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令和 5 年度厚生労働科学研究費補助金 食品の安全確保推進研究事業 

 

残留農薬規制における国際整合を推進するための研究 

研究分担報告書 

 

食品群の決定に資する農薬の残留指標と手順開発に関する研究 

 

 

 研究分担者 飯島 和昭 一般財団法人残留農薬研究所 試験事業部 

 研究要旨 

グループ MRL を残留データの少ないマイナー作物や、形態の異なる新品種に外挿する

際の判断を、簡易に判定する指標や評価ツールを開発することを目的とした各種の調査

解析を行った。本年度は、概ね球体の果実・果菜類を対象とし、簡易な表面積測定法の

検証、浸漬実験の妥当性を確認するための噴霧実験、農薬の表面付着特性を把握するた

めの保水量データを収集し、これらの実験結果に基づき、キウィー果実での残留値を予

測する簡易モデルを検討した。各種表面積の簡易実測法を検討した結果、調査対象の中

で最も扁平率の高いカキでも、いずれも球体近似法と比較して 30%以内の変動幅である

ことを確認した。但し、ピール法およびテープ法については、異形表面や軟弱果皮等へ

の適用には技術的な困難さが伴うことが明らかとなった。噴霧実験と浸漬実験の比較結

果では、無毛品種キウィーでは両者の同等性を確認したが、有毛品種キウィーでは浸漬

実験の付着量の方が 2 倍程度高いことを確認した。保水量調査では 10 種農作物のデー

タを取得し、各グループ内での農薬の表面付着特性を比較した。そして、キウィー果実

での残留値を予測する簡易モデルを構築し、MRL 予測等の検討を行った。簡易指標値

によるグループ MRL の外挿判断で慎重に判断する必要性が示唆された際には、予測モ

デルの活用が期待される。次年度は、3D スキャナーでの果実表面積の計測等、異形果

実・果菜に対する調査を予定する。 

 

  

研究協力者 

一般財団法人残留農薬研究所 化学部    近藤圭 

一般財団法人残留農薬研究所 化学部    土橋ひかり 

A．研究目的 

食文化の多様化に伴い農作物の種類は

年々増加し続けており、我が国の残留農薬

等の基準値を設定する農産物等の食品分

類表 1)に掲載される名称数は 1,000 以上に

達している。コーデックス委員会では、消費
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者の安全安心を確保しつつ、これまでの

個々の農作物に残留基準を設定する制度

から、各種農作物を含むグループ単位でも

残留基準を設定可能とする制度（グループ

MRL）を導入した。2) 我が国もこれを取り入

れ国際貿易上の問題が生じぬように国際調

和を図った残留基準値の整備を進めることと

している。3) コーデックス委員会によるグル

ープ評価ガイダンスでは、農薬の残留の程

度が類似する農産品グループを構築する際

に考慮すべき要件として、農産品の形態の

類似性を挙げている。農産品の形態を比較

するパラメータとしては、形状、大きさ、比重、

比表面積、表面性状などがあるが、個別の

具体的な比較事例は十分ではない。これは、

残留農薬濃度が重量比（mg/kg）であるため、

個体の大きさや比重の影響を受けることに

加え、圃場での残留データは、農薬の特性・

分解性、栽培条件、気象条件などの複合要

因で変動するため、個別パラメータの単純

比較が難しいためである。そのため、残留農

薬の専門家間においても、実残留データが

少ないマイナー作物の表面性状について

「平坦な」、「滑らかな」、「畝っている」、「凸

凹している」、「毛が生えている」などの感覚

的な表現で議論しているのが現状である。 

このような背景から、グループ MRL 設定促

進を支援するための、試験設計指標や評価

ツールの開発が求められる。 

我々は、上述の作物中の残留農薬濃度に

影響を与える要因の内、作物の形状、大き

さ、比表面積、表面性状について調査して

きた。具体例としては、大玉トマトとミニ

トマトのように、表面性状が類似し大き

さが異なる作物は、残留濃度に差があっ

ても単位表面積当りの付着量（面積付着

量）は同等であることを実験的に確認し

た。4) また、表面性状の異なる品種間での

農薬散布液への浸漬実験により、ウリ科

果菜類では、平坦な果皮を有するスイカ

や非ネット系メロンよりも凹凸果皮を有

するネット系メロンの方が 5)、キウィー果

実では無毛品種より有毛品種の方が 6)、そ

れぞれ面積当りの付着量が多いことを確

認した。そして、5 種の球体果実・果菜類の

単位面積当たりの初期農薬付着量は、それ

らの保水量と相関することを確認した。7) 

一方、面積当りの付着量に基づく予測値

と繰り返し散布条件下での実残留値が乖

離する可能性があること 8)、表面積算出を

球体近似させることの妥当性などの課題

がある。さらに、多種多様な果実・果菜類

に適用するためには、簡易な表面積算出

手法の開発や、ペッパー類などの低比重

の中空果菜での付着量補正法などの課題

が存在する。 

本研究では、グループ MRL を残留データ

の少ないマイナー作物や、形態の異なる

新品種に外挿する際の判断を、簡易に判

定する指標や評価ツールを開発すること

を目的として各種の調査を行った。 

本年度は、有毛および無毛キウィー果実

等での簡易な表面積計測を行い、その結

果を幾何学モデルと比較する表面積調査

を実施した。次に、農薬の表面付着特性を

把握するための保水量調査および浸漬実

験の妥当性を確認するための噴霧実験を

実施した。また、農薬の表面付着特性を把

握するための保水量データを収集した。

さらに、取得した実験結果に基づき、キウ
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ィー果実試料への残留値を予測する簡易

な予測モデルを構築し、既存の残留試験

データと比較することにより、多様な試

験設計、栽培・気象条件下での適用性につ

いて考察した。最後に、予測モデルに確率

論的手法を適用することで、MRL の算出

手法に関する考察を実施した。 

 

B．研究方法 

表面積調査 

供試作物 

茨城県内の小売店にてニュージーラン

ド産のキウィーを以下の 2 品種を 5 個ず

つ購入し、実験に使用した。 

・無毛品種：サンゴールド 

・有毛品種：ヘイワード 

また、カキ、カボチャ、ハッサクおよびナ

ツミカンについても、テープ法での表面積

を測定した。さらに、カキについてはピー

ル法による表面積も測定した。 

B-1-1.装置 

・ノギス：デジタルノギスカーボンファイ

バー製 150mm (シンワ製) 

・画像解析ソフト：Fiji (Image J win-64) 

 

B-1-2.調査方法 

キウィー果実の形態調査として、表面積

を測定した。果実の長径と短径からモデル

式で計算するモデル計算法と、果実の周り

にテープを巻きつけ、その巻いたテープの

面積を画像解析で測定するテープ法、果実

の果皮を剥き、その果皮の面積を画像解析

で測定するピール法の 3 つの方法で調査

した。また、個体毎の重量を計測した。 

 

B-1-2-1.モデル計算法による表面積測定 

キウィー果実の長径（L）、短径 1（W）

及び短径 2（T）をノギスで測定した。既

報 9),10)を参考に、測定した長短径から球体、

楕円体、回転楕円体の表面積を次式で計

算した。 
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B-1-2-2.テープ法による表面積測定 

細長くカットした養生テープを果実に

巻き付けた。巻き付けたテープを A4 の白

い紙に貼り付け、その紙をスキャンし、

PDF ファイルにした。PDF ファイルを画

像解析ソフト Fiji (Image J win-64) を用い

て解析し、表面積を測定した（付録 1）。 

 

B-1-2-3.ピール法による表面積測定 

果実の果皮を剥き、A4 の白い紙に平ら

になるよう載せて真上から写真を撮影し

た。その写真を画像解析ソフト Fiji (Image 

J win-64)を用いて解析し、表面積を測定し

た（付録 2）。 

 



 

65 

B-1-2-4.重量面積比の算出 

テープ法で測定した表面積を個体重量

で除した重量面積比 (µg/cm2) を、各種果

実について求めた。 

 

B-2．噴霧実験 

B-2-1.供試作物 

表面積調査と同様の有毛と無毛の 2 品

種のキウィー果実を供試した。 

 

B-2-2.試薬等 

B-2-2-1.供試製剤 

・アルバリン顆粒水溶剤 (三井化学クロ

ップ＆ライフソリューション製) 

・スプラサイド水和剤 (クミアイ化学工

業製) 

・ロブラール水和剤 (バイエルクロップ

サイエンス製) 

・アプロードエース FL(日本農薬製) 

・アディオン乳剤 (住友化学製) 

詳細な情報は表 1 に示す。 

 

B-2-2-2.標準品 

・ジノテフラン標準品：純度 99.8% (富士

フイルム和光純薬製) 

・メチダチオン標準品：純度 98.32% 

(Dr.Ehrenstorfer 製) 

・(E) -フェンピロキシメート標準品：純度

98.41% (Dr.Ehrenstorfer 製) 

・イプロジオン標準品：純度 99.25% 

(Dr.Ehrenstorfer 製) 

・ブプロフェジン標準品：純度 99.4% (富

士フイルム和光純薬製) 

・ペルメトリン標準品：純度 99.73% 

(Dr.Ehrenstorfer 製) 

B-2-2-3.試薬、固相カラム 

・アセトニトリル、トルエン、メタノール：

残留農薬試験用(関東化学製) 

・メタノール：LC/MS 用 (関東化学製) 

・酢酸アンモニウム：特級 (関東化学製) 

・ 水 ： PURELAB Flex System (ELGA 

LabWater 製) で精製した水 

・ろ過補助剤：Celite No.545 (富士フイル

ム和光純薬製) 

・ GCB/NH2 積層ミニカラム： ENVI-

CARB/LC-NH2, 500 mg/500 mg/6 mL (シグ

マアルドリッチジャパン製) 

 

B-2-2-4.噴霧液の調製 

噴霧液は噴霧日毎に各製剤の使用法に

基づいて希釈した。アルバリン顆粒水溶剤

を 1.00 g、スプラサイド水和剤を 0.667 g、

ロブラール水和剤を 1.00 g、アプロードエ

ースフロアブルを 1 mL、アディオン乳剤

を 0.5 mL を精密に秤量し、水で 1 L に定

容とし、その一部を園芸用スプレーで散布

した。なお、指定回数噴霧した際の液量は、

その噴霧量の精度と噴霧液濃度の確認を、

散布実験毎に実施した。 

 

B-2-2-5.標準溶液の調製 

標準原液の調製 

ペルメトリン標準原液：標準品 10 mgを

精密に量り、20 mL 容全量フラスコに入れ

た。アセトニトリルを加え、超音波を照射

して溶解した後に定容し、これを標準原液

(500 mg/L)とした。ジノテフラン、メチダ

チオン、フェンピロキシメート、イプロジ

オン、ブプロフェジンは純度補正して

10 mg になるように量り取り、ペルメトリ
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ンと同様の方法で標準原液をそれぞれ調

製した。 

添加用混合標準溶液の調製 

添加用 6 成分混合標準溶液 (2 mg/L) ：

標準原液 (500 mg/L) の 1 mL をそれぞれ

50 mL 容全量フラスコに採り、アセトニト

リルを加えて定容し、混合標準溶液(10 

mg/L)を調製した。次いで、その 4 mL を

20 mL 容全量フラスコに採り、アセトニト

リルを加えて定容し、添加用 6 成分混合標

準溶液(各 2 mg/L)を調製した。 

検量線用混合標準溶液の調製 

混合標準溶液(10 mg/L)の 1 mL を 50 mL

容全量フラスコに採りアセトニトリルを

加えて定容し、0.2 mg/L 混合標準溶液を調

製した。さらに表 2 に従って希釈し、測定

用混合標準溶液を 6 点調製した。メタノー

ル溶液中でイプロジオンが不安定なため、

検量線用混合標準溶液は要時調製した。 

 

B-2-2-6.装置 

・ミキサー：MX-X301［Panasonic 製］ 

・ホモジナイザー：PT3100 

［KINEMATICA AG 製］ 

・高速液体クロマトグラフ・タンデム型質

量分析計(LC-MS/MS) 

LC 部；Nexera X2 System［島津製作所製］ 

MS 部；Triple Quad 4500 ［AB Sciex 製］ 

解析ソフト：Analyst (ver. 1.6.2) 

［AB Sciex 製］ 

B-2-3.試料の調製 

B-2-3-1.分析用試料 

ドリフト防止用チャンバー内に、へた

が上向きとなるようにキウィー果実を固

定したバットを設置し、バットを回転さ

せながら、農薬製剤の希釈液を園芸用ス

プレーで各 10 mL 噴霧した（付録 3）。そ

の後、常温で 1 晩乾燥させ、各品種 5 個

を 1 回処理試料とした（付録 4）。残りの

試料に対して噴霧と乾燥を繰り返し、各

品種 5 個ずつ 2 回処理試料と 3 回処理試

料を作製した。各試料は、乾燥後に個体

毎にミキサーで均一化し、分析用試料と

した。調製した分析用試料は、均一化後

直ちに分析した。また、噴霧試料を上下

に重量比で 2分した分割試料をそれぞれ

分割して分析した。 

 

B-2-3-2.精度管理用試料の調製 

精度管理用試料は、無処理試料 20.0 g に

添加用混合標準溶液 (2 mg/L) 1 mL を添加

して、各農薬濃度が 0.1 mg/kg となるよう

に調製した。調製した精度管理用試料と無

添加試料を併行分析に使用した。 

 

B-3．分析 

B-3-1.分析対象化合物 

検討対象農薬は、既報 6)の浸漬実験デー

タと比較できるように、同一製剤を選択し

た。これらの農薬は、キウィーに登録のあ

る農薬から農薬投下量や物理的化学的性

状の異なるものが選択されている（表 1）。 

 

B-3-2.分析法 

B-3-2-1.測定用溶液の調製  

本研究の分析対象成分は、公示一斉分析

法（LC/MS 一斉試験法 I）を参照して最適

化した条件を採用した。6) 分析操作を以降

に示す。 

試料 20.0 g にセライト 5 g を添加後、ア
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セトニトリル 50 mL を加え、1 分間ホモジ

ナイズした後、吸引ろ過した。ろ紙上の残

留物を容器に戻し、アセトニトリル 20 mL

を加え、1 分間ホモジナイズし、吸引ろ過

した。アセトニトリル 10 mL でシャフト

を洗浄し、洗浄液を吸引ろ過した。得られ

たろ液を合わせ、アセトニトリルを加えて

100 mL に定容した。アセトニトリル／ト

ル エ ン (3:1,v/v)10 mL で 前 処 理 し た

GCB/NH2 積層カラムに抽出液を 2 mL(試

料 0.4 g)負荷した。アセトニトリル／トル

エン(3:1,v/v)を 20 mL 流下し、全溶出液を

分取した。分取した溶出液を減圧濃縮およ

び窒素乾固し、メタノール／水(1:1,v/v) 

10 mL に超音波を照射して溶解したもの

を測定用溶液とした。測定用溶液を LC-

MS/MS に注入し、B-3-2-2.に示した条件に

従い測定した。 

 

B-3-2-2.測定条件 

1) LC-MS/MS 操作条件 

LC の操作条件 

カラム：ACQUITY UPLC BEH C18 (内径

2.1 mm、長さ 100 mm、粒径 1.7 μm) 

［Waters 製］ 

移動相： 

A 液；5 mmol/L 酢酸アンモニウム水溶液 

B 液；5 mmol/L 酢酸アンモニウム含有メ

タノール 

グラジエント条件；A 液：B 液 

90:10(1min 保持) - (1.1min) -60:40 (1.2min

保持)-(10.4min)-5:95(2.3min 保持) 

流量：0.3 mL/min 

カラム温度：40℃ 

注入量：5 μL 

MS/MS の操作条件 

イオン化法：ESI 法、正モード 

コリジョンガス：窒素 

イオン検出法：MRM 法 

モニタリングイオン：表 3 参照 

 

B-3-2-3.検量線の作成 

検量線用混合標準溶液を測定して、各分

析対象化合物の濃度とピーク面積から最

小二乗法により得た一次回帰式を検量線

として用いた。いずれの検量線についても、

相関係数は≧0.995 となった (図 2)。 

 

B-3-2-4.濃度の計算 

各測定用溶液を LC-MS/MS に注入し計

測されたピーク面積から、検量線を用いて

各分析対象化合物の重量を逆推定後、分析

法と分析対象化合物との組合せごとに、次

式に従い試料における濃度を算出した。 

 

B-3-2-5.妥当性確認 

各品種の無処理試料を用いた分析対象

成分の定量限界相当および 0.5 mg/kg添加

試料による回収率の算出結果 (各添加濃

度 5 連で実施)、ならびに無処理区試料の

測定結果により、採用する分析法の妥当

性を確認した。さらに、5 mg/kg または

10 mg/kg 添加の追加回収実験を行い、採

用した分析法の妥当性を確認した。 

 

B-3-2-6.精度管理 

適正な分析操作が行われたことを確認

するため、精度管理用試料（無添加試料と

0.1 mg/kg 添加試料を 1 点ずつ）を分析毎

に併行分析した。 
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B-4．データ解析 

それぞれの残留濃度、表面積および個

体重量から面積付着量(µg/cm2)を算出し

た。計算方法は以下に示す。さらに噴霧液

濃度 (mg/L) と投下量 (L/ha) で補正し、

M0, norm (µg/cm2 in kg a. i./ha) を算出した。 

面積付着量(µg/cm2) = 固体重量 (g) × 

残留濃度 (mg/kg) / 表面積 (cm2) 

M0, norm (µg/cm2 in kg a. i./ha) =  

面 積付着 量 (µg/cm2) /[ 噴 霧 液 濃度 

(mg/L) /投下量 (L/ha)] 

 

B-5．保水量調査 

B-5-1.供試作物 

市販の小売店またはネット販売で購入、

もしくは茨城県内で自家栽培した 10種の

果実果菜類を供試した（表 7）。 
 
B-5-2.装置 

・電子天秤：XS2002S［Mettler Toledo

製］ 
 
B-5-3.保水量測定 

果実の果高および果径を計測し、比重

が１の球体と仮定した表面積を算出した

（付録 5、B-1-3 項参照）。果実の重量を計

測した後（W0）、緩やかな水道水流下で果

実を回転させてから重量を計測（W1）し、

その差から保水量（W1－W0）を求めた。 

 

B-6．予測モデルの構築、検証および応用 

前項の表面積調査および噴霧実験にお

ける実験結果に加え、残留試験の試験設

計および圃場における環境中変動要因を

考慮した簡易な残留値予測モデルを構築

した。予測モデルを用いて実際のキウィ

ー残留試験データと比較することでその

性能を検証した。さらに確率論的手法の

適用することで残留値の分布を推定し、

ケーススタディーとして既存の MRL 計

算方法間での比較を行った。 

B-6-1.予測モデルの構築 

B-6-1-1.モデルの仮定 

構築した残留値予測モデルにおけるモ

デルの仮定とそれらに基づく設計を以下

に示す。 

はじめに、予測モデルにおける予測残

留値は、重量ベースでの理論最大濃度と

濃度減衰項の積によって表現されるとし

た。前者については、まず噴霧実験等で得

られた面積付着量が作物毎に固有の値を

とるものと仮定し、これを様々な農薬に

適用するために投下量で標準化して面積

付着量を算出する。これに重量面積比を

かけることで重量ベースに変換し、さら

に投下量および散布回数をかけ合わせる

ことで実際の試験条件下での理論最大濃

度に変換される。 

濃度減衰項については、散布間および

散布から収穫までの濃度の減衰を一次反

応式で近似した。作物体からの減衰要因

には、拡散、作物肥大、吸収、移動／流出、

揮発、分解があげられるが、本研究では分

解および降雨による移動／流出のみを考

慮することとした。分解は、アレニウス式

に基づき、圃場温度に依存した分解速度

として表現した。これにより温度係数を

用いて参照温度に変換することができる。 

また作物体からの降雨移動／流出は、

FOCUS Surface Water Scernario11)を参考に、
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wash-off 係数と積算降水量の積で表現さ

れるとした。 

 

B-6-1-2.モデル式 

構築した残留値予測モデルによって算

出された予測残留値を、以降 PRL 

(Predicted Residue Level) と定義する。PRL

は以下の式から求められる； 

𝑃𝑃𝑃𝑃𝑃𝑃 =  ∑ 𝐶𝐶0, 𝑖𝑖
𝑛𝑛
𝑖𝑖=0 × 𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒�−�𝐹𝐹𝐹𝐹𝐹𝐹𝐹𝐹𝑃𝑃𝐶𝐶 ×

𝑃𝑃𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑛𝑛−𝑃𝑃𝑃𝑃𝑃𝑃 + 𝑘𝑘𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑 × 𝑃𝑃𝑃𝑃𝑅𝑅�� (1) 

𝐶𝐶0, 𝑖𝑖 = �𝑀𝑀0, 𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛 × 𝑅𝑅𝑒𝑒𝑒𝑒 × 𝑃𝑃𝐴𝐴 𝑊𝑊⁄ � ×
𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒�−�𝐹𝐹𝐹𝐹𝐹𝐹𝐹𝐹𝑃𝑃𝐶𝐶 × 𝑃𝑃𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑅𝑖𝑖 + 𝑘𝑘𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑 ×
(𝑛𝑛 − 1) × 𝑡𝑡�� (2) 

ここで M0,norm は面積付着量 [µg/cm2/(kg 

a.i./ha)]の初期値、RA/W は作物毎の重量面

積比  [cm2/g]、App は農薬投下量  [kg 

a.i./ha]、n は散布回数、t は散布間隔 [day]、

PHI は最終散布日から収穫日までの日数 

[day]、FEXTRC は wash-off 係数 [cm-1]、

RAIN は積算降水量 [cm]、kdecay は圃場温

度 T [℃] における分解等による消失速度 

[day-1]である。また、添え字の n-PHI は最

終散布から収穫日まで、i-(i+1)は i 回目の

散布から i+1 回目の散布までの期間をそ

れぞれ表している。 

wash-off 係数 FEXTRC は農薬中有効成

分の水溶解度  (solubility) [mg/L] を用い

て以下の関係式から算出される；11) 

𝐹𝐹𝐹𝐹𝐹𝐹𝐹𝐹𝑃𝑃𝐶𝐶 = 0.0160 ×  𝑆𝑆𝑆𝑆𝑆𝑆𝑆𝑆𝑆𝑆𝑆𝑆𝑆𝑆𝑆𝑆𝑡𝑡𝑆𝑆0.3832  (3) 

実際の農薬中有効成分の水溶解度はµg /L
～g/L のオーダーで分布しており、上式の

まま用いると、水溶解度の高い有効成分

ほど降雨による移動／流出影響が強くな

る。この影響を軽減するため、実際の農薬

製剤では水溶解度の高い有効成分には耐

雨性が付与されているものとみなし、式

(3) への入力上限値を 0.5 mg/L と設定し

た。 

消失速度 kdecayは、実際の残留値に合わ

せて設定されるフィッティングパラメー

タとした。最適化された kdecayは、圃場温

度 T における値とし、以下の式を用いる

ことにより参照温度 Tref (20℃) における

農薬中有効成分の半減期 (DT50, ref) [day] 

に変換した； 

 𝑘𝑘𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑𝑑 = 𝑙𝑙𝑛𝑛(2)
𝐷𝐷𝑇𝑇50, 𝑟𝑟𝑟𝑟𝑟𝑟

× 𝑄𝑄10

𝑇𝑇−𝑇𝑇𝑟𝑟𝑟𝑟𝑟𝑟
10  (4) 

ここで、Q10 は温度補正係数であり、既往

研究に基づき 1.22 に設定した。12) 

 

B-6-2.予測モデルの検証 

B-6-2-1.キウィーへのパラメータ校正 

構築した PRL 予測モデルの検証として、

日本国内で実施された有毛品種のキウィ

ー作物残留試験における残留データの再

現を試みた。検証にあたり、先ず M0,normお

よび RA/W パラメータの最適化を行った。 

前述の噴霧実験の結果に基づき算出し

た M0, normは、8.26 µg/cm2/(kg a.i./ha) であ

った。しかし、この値を用いて予備的検証

を行ったところ、PRL がほとんどの実残

留値を過小評価しており、予測パラメー

タとしては不適切であると判断せざるを

得なかった。そのため、本研究では比較対

象とした浸漬実験の結果を用いることと



 

70 

した。浸漬実験では実際の投下量が不明

であるため、ここでは、無毛品種での実験

結果において、噴霧実験と浸漬実験の面

積付着量が同等であったという結果をも

とに、両者の投下量は等しいと仮定した。

そ の 結 果 、 算 出 さ れ た M0,norm は

14.1 µg/cm2/(kg a.i./ha) であり、この値を

最終的なインプットパラメータとして採

用した。RA/W は、表面積調査におけるテー

プ法とピール法の平均値として、

0.95 cm2/g と設定した。 

 

B-6-2-2.スプレッドシート解析 

検証には「農薬登録に係る調理加工試

験の導入に関する調査事業」における

2009～2013 年までのデータおよび「農薬

登録における作物のグループ化の検討の

ための試験委託事業」における 2014 年お

よび 2015 年のデータを使用した。13)  7 年

間で合計 20 農薬、3 圃場、PHI 1～66 の条

件下で実施され、検証データは計 190 で

ある。 

検証は MS Excel スプレッドシート上で

実施した。まず作物残留試験データから、

農薬中有効成分の含有濃度、希釈倍率、散

布量、有効成分の水溶解度、圃場における

積算降水量、平均気温他、必要事項を入力

した。この時、App および FEXTRC が計

算される。次に、入力情報に基づき PRL

を計算した。この時、kdecayは仮の値が入力

されているため、基本的には実残留値よ

りも高い値が出力される。PRL と実残留

値との乖離を、誤差の二乗和として表し、

これを最小とするように kdecayをゴールシ

ーク機能で探索した。これによって PRL

の最終的な予測結果が得られた。 

同時に、最適化された kdecayを、Q10を用い

て DT50, refに変換した。 

 

B-6-3.予測モデルの応用 

B-6-3-1.確率論的解析 

検証済み PRL 予測モデルを用いた確率

論的解析 14) を実施し、モデルパラメータ

の不確実性および圃場での変動性を考慮

した残留値分布の推定を試みた。一連の

解析は、オープンソフトウェア R を用い

て行った。 

前述のスプレッドシート解析を実施し

た農薬中有効成分から 1 種選定し、その

パラメータを表 8 に示した。ここで、不

確実性を考慮するパラメータについては、

実験誤差や実際の作物残留試験での変動

に基づき変動幅を設定した。変動パラメ

ータ空間から重複が生じにくいラテンハ

イパーキューブサンプリング法を用いて

1000 組のパラメータセットを作成した。

これには R パッケージである{FME}を利

用した。この内、変動させた農薬散布日お

よび固定パラメータである散布間隔、散

布回数、PHI に基づき、気象データセット

から積算降水量と平均気温を計算した。

気象データは、スプレッドシート解析を

実施した茨城県、山梨県および高知県の

観測地点のデータとして、気象庁のホー

ムページから入手した。 

以上の処理を経た後、全てのパラメー

タは R 上で構築された PRL 予測モデルに

入力され、対応する PHI の内、その最大

値を出力するモンテカルロシミュレーシ

ョンを行った。1 試行で 1000 個の PRL が
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計算され、これを各県で 2009～2015 年ま

での 7 年間実施した。これにより、合計

で 21000 個の PRL が出力された。 

 

B-6-3-2.ケーススタディー 

得られた残留分布を用いて MRL 推定

に関するケーススタディーを実施した。

MRL 推定方法として NAFTA 法と OECD

法を選択した。15) 

NAFTA 法では農薬の残留値が対数正

規分布に従うと仮定し、適合度検定を用

いてフィッティングさせる。適合度検定

には、通常 Shapiro-Francia 検定が使用さ

れているが、サンプル数の関係から本解

析では Anderson-Darling 検定により実施

した。この操作は、R パッケージ{EnviStat}

を用いて実施した。MRL は残留値のサン

プル数に応じて、次のいずれかとして採

用される；①95 パーセンタイル値の信頼

上限値、②99 パーセンタイル値、③3.9×

中央値の信頼上限値。ここで③について

は n<15 の時に使用されるため、本解析で

は参考値として算出し、最終的な MRL は

①および②の内より小さい方の値を採用

した。 

OECD 法は特定の分布に基づかない方

法であり、残留値のサンプル数が十分あ

り (n>3)、LOQ 未満データではない場合、

以下の 3 つの指標から最大値が MRL と

して採用される；①作物残留試験で得ら

れた残留値のうち最も大きい値 (HR)、 

②平均値＋4×標準偏差、③ 3×平均値×

補正係数 (CF)。計算は OECD Calculator を

使用した。供試データは、OECD Calculator

の入力データの上限が 200 個までになっ

ており、得られた残留分布から R の組み

込み関数を用いてサブサンプリングした。 

 

C. D. 結果および考察 

C-1．表面積計測法の比較 

C-1-1.キウィー 

キウィー果実を用いた果径および表面

積の調査結果を表 4 に示す。長径(L)、短

径 1(W)および短径 2(T)のそれぞれの平均

値は、無毛品種で 78.1 mm、56.1mm、

52.9mm、有毛品種では 68.4 mm、55.6mm、

51.8mm であった。無毛品種および有毛品

種の短径 1 と短径 2 の長さは 3～4mm 程

度の差であり、やや扁平した形であった。

また、有毛品種と比較して無毛品種の方

がひと回り大きいサイズだった。 

計測結果より得られた球体、楕円体お

よび回転楕円体モデルによる表面積の平

均値は、無毛品種で 135 cm2、121 cm2、 

121 cm2、有毛品種で 114 cm2、108 cm2、 

108 cm2であった。また、テープ法および

ピール法による表面積の平均値は、無毛

品種で 129 cm2 および 128 cm2、有毛品種

で 114 cm2および 115 cm2であった。テー

プ法とピール法による表面積は同等の結

果であったため、テープ法による表面積

を実測値とし、モデル計算による表面積

の結果と比較した。実測値との平均誤差

は無毛品種、有毛品種ともに全てのモデ

ルで平均誤差は 5～7％であった。無毛品

種および有毛品種は楕円体に近い形をし

ていたが、どのモデルの評価においても

大きな誤差は生じないことを確認した 

(図 1)。 

テープ法で計測した表面積で重量面積
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比を算出した。重量面積比は無毛品種で

0.91cm2/g、有毛品種で 0.94cm2/g であっ

た。個体サイズは、無毛品種の方が大き

かったため、重量面積比は低くなった。 
 
C-1-2.カキ 

最も扁平率（果高／果径）が高かったの

は、カキの 153%であり、調査対象の内で

は球体からの乖離の大きい作物である

（表 7）。ピール法またはテープ法で計測

したカキの表面積は、それぞれ 199 およ

び 190 cm2であり、これらの値は、比重を

1 と仮定して完全な球体として求めた表

面積 174 cm2 に比較して 1.1 倍であった。

従って、凸凹の無い果実では、扁平率

150%程度までは、球体近似法で求めた比

表面積での精度は 10%程度の誤差範囲で

あることを確認した。 

 

C-2．噴霧実験 

C-2-1.分析法の妥当性確認 

無処理試料の分析結果はすべて定量限

界未満であり、ペルメトリン以外の分析対

象成分の保持時間に妨害ピークは認めら

れなかった(図 3～8)。ペルメトリンは、保

持時間のすぐ後ろに妨害ピークが確認さ

れたが、妨害ピークを拾わないようベース

ラインを引いて定量した。また、全ての濃

度で全分析対象成分の平均回収率は 75～

110%であり、それら RSDr は 9%以下であ

り、分析法の妥当性を確認した (表 5)。精

度管理試料の添加回収試料の回収率はす

べて 70%以上で、また無処理試料の選択性

は良好であり、分析法に問題はなかった。 

 

C-2-2.分析結果 

噴霧実験の分析結果を表 6 および図 9

に示す。投下量および噴霧回数が多くな

るにつれ、残留濃度および面積付着量は

上昇した。面積付着量を噴霧液濃度と投

下量で補正して M0, norm を算出したところ、

無毛および有毛品種キウィーにおいて全

農薬で処理回数毎に同等な値となった。

また、無毛品種よりも有毛品種の方が 2倍

程度、農薬付着量が多いことを確認した。

これらの結果より、農薬の付着特性は農

薬の種類に関係なく、作物種固有のもの

であること考えられた。 

 

C-2-3.浸漬実験との比較 

本実験の噴霧実験の面積当り付着量と

既報のキウィー浸漬実験結果を比較した

(図 10)。無毛品種では噴霧実験と浸漬実

験に付着量の差はなかったが、有毛品種

では浸漬実験の方が噴霧実験よりも 2 倍

程度付着量が多く、表面性状の違いで処

理条件によって付着量に差が生じること

が確認された。 

 

C-2-4.果実表面での農薬付着量の分布 

噴霧処理した果実試料の乾燥状況を観

察した結果、果実の上部から順次乾燥し、

底部は比較的長く湿潤状態が保たれてい

た。そこで、噴霧試料を上・下に 2 分割し

た場合の果実表面への農薬付着量を測定

した。上部と底部での補正した付着量を

図 11 に示す。その結果、底部の果実表面

に付着した農薬量の方が、上部での付着

量より明らかに高かった（1.6 または 1.9

倍）。この結果から、噴霧処理においても、
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浸漬実験と同様に、農薬が果実表面全体

に均一に付着していないことを確認した。 

 

C-2-5.噴霧実験の考察 

噴霧には園芸用スプレーを用いたが、2

回目の噴霧時に噴出口が根詰まりを起こ

し、新しいスプレーと交換した影響で、2

回目の噴霧時は 1回目よりも霧状となり、

農薬の付着量が低かった。また、噴霧実験

と浸漬実験で有毛品種の付着量に大きな

差があった。この原因としては、浸漬実験

との供試試料の差（大きさの違い、収穫時

期に応じた表面性状の違い）が影響した

結果であるとも考えられる。繰り返し噴

霧実験における液滴の大きさや噴霧圧な

どを調製して統一することや、試料条件

を統一した浸漬実験結果との再現性確認

が、将来的な課題である。 

 

C-3．保水量調査 

C-3-1.同一グループ内での比較 

供試した 10 種の果実・果菜類の表面積

測定結果を表 7 に示す。そして既往の研

究成果を加えた全 21種の果実表面への付

着水分量の調査結果を図 12 に示す。 

今回の調査で最も表面積当たりの保水

量が多かったのはパイナップルで 27.9 

mg/cm2であった。パイナップルの果実（花

冠は除く）は水中に沈降するにもかかわ

らず、比重の算出結果は 0.94 であった。

これらの結果は、当該果実の鱗状の特有

の果皮に由来するものと考えられた。 

同一作物グループに大分類される作

物 16) の中で最も表面付着水量の差が大

きいのは、ウリ科果菜類で、最大差は 4.7

（ネット系メロン 9.8÷非ネット系メロ

ン 2.1）であった。カボチャでの表面付着

水量は、それらの中間であり、スイカでの

値は、非ネット系メロンと同等であった。 

6 種の柑橘類での最大差は 2.7（ナツミ

カン 8.5÷グレープフルーツ 3.1）であっ

た。なお、グレープフルーツは、調査対象

とした果実・果菜の中で最も比重が低い

0.76 であったことから、実濃度を推定す

る際には、必要に応じて 30%程度高くな

ることを考慮する必要が確認された。 

4 種の仁果類での最大差は 2.3（ビワ 8.2

÷リンゴ 3.6）であった。このグループ内

では、有毛果皮での保水力が高い傾向を

確認した。 

 

C-3-2.保水量計測結果の再現性 

流水前後の重量計測値の再現性を確認

するため、ハッサク、ナツミカン、有毛お

よび無毛品種キウィーについては、計測

日または異なる作業者による計測を実施

した（5 連の計測を 3 セット）。その再現

性確認結果を図 13 に示す。 

5 連の計測値内の相対標準偏差は 5～

29%の変動幅であった。連続して計測した

場合の変動要因としては、操作状況の差

異や、果実の個体差などが想定される。こ

の変動幅は、１個体の果実に 1 g の水が保

持され、水１滴の重さを 50 mg とした場

合、水 1 滴が落ちるか留まるかで 5%の差

が生じることを考えると、想定範囲内で

ある。なお、本調査では、計測値の棄却は

せずに全ての計測値を採用して試験成績

を取りまとめた。 

3 セットの平均計測値の相対標準偏差
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は 2～8%（ナツミカン～ハッサク）の範

囲であった。この変動要因としては、作業

者間の差や、水道水の流速差等の影響が

想定される。この結果から、5 連計測の平

均値として求めた保水量は、簡易指標値

としての適用に、問題の無い変動範囲と

なることを確認した。 

 

C-4．予測モデルによる検証結果 

C-4-1.PRL の予測精度 

PRL と実残留値を 1:1 でプロットした

ものを図 14 に示す。両者の決定係数 R2は

0.995、RMSE (Root Mean Squared Error) は

0.35 と概ね良好な再現結果であったこと

を確認した。一方で、kdecay = 0 として実測

値を過小評価していたデータ数は 33点で

あり、全体の約 17%を占めていた。過小

評価となる要因については継続して調査

が必要であるが、実験的に得られた

M0,norm およびRA/W が実残留値の予測に有

用であることが確認された。特に、RA/W は

作物グループ内での残留値外挿可否を判

定する指標となることが FAO のレポート

17) 内で言及されている。そのため、RA/W は

本研究の目的を遂行する上で、最も重要

なパラメータであるといえる。今後、他作

物や品種間差等、より網羅的にデータが

取得できるよう実験方法の改良が期待さ

れる。今回解析に使用した M0,norm は、噴

霧実験結果から直接導出された値では十

分な予測精度を得ることができなかった。

本解析結果から、噴霧実験で得られた面

積付着量は、実残留値を予測するうえで

過小評価につながることが示唆された。

そのため、今後より多様な作物で可能な

限り面積付着量を得ることが望ましいが、

先ずは実験手法の最適化が求められると

考えられる。 

保水量調査の結果より、M0,normと保水量

との間に相関関係が見いだされているこ

とが予備的にわかってきている。M0,normを

RA/W と同様に網羅的に求めることは現実

的ではないため、今後は保水量調査を実

施した作物で M0,norm を求め、保水量との

関係式を構築することにより M0,norm が未

知の作物に対して保水量から推定できる

ことが期待される。 

 

C-4-2.作物体中半減期 

PRL 予測モデルによる解析により、参

照温度 Tref (20℃) における農薬中有効成

分の半減期 (DT50, ref) を算出した。前述の

通り、33 点のデータについては kdecay = 0 

で実残留値を過小評価したため DT50, refは

推定不能であり、また DT50, ref >360 day と

なるものについても解析から除外した。

その結果、20 種の有効成分について合計

で 153 点の DT50, refが推定された。 

全データの推移をヒストグラムとして

図 15 に、各有効成分のバラツキを図 16

に平均値プロットとしてそれぞれ示す。

各有効成分の DT50, ref は、幾何平均値とし

て 6.2～173 day の範囲で算出された。2.5

および 97.5 パーセンタイル値として表現

した DT50, ref の変動幅は、幾何平均値の 10

倍上になるものあり、現状としては不確

実性が非常に高いデータであることが示

唆された。 

DT50, ref の推定精度はまた、降雨による

移動／流出およびその他の減衰要因にも
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左右される。前者について、今回の解析で

は、水溶解度の設定上限値をエキスパー

トジャッジとして設定した。農薬製剤の

耐雨性は、個々で異なり、農薬中有効成分

の物理的化学的パラメータで一意に決ま

るものではない。そのため、FEXTRC の設

定根拠についても、引き続き文献調査等

を通じ、妥当な設定根拠を見出す必要が

ある。その他の減衰要因として指摘され

るのが、作物肥大に伴う希釈効果である。

キウィーの肥大成長は、単一 S 字曲線で

表現されることが報告されている。18) こ

れに従うと、解析対象とした残留試験デ

ータの大半は、8 月下旬～9 月にかけて農

薬が散布されており、肥大成長が終了し

た果実熟実期のものであった。そのため、

解析においては肥大成長による希釈効果

は考慮しなかった。一方で、実際の作物残

留試験では、肥大時期に処理される試験

設計もあることから、今後は作物肥大希

釈影響を取り入れた PRL 予測モデルに改

良する必要があると考えられる。 

346 農薬、183 作物種を集計した既往の

文献値 19)では、DT50の幾何平均値は 0.6～

29 day と報告されており、本解析結果と

比較すると、DT50, ref はやや長い傾向にあ

った。これは PRL 予測モデルにより降雨

による移動／流出影響が分離されている

ためと考えられ、本解析によって得られ

た DT50, refの方が、より農薬中有効成分の

分解に特化した情報になっているものと

考えられる。こうした指標をデータとし

て蓄積していくことにより、DT50, ref を機

械学習等のモデルで予測するためのデー

タベースが副次的に作成可能であること

も、本モデル解析における大きな利点で

あると考えられる。 

 

C-4-3.確率論的解析結果 

C-4-3-1.各県の残留値分布の変動性 

ラテンハイパーキューブ法で生成した

変動パラメータに基づき算出された、各県

における積算降水量および平均気温の推

移を図 17 に示す。積算降水量は高知県も

多く、平均気温は山梨県が最も高い傾向に

あった。また供試した農薬の散布回数は 5

回であり、PHI  7 も考慮すると、最長で 42

日の期間を反映するため、比較的長期の計

算結果となっている。 

次に、モンテカルロシミュレーションに

よって計算された各県の PRL (1000 回／

年×7年 ＝7000点) の密度分布を図 18に

示す。分布形状は正規分布のような左右対

称のベル型であった。また積算降水量の多

かった高知県における残留分布が、他 2 県

と比較すると低残留値側に集中していた。

この結果から、キウィーのような露地栽培

での作物残留試験では、降雨による移動／

流出が残留分布の形状に大きな影響を及

ぼすことが示唆された。 

 

C-4-3-2.MRL 推定結果 

NAFTA 法にもとづき、得られた全ての

PRL の残留値分布を適合度検定により対

数正規分布に当てはめた結果を図 19 に示

す。残留値分布は p<0.05 で対数正規分布

に適合した。この結果より、①95 パーセ

ンタイル値の信頼上限値 0.238 mg/kg、②

99 パーセンタイル値 0.265 mg/kg、③3.9

×中央値の信頼上限値 0.702 mg/kg とな
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り、①と②の最小値である①の 0.238 

mg/kg が MRL として採用された。 

OECD Calculator による計算の結果、①

HR 0.269 mg/kg、②平均値＋4×標準偏差 

0.302 mg/kg 、 ③ 3 × 平 均 値 × CF 

0.564 mg/kg となり、MRL としては③の

0.564 mg/kg が採用された。 

通常、残留値分布として対数正規分布

を仮定した場合、その平均値は低残留値

側に位置し、高残留値側に分布の裾が広

がった正の歪度を持つ形状になることが

予想される。本解析で得られた残留値分

布の、対数正規分布としての歪度は 0.25

と 0 に近く、より正規分布に近いもので

あった。この場合、NAFTA 法、OECD 法

ともに③の計算値は他の指標よりも高く

なる。採用された両者の推定値を比較す

ると、OECD 法による算出された値がよ

り低値になることが示唆された。 

 

C-5.今後の課題と研究予定 

C-5-1.果実表面積の計測法 

球体としての仮定が困難な異形果実の

表面積計測法としての応用を想定して、ピ

ール法とテープ法を検討したが、いずれの

方法も軟弱果皮への適用性に技術的な困

難さが確認されたことから、次年度は 3D

スキャナーでの表面積解析を検討する。 

 

C-5-2.浸漬実験と保水量計測 

散布液の果実の浸漬実験は、圃場試験よ

り簡易であるが、分析実務が必要となるこ

とから、単純な重量計測法での保水量での

迅速・簡易評価法を、グループ MRL 外挿

時の第 1 段階として活用されることが期

待される。なお、本調査では各種の果実表

面性状を同次元で比較するために、単位面

積当たりの付着量として評価している点

に留意する必要がある。即ち、グループ

MRL 外挿可否は、個体重量ならびに表面

積で換算して mg/kg 単位の MRL 予測値

（濃度、重量比）とする必要がある。 

 

C-5-3．簡易指標値の活用 

前述した簡易指標値を、各グループの代

表作物と比較する際には、各代表作物との

差が 5 倍以下であることが目安とし想定

される。3) その際、個別の簡易指標値は、

互いに積算されることに考慮する必要が

ある。特に、相乗効果が想定される場合に

は、十分に慎重に評価する必要性がある。 

 

C-5-4．予測モデルの活用 

簡易指標値によるグループMRLの外挿

判断で慎重に判断する必要性が示唆され

た際には、予測モデルの活用が期待される。

特に、簡易指標値は初期残留レベルの比較

予測であることから、実際の農薬使用条件

（PHI 等）に即した評価が期待される。今

後は、より多様な作物で本解析を適用し、

その有効性を検証していく。 
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表 1 分析対象農薬 

製剤 有効成分 
有効成分 

含有率 

希釈 

倍率 

噴霧液濃度 

(mg/L) 
log Pow 

アルバリン顆粒水溶剤 ジノテフラン 20% 1000 200 -0.549 

スプラサイド水和剤 メチダチオン 36% 1500 240 2.2 

ロブラール水和剤 イプロジオン 50% 1000 500 3.0 

アプロードエース 

フロアブル 

ブプロフェジン 20% 
1000 

200 4.93 

フェンピロキシメート 4% 40 5.01 

アディオン乳剤 ペルメトリン 20% 2000 100 6.1 

[cGAP に基づいて希釈] 

 

表 2 測定用混合標準溶液の調製 

名称 
調製濃度 

使用溶液 
使用量 定容量 

(mg/L) (mL) (mL) 

標準溶液 A 0.008 0.2 mg/L 2 50 

標準溶液 B 0.004 標準溶液 A 10 20 

標準溶液 C 0.002 標準溶液 A 5 20 

標準溶液 D 0.0008 標準溶液 A 2 20 

標準溶液 E 0.0004 標準溶液 A 1 20 

標準溶液 F 0.0001 標準溶液 C 1 20 

[調製溶媒：メタノール／水(1:1)] 

 

表 3 質量分析計の条件設定 

分析対象物質 
プリカーサー 

イオン (m/z) 

プロダクト 

イオン (m/z) 

DP 

(V) 

CE 

(V) 

CXP 

(V) 

保持時間 

(min) 

ジノテフラン 203.2 129.2 32 15 6 3.1 

メチダチオン 302.9 145.1 41 15 6 8.8 

イプロジオン 330.1 245.0 76 23 14 11.0 

ブプロフェジン 306.2 201.1 46 17 6 13.0 

フェンピロキシメート 422.2 366.3 46 23 6 13.7 

ペルメトリン 408.2 183.1 56 29 10 14.7 

DP: Declustering Potential，CE: Collision Energy，CXP: Collision Cell Exit Potential 
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表 4 果径および表面積 

無毛品種（ゴールド） a b c d e 平均 SD RSD 

果径 

(mm) 

長径  (L) 78.7 75.4 81.8 77.2 77.1 78.1 2.2 3% 

短径 1 (W) 54.1 57.0 58.5 57.1 53.9 56.1 1.8 3% 

短径 2 (T) 51.6 55.0 53.6 53.0 51.5 52.9 1.3 2% 

表面積 

(cm2) 

テープ法 131 122 138 132 122 129 6.2 5% 

ピール法 120 128 133 135 122 128 6.0 5% 

球体モデル 133 134 144 133 130 135 4.8 4% 

楕円体モデル 118 122 130 122 115 121 5.1 4% 

回転楕円体モデル 118 122 130 122 115 121 5.1 4% 

 

有毛品種（グリーン） a b c d e 平均 SD RSD 

果径 

(mm) 

長径  (L) 72.3 69.7 69.9 61.2 68.9 68.4 3.8 6% 

短径 1 (W) 54.6 56.6 57.5 54.1 55.3 55.6 1.3 2% 

短径 2 (T) 51.9 52.3 49.3 52.8 52.8 51.8 1.3 2% 

表面積 

(cm2) 

テープ法 109 116 118 116 110 114 3.4 3% 

ピール法 115 116 121 112 111 115 3.4 3% 

球体モデル 121 117 112 102 116 114 6.5 6% 

楕円体モデル 111 111 108 98.5 109 108 4.6 4% 

回転楕円体モデル 111 111 108 98.5 109 108 4.6 4% 
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表 5 回収率の算出結果 

添加濃度 

(mg/kg) 

回収率 

(%) 

平均回収率 

(%) 
SD 

RSDr 

(%) 

ジノテフラン     

0.01 89, 88, 84, 83, 72 83 6.8 8 

0.5 95, 94, 93, 90, 90 92 2.3 3 

5 108, 107, 102, 101, 96 103 4.9 5 

メチダチオン     

0.01 109, 102, 94, 93, 90 98 7.8 8 

0.5 95, 94, 93, 93, 93 94 0.9 1 

10 105, 102, 100, 95, 94 99 4.7 5 

イプロジオン     

0.01 108, 106, 102, 100, 86 100 8.6 9 

0.5 95, 92, 92, 86, 83 90 4.9 5 

10 100, 97, 95, 94, 81 93 7.3 8 

ブプロフェジン     

0.01 117, 116, 108, 104, 104 110 6.3 6 

0.5 103, 101, 98, 96, 94 98 3.6 4 

5 102, 101, 99, 95, 94 98 3.6 4 

フェンピロキシメート    

0.01 109, 100, 96, 93, 89 97 7.6 8 

0.5 97, 96, 94, 92, 85 93 4.8 5 

5 105, 104, 102, 100, 92 101 5.2 5 

ペルメトリン     

0.01 120, 108, 107, 107, 103 109 6.4 6 

0.5 82, 78, 74, 73, 70 75 4.7 6 

5 95, 88, 88, 83, 79 87 6.0 7 

SD：標準偏差   RSDr：併行相対標準偏差 

各添加濃度について無毛品種 3 点、有毛品種 2 点を分析 
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表 6 噴霧実験結果 

  
噴霧 

回数 

ﾌｪﾝﾋﾟﾛ 

ｷｼﾒｰﾄ 

ﾍﾟﾙﾒ 

ﾄﾘﾝ 

ｼﾞﾉﾃ 

ﾌﾗﾝ 

ﾌﾞﾌﾟﾛ 

ﾌｪｼﾞﾝ 

ﾒﾁﾀﾞ 

ﾁｵﾝ 

ｲﾌﾟﾛ 

ｼﾞｵﾝ 

噴霧液 

理論濃度 

(mg/L) 
－ 40.0 100 200 200 240 500 

実測濃度 

(mg/L) 

1 39.7 92.8 221 203 245 466 

2 42.1 94.4 244 196 248 399 

3 40.9 80.9 225 190 246 414 

無毛品種 

(ゴールド) 

残留濃度 

(mg/kg) 

1 0.11 0.22 0.66 0.46 0.79 1.08 

2 0.17 0.31 1.03 0.70 1.10 1.66 

3 0.38 0.72 1.93 1.49 2.37 2.96 

付着量 

(µg) 

1 16.1 32.7 97.5 67.8 117 161 

2 25.9 47.8 157 106 168 253 

3 57.2 108 290 224 357 445 

面積付着

量 

(µg/cm2) 

1 0.12 0.25 0.75 0.52 0.90 1.23 

2 0.20 0.36 1.18 0.80 1.26 1.91 

3 0.41 0.78 2.11 1.62 2.59 3.23 

M0norm 

(µg/cm2 in 

kg a.i./ha) 

1 2.75 2.40 3.00 2.27 3.24 2.34 

2 4.82 4.07 5.20 4.01 5.46 4.26 

3 7.78 6.63 7.87 6.42 8.53 6.47 

有毛品種 

(グリーン) 

残留濃度 

(mg/kg) 

1 0.22 0.44 1.33 0.90 1.41 2.18 

2 0.39 0.64 2.28 1.57 2.34 3.58 

3 0.80 1.41 4.30 3.06 4.77 6.25 

付着量 

(µg) 

1 23.2 46.9 141 95.7 149 231 

2 40.4 66.4 236 162 242 371 

3 81.4 144 439 313 488 637 

面積付着

量 

(µg/cm2) 

1 0.24 0.48 1.45 0.98 1.54 2.38 

2 0.40 0.66 2.34 1.61 2.40 3.68 

3 0.85 1.51 4.61 3.28 5.12 6.69 

M0norm 

(µg/cm2 in 

kg a.i./ha) 

1 5.33 4.60 5.80 4.29 5.55 4.52 

2 9.57 7.65 10.2 7.78 9.77 8.21 

3 15.7 12.6 16.0 12.7 15.8 12.8 
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表 8 確率論的解析における PRL 予測モデルのパラメータ 

パラメータ デフォルト値 変動幅 

面積付着量  M0,norm  [µg/cm2/(kg a.i./ha)] 14.1 11.7－18.2 

重量面積比  RA/W  [cm2/g] 0.95 0.90－1.00 

処理量 AppR  [L] 350 a, 352 b, 373 c, 300－400 

散布日 Day 9/22 a, 9/29 b, 10/14 c 9/1－9/30 

半減期 DT50, ref  [day] 72.5 64.8－124 

農薬濃度 [%] 1.4 － 

希釈倍率 [倍] 1500 － 

処理回数 n 5 － 

処理間隔 t [day] 7 － 

PHI [day] 1, 7, 14 － 

水溶解度 solubility  [mg/L] 0.08 － 
a 茨城県のデータ，b山梨県のデータ，c高知県のデータ 
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図 1 キウィー果実でのテープ法とモデル計算による表面積の比較 
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ジノテフラン 

 
メチダチオン 

 
図 2 検量線の一例 

calibration curve --- 2023/09/26
Dinotefuran
y = 112045565 x + 4648
r = 0.99980
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calibration curve --- 2023/09/26
Methidation
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イプロジオン 

 
ブプロフェジン 

 
図 2. 検量線の一例 (続き) 

calibration curve --- 2023/09/26
Iprodione
y = 5016211 x + 74
r = 0.99596
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calibration curve --- 2023/09/26
Buprofezin
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フェンピロキシメート 

 
ペルメトリン 

 
図 2. 検量線の一例 (続き) 

calibration curve --- 2023/09/26
Fenpyroximate
y = 428179040 x + 13147
r = 0.99915
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calibration curve --- 2023/09/26
Permethrin
y = 34769870 x + 2471
r = 0.99907

0

50000

100000

150000

200000

250000

300000

350000

0 0.002 0.004 0.006 0.008

A
re

a

Concentration (mg/L)

calibration curve - 2023/09/26



 

88 

標準溶液 0.008 mg/L 0.0004 mg/L (定量限界相当濃度) 

   
 

回収率 0.01 mg/kg 添加 5 mg/kg 添加 

有毛品種/10 mL/0.4 g 無毛品種/500 mL/0.4 g 

  
図 3. ジノテフランのクロマトグラム 

D230926_48 

1_Dinotefuran(203.2 / 129.2) 

Area:907752.883 

 
 

 

D230926_05 

1_Dinotefuran(203.2 / 129.2) 

Area:45827.750 

 
 

 

D240219_012 

1_Dinotefuran(203.2 / 129.2) 

Area:18735.810 

 

 

 

D240219_023 

1_Dinotefuran(203.2 / 129.2) 

Area:173304.736 
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無毛品種・無処理 無毛品種 1 回処理 

10 mL/0.4 g 100 mL/0.4 g 

  
無毛品種 2 回処理 無毛品種 3 回処理 

100 mL/0.4 g 200 mL/0.4 g 

  
図 3. ジノテフランのクロマトグラム (続き) 

D240219_009 

1_Dinotefuran(203.2 / 129.2) 

Area:N/A 

 
 

 

D230926_21 

1_Dinotefuran(203.2 / 129.2) 

Area:332578.604 

 
 

 

D230927_19 

1_Dinotefuran(203.2 / 129.2) 

Area:458235.500 

 
 

 

D230928_35 

1_Dinotefuran(203.2 / 129.2) 

Area:489665.492 
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有毛品種無処理 有毛品種 1 回処理 

10 mL/0.4 g 100 mL/0.4 g 

  
有毛品種 2 回処理 有毛品種 3 回処理 

200 mL/0.4 g 500 mL/0.4 g 

  
図 3. ジノテフランのクロマトグラム (続き) 

D240219_007 

1_Dinotefuran(203.2 / 129.2) 

Area:N/A 

 
 

 

D230926_27 

1_Dinotefuran(203.2 / 129.2) 

Area:618878.951 

 
 

 

D230927_44 

1_Dinotefuran(203.2 / 129.2) 

Area:477265.113 

 
 

 

D230928_50 

1_Dinotefuran(203.2 / 129.2) 

Area:477495.363 
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標準溶液 0.008 mg/L 0.0004 mg/L (定量限界相当濃度) 

   
 

回収率 0.01 mg/kg 添加 10 mg/kg 添加 

無毛品種/10 mL/0.4 g 無毛品種/1000 mL/0.4 g 

  
図 4. メチダチオンのクロマトグラム 

D230926_01 

2_Methidathion(302.9 / 145.1) 

Area:1044636.960 

 
 

 

D230926_52 

2_Methidathion(302.9 / 145.1) 

Area:45693.065 

 
 

 

D240219_013 

2_Methidathion(302.9 / 145.1) 

Area:27571.389 

 
 

 

D240219_029 

2_Methidathion(302.9 / 145.1) 

Area:276432.765 
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無毛品種・無処理 無毛品種 1 回処理 

10 mL/0.4 g 100 mL/0.4 g 

  
無毛品種 2 回処理 無毛品種 3 回処理 

100 mL/0.4 g 200 mL/0.4 g 

  
図 4. メチダチオンのクロマトグラム (続き) 

D240219_009 

2_Methidathion(302.9 / 145.1) 

Area:N/A 

 
 

 

D230926_22 

2_Methidathion(302.9 / 145.1) 

Area:422801.021 

 
 

 

D230927_19 

2_Methidathion(302.9 / 145.1) 

Area:538686.936 

 
 

 

D230928_35 

2_Methidathion(302.9 / 145.1) 

Area:483442.625 
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有毛品種無処理 有毛品種 1 回処理 

10 mL/0.4 g 100 mL/0.4 g 

  
有毛品種 2 回処理 有毛品種 3 回処理 

200 mL/0.4 g 500 mL/0.4 g 

  
図 4. メチダチオンのクロマトグラム (続き) 

D240219_007 

2_Methidathion(302.9 / 145.1) 

Area:N/A 

 
 

 

D230926_28 

2_Methidathion(302.9 / 145.1) 

Area:714668.750 

 
 

 

D230927_43 

2_Methidathion(302.9 / 145.1) 

Area:544356.992 

 
 

 

D230928_52 

2_Methidathion(302.9 / 145.1) 

Area:428144.616 
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標準溶液 0.008 mg/L 0.0004 mg/L (定量限界相当濃度) 

   
 

回収率 0.01 mg/kg 添加 10 mg/kg 添加 

無毛品種/10 mL/0.4 g 無毛品種/1000 mL/0.4 g 

  
図 5. イプロジオンのクロマトグラム 

D230926_01 

3_Iprodione(330.1 / 245.0) 

Area:41070.808 

 
 

 

D230926_52 

3_Iprodione(330.1 / 245.0) 

Area:1811.969 

 
 

 

D240219_014 

3_Iprodione(330.1 / 245.0) 

Area:1365.925 

 
 

 

D240219_028 

3_Iprodione(330.1 / 245.0) 

Area:13008.067 
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無毛品種・無処理 無毛品種 1 回処理 

10 mL/0.4 g 100 mL/0.4 g 

  
無毛品種 2 回処理 無毛品種 3 回処理 

100 mL/0.4 g 200 mL/0.4 g 

  
図 5. イプロジオンのクロマトグラム (続き) 

D240219_009 

3_Iprodione(330.1 / 245.0) 

Area:N/A 

 
 

 

D230926_21 

3_Iprodione(330.1 / 245.0) 

Area:22620.640 

 
 

 

D230927_19 

3_Iprodione(330.1 / 245.0) 

Area:34974.948 

 
 

 

D230928_35 

3_Iprodione(330.1 / 245.0) 

Area:30209.421 
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有毛品種無処理 有毛品種 1 回処理 

10 mL/0.4 g 200 mL/0.4 g 

  
有毛品種 2 回処理 有毛品種 3 回処理 

500 mL/0.4 g 500 mL/0.4 g 

  
図 5. イプロジオンのクロマトグラム (続き) 

D240219_007 

3_Iprodione(330.1 / 245.0) 

Area:N/A 

 
 

 

D230926_44 

3_Iprodione(330.1 / 245.0) 

Area:19971.229 

 
 

 

D230927_48 

3_Iprodione(330.1 / 245.0) 

Area:13577.606 

 
 

 

D230928_52 

3_Iprodione(330.1 / 245.0) 

Area:24883.726 
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標準溶液 0.008 mg/L 0.0004 mg/L (定量限界相当濃度) 

   
 

回収率 0.01 mg/kg 添加 5 mg/kg 添加 

有毛品種/10 mL/0.4 g 無毛品種/500 mL/0.4 g 

  
図 6. ブプロフェジンのクロマトグラム 

D230926_01 

4_Buprofezin(306.2 / 201.1) 

Area:3712324.527 

 
 

 

D230926_52 

4_Buprofezin(306.2 / 201.1) 

Area:177319.109 

 
 

 

D240219_012 

4_Buprofezin(306.2 / 201.1) 

Area:100921.711 

 
 

 

D240219_023 

4_Buprofezin(306.2 / 201.1) 

Area:992825.224 
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無毛品種・無処理 無毛品種 1 回処理 

10 mL/0.4 g 100 mL/0.4 g 

  
無毛品種 2 回処理 無毛品種 3 回処理 

100 mL/0.4 g 100 mL/0.4 g 

  
図 6. ブプロフェジンのクロマトグラム (続き) 

D240219_009 

4_Buprofezin(306.2 / 201.1) 

Area:N/A 

 
 

 

D230926_21 

4_Buprofezin(306.2 / 201.1) 

Area:907732.632 

 
 

 

D230927_20 

4_Buprofezin(306.2 / 201.1) 

Area:1359307.252 

 
 

 

D230928_19 

4_Buprofezin(306.2 / 201.1) 

Area:2410109.334 
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有毛品種無処理 有毛品種 1 回処理 

10 mL/0.4 g 100 mL/0.4 g 

  
有毛品種 2 回処理 有毛品種 3 回処理 

100 mL/0.4 g 200 mL/0.4 g 

  
図 6. ブプロフェジンのクロマトグラム (続き) 

D240219_007 

4_Buprofezin(306.2 / 201.1) 

Area:N/A 

 
 

 

D230926_28 

4_Buprofezin(306.2 / 201.1) 

Area:1732952.188 

 
 

 

D230927_24 

4_Buprofezin(306.2 / 201.1) 

Area:2707475.418 

 
 

 

D230928_41 

4_Buprofezin(306.2 / 201.1) 

Area:2454784.874 
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標準溶液 0.008 mg/L 0.0004 mg/L (定量限界相当濃度) 

   
 

回収率 0.01 mg/kg 添加 5 mg/kg 添加 

無毛品種/10 mL/0.4 g 有毛品種/500 mL/0.4 g 

  
図 7. フェンピロキシメートのクロマトグラム 

D230926_01 

5_Fenpyroximate_E(422.2 / 366.3) 

Area:3534308.747 

 
 

 

D230926_52 

5_Fenpyroximate_E(422.2 / 366.3) 

Area:177881.289 

 
 

 

D240219_013 

5_Fenpyroximate_E(422.2 / 366.3) 

Area:69470.195 

 
 

 

D240219_022 

5_Fenpyroximate_E(422.2 / 366.3) 

Area:647567.591 
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無毛品種・無処理 無毛品種 1 回処理 

10 mL/0.4 g 10 mL/0.4 g 

  
無毛品種 2 回処理 無毛品種 3 回処理 

10 mL/0.4 g 100 mL/0.4 g 

  
図 7. フェンピロキシメートのクロマトグラム (続き) 

D240219_009 

5_Fenpyroximate_E(422.2 / 366.3) 

Area:N/A 

 
 

 

D230926_12 

5_Fenpyroximate_E(422.2 / 366.3) 

Area:1906029.615 

 
 

 

D230927_11 

5_Fenpyroximate_E(422.2 / 366.3) 

Area:2946266.545 

 
 

 

D230928_19 

5_Fenpyroximate_E(422.2 / 366.3) 

Area:597040.191 
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有毛品種・無処理 有毛品種 1 回処理 

10 mL/0.4 g 100 mL/0.4 g 

  
有毛品種 2 回処理 有毛品種 3 回処理 

100 mL/0.4 g 100 mL/0.4 g 

  
図 7. フェンピロキシメートのクロマトグラム (続き) 

D240219_007 

5_Fenpyroximate_E(422.2 / 366.3) 

Area:N/A 

 
 

 

D230926_26 

5_Fenpyroximate_E(422.2 / 366.3) 

Area:358359.198 

 
 

 

D230927_27 

5_Fenpyroximate_E(422.2 / 366.3) 

Area:630887.210 

 
 

 

D230928_25 

5_Fenpyroximate_E(422.2 / 366.3) 

Area:1327824.952 
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標準溶液 0.008 mg/L 0.0004 mg/L (定量限界相当濃度) 

   
 

回収率 0.01 mg/kg 添加 5 mg/kg 添加 

無毛品種/10 mL/0.4 g 無毛品種/500 mL/0.4 g 

  
図 8. ペルメトリンのクロマトグラム 

D230926_01 

6_Permethrin(408.2 / 183.1) 

Area:288060.221 

 
 

 

D230926_52 

6_Permethrin(408.2 / 183.1) 

Area:17034.922 

 
 

 

D240219_015 

6_Permethrin(408.2 / 183.1) 

Area:9039.354 

 
 

 

D240219_023 

6_Permethrin(408.2 / 183.1) 

Area:70202.618 
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無毛品種・無処理 無毛品種 1 回処理 

10 mL/0.4 g 100 mL/0.4 g 

  
無毛品種 2 回処理 無毛品種 3 回処理 

100 mL/0.4 g 100 mL/0.4 g 

  
図 8. ペルメトリンのクロマトグラム (続き) 

D240219_009 

6_Permethrin(408.2 / 183.1) 

Area:N/A 

 
 

 

D230926_22 

6_Permethrin(408.2 / 183.1) 

Area:34108.766 

 
 

 

D230927_19 

6_Permethrin(408.2 / 183.1) 

Area:43533.436 

 
 

 

D230928_21 

6_Permethrin(408.2 / 183.1) 

Area:107268.090 
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有毛品種・無処理 有毛品種 1 回処理 

10 mL/0.4 g 100 mL/0.4 g 

  
有毛品種 2 回処理 有毛品種 3 回処理 

100 mL/0.4 g 100 mL/0.4 g 

  
図 8. ペルメトリンのクロマトグラム (続き)  

D240219_007 

6_Permethrin(408.2 / 183.1) 

Area:N/A 

 
 

 

D230926_27 

6_Permethrin(408.2 / 183.1) 

Area:67912.920 

 
 

 

D230927_25 

6_Permethrin(408.2 / 183.1) 

Area:89402.407 

 
 

 

D230928_25 

6_Permethrin(408.2 / 183.1) 

Area:199174.865 
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図 9 噴霧実験による面積付着量 (上：無毛品種，下：有毛品種) 
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図 10 噴霧実験と浸漬実験の比較 (左：無毛品種，右：有毛品種) 

 

 

 

図 11 噴霧処理したキウィーの上・下 2 分割した単位面積当りの付着量 
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図 12 果皮面積当たりの付着水分量 

 

 

 

図 13 流水洗浄前後での重量差計測値の変動 (n=15) 
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図 14 PRL と実残留値の比較結果 (n=190) 

 

 

 

図 15 推定された DT50, refのヒストグラム (n=153)  
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図 16 推定された DT50, refの農薬中有効成分ごとの平均値プロット 

 

 

  
図 17 各県における積算降水量と平均気温の推移 
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図 18 各県における PRL 密度分布 

 

 

     

 

図 19 全シミュレーション結果にもとづく残留分布および対数正規分布へのフィッ

ティング結果（赤線） 
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付録 1  テープ法による表面積計測 

 

 

付録 2 ピール法による表面積計測 
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付録 3.  噴霧実験における農薬処理操作 

 

 

 
付録 4.  噴霧処理したキウィー試料の風乾操作 
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付録 5.  比重の測定（左：レモン、右：オレンジ、手前：グレープフルーツ） 
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