) 89.2% (4.8%) 84.9% (2.5%)

試料
平均回収率 (相対標準偏差)

表 2 添加回収試験結果 

 

濃度

(ppm)
濃度比

※ 濃度

(ppm)
濃度比

※

0～5 0.023 100 0.025 100

5～10 0.003 13 0.010 40

10～15 0.003 13 0.006 24

15～20 0.002 9 0.002 8

地表から

の深さ

(cm)

メトラクロール アトラジン

表 3 メトラクロール・アトラジンの

  土壌中濃度の鉛直分布 
  （春季散布 111 日後） 

※:0～5cm の濃度を 100 とした濃度比 ※：0～5cm の濃度を 100 とした濃度比

図 4　土壌の分析法フローチャート

表 2　添加回収試験結果

表 3　 メトラクロール・アトラジンの土壌中濃度
の鉛直分布 （春季散布 111 日後）
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図 5 冬季から春季における土壌中のメトラクロール，アトラジンの濃度（乾土当り）及び 

図 5 及び気温・地温の推移（区画 A） 

図 5 濃度範囲は最小，最大値を示す．気温は当所の大気常時監視局データを用いて，土壌試料採取 

図 5 開始日(散布翌日)から 1週間ごとに前 1週間の 1時間値を平均した． 
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図 6 春季から夏季における土壌及びパセリ中のメトラクロール，アトラジンの濃度（土壌は 

図 6 乾土当り）及び気温・地温の推移（区画 B） 

図 6 気温は当所の大気常時監視局データを用いて，土壌試料採取開始日(散布翌日)から 1週間ごとに前 

図 6 1週間の 1時間値を平均した． 

0              5             10            15 （週） 

(散布翌日)(定植) 

図５　 冬季から春季における土壌中のメトラクロール，アトラジンの濃度（乾土当り）
及び気温・地温の推移（区画 A）

　　　  濃度範囲は最小，最大値を示す．気温は当所の大気常時監視局データを用いて，土壌試料採
取開始日 ( 散布翌日 ) から 1 週間ごとに前 1 週間の 1 時間値を平均した．

図６　 春季から夏季における土壌及びパセリ中のメトラクロール，アトラジンの濃度
（土壌は 乾土当り）及び気温・地温の推移（区画 B）

　　　 気温は当所の大気常時監視局データを用いて，土壌試料採取開始日 ( 散布翌日 ) から 1 週間
ごとに前 1 週間の 1 時間値を平均した．
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4　まとめ

①土壌中のメトラクロール及びアトラジンは，夏季

は 1 ～ 3 週で，冬季は 14 週で初期濃度の 50% と，

冬季では減衰が緩やかに進み， 冬季（12 月） に

散布した両農薬は翌年の春季まで土壌に残留して

いた．

②春季（5 月）に散布したメトラクロール及びアト

ラジンの 111 日後の土壌の鉛直濃度分布は両農

薬とも主に地表から 5cm に多く残留し， 深さが

増すにつれて減少した．

③使用基準の最大値の半量をパセリ定植 1 週間前

に散布した場合，定植後 1 週目から土壌からパセ

リへの移行が確認され，3 週で最大となり，その

後減少して残留基準を下回ったのはメトラクロー

ルが 6 週，アトラジンが 15 週であった．
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3.3　両農薬の土壌残留性及びパセリへの吸収移行性

土壌中でメトラクロール及びアトラジンは同様の

減衰を示したが，夏季と比較して冬季は長期間残留

していた．土壌中のメトラクロール及びアトラジン

の減衰は主に微生物活動によるものと報告 9） され

ており，地温が低い条件ではその活動が抑えられる

ことから夏季に比べて冬季では長期間残留すると考

えられた．

土壌中の両農薬はパセリの根から吸収され，葉部

への移行が確認された．鉢育苗のパセリの根は表層

に根を張るとされ 10）， 本調査のパセリの根のほと

んどが深さ 0 ～ 10cm の表層に根を張っていた（図

7）． 定植初期は濃度が高い表層中の農薬を根から

吸収して葉部に蓄積していき，成長とともに吸収量

が増加する一方で土壌中の濃度の減少により徐々に

蓄積する量が減り，成長に伴う重量増加による希釈

等により葉部中の濃度が減衰したと考えられる．一

方，土壌中の両農薬は調査期間中同程度の濃度変化

を示したが，パセリ中のアトラジンはメトラクロー

ルの約 30 倍の濃度だった．

今回の調査結果により，冬季に使用基準内で散布

したメトラクロール及びアトラジンは土壌に残留

し，春季に両農薬の適用作物でないパセリを定植し

た場合は収穫時期により残留基準を超えたことか

ら，非意図的なリスクが生じることがわかった．基

準超過の農産物の摂取は消費者の健康へのリスクが

生じる可能性があり，またその農産物の回収など生

産者に多大な経済的負担が生じることが多い．そう

したことを防ぐためにも当該作物に使用する農薬だ

けではなく，圃場の散布履歴等にも注意する必要が

あると推察された．
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図 7 区画 Bに定植したパセリの根 

図 7 (2019 年 12 月 19 日採取) 

図 7　 区画 B に定植したパセリの根（2019 年 12 月 19
日採取）
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