
別府市民の食事経由による保存料の
一日摂取量の推定

松 本 比佐志＊

【要 旨】
別府市内で市販食品（１１３～１１８品目）を購入し、その摂取量に応じて１３群の試料

を調製した。各試料中の保存料（安息香酸、ソルビン酸、デヒドロ酢酸）の濃度を
分析し、その１日摂取量を求めた。各化合物の５年間（２００６～２０１０年）の平均値を
一日許容摂取量（ADI）と比較したところその値を超えなかった。即ち、１日摂取
量は安息香酸でそのADI の０．５５％、ソルビン酸でそのADI の１．０８％であり、デヒ
ドロ酢酸は全く検出されなかった。
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緒言

食品添加物の保存料は、微生物による変質を防止することにより、食品の保存性を向上させ、
商品としてより長期間の流通を可能とするため使用されている。その使用については安全性や有
効性を考慮して、対象食品や使用限度濃度が定められている１，２）。また、消費者が食を介してこ
れらの添加物を摂取する量の分析や、慢性毒性を主体とする毒性評価などの科学的証拠が集積さ
れており、食品に残存する食品添加物を摂取してもヒトに健康被害を生じる危険性が極めて低い
と考えられている３）。しかし、食品添加物の使用や食品中残存が、食品の安全性に係る危害要因
のうち、大きな要因の一つを占めると捉えている消費者は比較的多い４，５）。
食を介した食品添加物の摂取量調査（SDIFA：Survey of Dietary Intake of Food Additives）

は、国立医薬品食品衛生研究所を中心に１９８２年から実施され、地方衛生研究所数～十数機関の協
力のもと、長年に渡って実施されてきている６－８）。それによると、大部分の純合成型食品添加物
の一日摂取量（DI）は一日許容摂取量（ADI）の３％以下であると報告されている。別府市にお
いてもこれらの報告と同様の値を示すものと想定されるが、別府市住民の食品添加物の摂取量を
推定し、安全性を科学的に裏付けることは重要であると考えられる。
著者等は、食品中汚染物質である PCB、農薬、重金属等の摂取量調査（SDIFC：Survey of

Dietary Intake of Food Contaminants）を長期間実施してきており、汚染物質の摂取量の推移を
調査してきた９－１１）。SDIFAと SDIFCの両調査は、マーケットバスケット方式１２，１３）の試料調製に
基づいている。即ち、試料採取方法は、群分け試料数が異なることや群毎に採取する食品の違い
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があるが、どちらも国民栄養調査結果を基に一日分の各種食品の摂取量を定め、市場にて購入し
た食品を調理後、群毎に試料調製し、目的化合物を分析に供する点は共通している。従って、こ
の SDIFCに用いる試料を活用して食品添加物の摂取量を調べることが可能である。よって、
２００６年から２０１０年の SDIFCに使用された試料を用い、保存料のソルビン酸（SOA）、安息香酸
（BA）、デヒドロ酢酸（DHA）の分析を行って、そのDI を求めた。この値は別府市地域の住民
が食事を介して摂取する量と考えられ、若干の知見が得られたので報告する。

実験方法

１．分析試料の調製
試料の調製は、２００６年から２０１０年の夏季に毎年１回行った。２００６年の試料は２００１年から２００３年

の日本人の国民健康・栄養調査、２００７年から２０１０年の試料は２００２年から２００４年の国民健康・栄養
調査に基づき試料を調製した。即ち、日本人の国民健康・栄養調査から得られた国民栄養調査成
績食品群別摂取量表（北九州地域）に基づき、その摂取量に応じて年毎に別府市内のスーパーマー
ケットで購入した食品（１１３～１１８食品）を１３群に分類し、そのまま、あるいは通常調理を行う食
品には簡単な調理を加えて（煮る、炒める、焼くなど）試料を調製し、これらを群毎に混合して
保存料の分析試料とした。１４群の飲料水は水道水を用いた。Table１に２００９年の食品群区分とそ
の一日摂取量などを示した。２００６年から２００８年、２０１０年の試料は２００９年とほぼ同様のものを調製
した。

２．標準品及び試薬など
ソルビン酸、安息香酸、デヒドロ酢酸一水和物、L（＋）－酒石酸，塩化ナトリウム、クエン酸

一水和物は、和光純薬社製、試薬特級を使用した。
メタノール、アセトニトリル、蒸留水は、和光純薬社製、高速液体クロマトグラフィー

（HPLC）用を使用した。シリンジフィルターはザルトリウス社製、Minisart RC１５、pore size
０．４５ μmを用いた。
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３．分析方法
各保存料の分析は、衛生試験法・注解２００５１４）に準じ（標準法と呼ぶ）、試料の水蒸気蒸留処理

後、HPLCにより分析した（Scheme １）。また、HPLCの構成システムと分析条件は以下の通り
であった。

Sample２５g
cut finely and collected in 1 L of flask
１５％ tartaric acid （１５mL）added
sodium chloride（６０g) added
distilled water（１５０mL）added
distilled with steam

Distillate：２４５mL
filled up to２５０mL with distilled water
filtered with a syringe filter

Filtrate
injected to a column inlet

Analyzed by HPLC

Scheme１. Sample preparation

デガッサー：島津社製、DGU－１２A。
高速液体クロマトグラフ用送液ユニット：島津社製、LC－１０AT。
カラム オーブン：島津社製、CTO－１０AS。カラム温度：４０ ℃。
検出器：島津社製、SPD－１０A、UV検出器（２３０ nm）。
カラム：ODS（Inertsil ODS－３，ジーエルサイエンス社製；長さ２５０ mm，内径４．６ mm）。
移動相：メタノール：アセトニトリル：５ mmol/L クエン酸緩衝液（pH ４．０）＝１：２：４．５。
流量：１．０ mL/min。

結果と考察

１）検出法の検討と検量線の作成
長さ１５０ mmの分離カラムを用いた標準法のクロマトグラムでは、保存料３化合物のピークは

各々分離しているが、それらの形状は比較的鈍角である１４）。長さ２５０ mmのカラムに変更すると
３化合物の分離がより良好になり、それぞれ鋭角な形状のピークが得られた。即ち、標準法と同
様に流量１．０ mL/min にし、移動相のメタノール／アセトニトリル／５ mmol／L クエン酸緩衝液
（pH ４．０）の割合を１：２：７ から１：２：４．５と変えたところ、３化合物の保持時間は、１２分以内と
なり、標準法の１０分に比べてほとんど差の無い時間で分析できることが分かった（Figure１A）。
Figure１Bに試料（２００８年の８群）のクロマトグラムを示した。この試料では SOAと少量のBA

が検出された。この SOAの検出は、食品表示から見てつけものと判明した。また、クロマトグ
ラムには３化合物の保持時間以外に微小なピークが観察された。これらのピークやノイズレベル
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を勘案すると、この分析法の検出限界は、BAで０．２ ppm、SOAで０．３ ppm、DHAで０．４ ppm
と考えられた。
標準法と類似の分析カラム Inertsil ODS－３では、標準品BA、SOA、DHAの順に化合物ピー

クが確認された。また、HPLCによる各保存料の検量線は、それぞれ、０．５ ppmから２．０ ppm
まで原点を通る直線となった。各々の直線の決定係数R２は０．９９以上となり（データは示さず）、
良好な検量線が得られた。

２）水蒸気蒸留法の留出量の検討と回収率試験
標準法１４）は、SOA、BA、DHAとともに５種の安息香酸エステル類を同時分析する方法であ

る。留出量の検討を行ったところ、SOA、BA、DHAの３化合物は１２５ mLで６０％を超える回収
率があり、２５０ mLまでにほとんど回収されることが分かった（Figure ２）ので、留出量を２５０ ml
に設定した。
２００８年の２群試料２５ gに、各々の化合物を２５０ μg 添加して、回収率試験を行ったところ、安
息香酸で９７％，ソルビン酸で９８％，デヒドロ酢酸で１０３％となり、良好な回収率が得られた（Ta-
ble ２）。

Figure１．HPLC chromatograms of３preservatives（A）and sample of group８ in ２００８（B）
BA：benzoic acid, SOA: sorbic acid, DHA: dehydroacetic acid.
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Figure２．Rate of each distillate by steam distillation
Each preservatives（２５０ ㎍）was added to２５ g of sample（group２ in２００８）．

White rectangle: bezoic acid, rectangle with diagonal lines: sorbic acid, rectangle with dotted line：dehy-

droacetic acid.

３）試料の分析値
本実験では、試料の水蒸気蒸留液を２５０ mL採取することにより、２００６年から２０１０年における

各群中の３化合物の分析をおこなった（Table ３）。この水蒸気蒸留の溶出を５００ mLまで行うこ
とで安息香酸エステル類の回収が可能である１４）。しかし、安息香酸エステル類の検出量や検出事
例が少ない６－８，１５，１６）ことや、メチルおよびエチル体のエステル類にのみ、グループADI
（１０ mg/kg 体重）が設定されており１７）、本試料から各エステル類が検出されたとしてもADI と
の比較が困難であることから、本実験では安息香酸エステル類のDI の調査を行わなかった。
BAは、４群（油脂類）や１４群（飲料水）を除くすべての群で検出が認められた（Table ３）。

その理由の一つとして、BAは、植物、動物の中間代謝産物であり、多くの群から検出されたと
考えられる。また、２００７、２００９、２０１０年の９群では比較的多量（０．４３～０．４８ mg）の BAが検出
され、構成試料である清涼飲料水に添加されたものであった。同様に、２００６、２００７年の１２群（乳
製品）に、それぞれ１．１９、０．５８ mgの BA検出が認められたが、添加表示は認められなかった。
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１２群の構成食品であるチーズ中では、数十 ppm程度の BA含有が報告されており１８）、BAが原料
乳中の馬尿酸から乳酸菌により加水分解されて生成する１９）ことに由来する。それが１２群中 BA検
出の理由の一つと考えられた。別府市における５年間（２００６年から２０１０年）のBAの平均摂取量
は１．３８ mgであり、成人のADI２０）の０．５５％にあたる（Table ３）。伊藤らの全国的な調査６）では
BAのDI は１９９６年に２．６７ mg、１９９８～１９９９年では１．６１ mgとなっており、川﨑ら（２００６～２００８
年）８）や細木ら（２０１０年）２１）の報告ではそれぞれ１．４５ mg／日、１．０６ mg／日となっている。また、
東京都（２００６年）１６）や福岡市（２００７年）１５）の DI は、それぞれ２．２ mg／日、１．２５ mg／日と報告があ
る。従って、日本国内のBAのDI は、著者の値を含めて地域差があるにしても、増減の傾向は
認められないと推測された。その理由として、BAは濃度が g/kg 単位の添加が認可された化合
物であるが、認可の食品数は少ないこと２）、天然由来により多くの食品に検出が認められるこ
と１８，２２）等があげられる。
SOAは８群（野菜・海草）、１０群（魚介類）、１１群（肉・卵類）に検出されることが多く（Table

３）、その添加された食品は、たくあん、ちくわ、ウイナーソーセージによるものであり、すべて
に食品表示が認められた。ただし、２００６年の９群（嗜好飲料）、１２群（乳製品）中で SOAが少量
検出された原因は、食品への直接添加やキャリーオーバーなどの可能性が考えられるが、その原
因は解明されなかった。本報告では、SOAの DI は５年間の平均で１３．５ mg（８．６～１５．６ mg）で
あり、ADI２３）の１．０８％にあたることが分かった（Table ３）。
厚生労働省研究班の最近の報告では、SOAの DI は６．４ mg／日８）や６．８ mg／日２１）の値となり、

また、東京都（２００６年）１６）と福岡市（２００７年）１５）の調査では SOAの DI はそれぞれ７．０ mg／日、
１２．１ mg／日となった。著者の分析値は、これらの値に比べやや高い値を示した。その理由とし
て、地域差や試料採取数の相違があげられる。SDIFA調査では、一日の摂取量が多く、食品添
加物使用の高い食品は一つの食品に対し異なる企業の２～３製品を購入することにより３００前後の
製品を確保した後、分析用試料を調製した。一方、SDIFC調査では汚染物の検出頻度が比較的
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高い食品を多種類購入することで、１００余りの食品を購入後、試料調製を行った。従って、上述
のDI 値の相違が生じたものと考えられた。
厚生労働省研究班によると SOAの DI は、１９８３～１９８４年では日本国内の研究機関の平均値で

３６ mg／日（２０．３～４８．８ mg／日）６）であったが、１９９４年、１９９７年ではそれぞれ２７、２０ mg／日の平
均値となった。２００３年の調査７）では、DI は１３．６ mg／日となっており、DI の減衰が観察されて
きた。著者を含めた最近の調査８，１５，１６，２１）もそれを裏付けた値となっている。SOAは多種類の食品
に数百～千 ppm単位で添加が認可されている純合成型の保存料２）であり、近年の健康志向の高
まりを受けて食品に添加される割合が減少してきていることがその理由の一つと推測される。
DHAは、すべての試料で検出が認められず、DI は算定されなかった（Table ３）。伊藤ら６）の

報告でも、DHAは検出されることが少ない添加物（１９９１年と１９９４年の平均で０．１１ mg／日）であっ
た。
以上の結果から、現時点の慢性毒性試験を主体とする毒性評価から得られたADI２０，２３）から考え

ると、別府市の住民が喫食している上記保存料については健康上ほとんど問題の無い摂取量と言
える。

Figure３．A comparison of values between daily intakes of sorbic acid by group８，１０ and１１
in２００８and those measured by the corresponding food in each group
White square shows the daily intakes in ２００８ and dark one shows those based on the foods containing of

sorbic acid.

４）群別摂取量と個別食品からの摂取量の比較
２００８年の試料を用い、群別試料と個別試料中の SOAの分析を行って、それぞれのDI の比較
を行った（Figure ３）。表示が認められた８群たくあん、１０群ちくわ、１１群ウイナーソーセージの
個別食品試料の分析値から換算したDI 値をそれぞれの群別試料のDI と比較したところ、各群
でほぼ同様の値となった。２０１０年の試料についても、個別食品と群別試料からのDI の比較を
行ったが、SOAの値はそれぞれ同様の値を示した（データは示さず）。従って、２００８年、２０１０年
には、上記以外の食品に SOAが添加されたものは無いと推定した。
BAは食品添加と天然由来の判別が困難であるので、その対象外食品への添加の有無について

検討は行なわなかった。
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結語
大分県別府市の人々を対象に，５年間の汚染物摂取量調査の試料（飲料水を含む１４群）を活用

して保存料の一日摂取量を分析した。
（１）安息香酸は４群（油脂類）と１４群（飲料水）を除く各群で少量の検出が認められ、その多く

が天然由来によるものと考えられた。ソルビン酸は８群（野菜・海草）、１０群（魚介類）、１１
群（肉・卵類）から検出されることが多く、食品添加によると考えられた。デヒドロ酢酸
は全群から検出されなかった。

（２）安息香酸、ソルビン酸の総摂取量はそれぞれ１．３８ mg、１３．５ mgと算出され、これらの値
は、それぞれ、ヒト一日許容摂取量の０．５５％、１．０８％にあたる。

（３）毒性評価から得られた一日許容摂取量から判断すると、別府市の住民による上記保存料の
喫食量は、健康上ほとんど問題の無い摂取量と推測される。

なお、この報告の一部は、２０１０年、日本薬学会九州支部大会第２５回研究発表会にて口頭発表し
た。
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An estimate on daily dietary intakes of preservatives by the residents in Beppu city, Japan

Hisashi Matsumoto

Summary : A total diet study using market basket method was performed for surveying of
food contaminants in Beppu city, Japan from ２００６ to ２０１０．Hence an estimate of daily dietary
intakes of preservatives, benzoic acid（BA），sorbic acid（SOA）and dehydroacetic acid
（DHA），was designed by analyzing of the total diet sample（１３ groups and tap water）．BA
was detected in almost of the group samples except for ４th fatty group and tap water. But
each amount was small and the average daily intake（DI；１．３８mg/day）was０．５５％ of its ac-
ceptable daily intake（ADI）．SOA was detected mainly in８，１０and１１th groups due to its addi-
tion to the corresponding foods. The DI was １３．５mg/day and １．０８％ of its ADI. Dehydroace-
tic acid wasn’t detected in any samples.
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