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1. 緒  言 

「マーケットバスケット方式による食品添加物

一日摂取量調査」は、日本人が日常の食生活を通し

て摂取する食品添加物の量を推定するため、厚生

労働省が中心となり、1982 年度から継続的に行わ

れている。2021 年度は国立医薬品食品衛生研究所

の他、全国 7機関で調査を行った。 

当所は調査開始時から本事業に参加し、各種の

食品添加物を分析してきた。2021 年度は、平成 22

年度食品等試験検査費事業「食品摂取頻度・摂取量

調査の特別集計業務報告書」（独立行政法人 国立

健康・栄養研究所）の結果に基づいて作成した加工

食品群年齢層別の食品喫食量リストの20歳以上の

人（以下、成人と略す。）の食品喫食量に基づく酸

化防止剤等の一日摂取量調査が行われた。当所は、

エチレンジアミン四酢酸カルシウム二ナトリウム

及びエチレンジアミン四酢酸二ナトリウム（以下

「EDTACa2Na 及び EDTA2Na」という。）の分析を担

当したので、その結果を報告する。 

 

2．方  法 

2-1 調査期間 

試料の購入：2021 年 10 月 

試料の発送：2021 年 11 月 

試料の分析：2021 年 11 月～2021 年 12 月 

 

 

2-2 試料の調製 

参加機関及び分担項目を表 1 に示した。マーケ

ットバスケット方式により、全国 6 機関（札幌市、

仙台市、香川県、長崎市、沖縄県、国立医薬品食品

衛生研究所）で食品喫食量リストに基づき 286 品

目の食品を購入し、食品群別（表 2）に個々の食品

の喫食量に応じて混和し、試料を調製した（以下

「混合群試料」という。）。2～7 群は等量の水を加

えて混和した。 

また、当該添加物表示がある食品（以下「表示群

試料」という。）は、個別に含有量を測定するため、

別途必要量を購入し、担当する機関に送付した。 

表 1 参加機関及び分析項目 

参加機関 分析項目 

札幌市衛生研究所 EDTACa2Na、EDTA2Na 

仙台市衛生研究所 プロピレングリコール 

東京都健康安全研

究センター 
亜硝酸ナトリウム、硝酸塩類 

広島県立総合技術

研究所保健環境セ

ンター 

トコフェロール類 

香川県環境保健研

究センター 

アゾキシストロビン等防か

び剤 8物質 

長崎市保健環境試

験所 
縮合リン酸、オルトリン酸 

沖縄県衛生環境研

究所 

ジブチルヒドロキシトルエ

ン、ブチルヒドロキシアニソ

ール、没食子酸プロピル 

国立医薬品食品衛

生研究所 
試料調製のみ 
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表 2 成人の食品群別分類、食品数、品目数及び 

喫食量 

群番号 食品数 品目数 喫食量(g) 

第 1群  

調味料、嗜好飲料 
41 63 706.4 

第 2群  

穀類 
27 40 120.3 

第 3群 いも類、 

豆類、種実類 
28 36 127.0 

第 4群  

魚介類、肉類、卵類 
17 29 43.4 

第 5群  

油脂類、乳類 
23 37 61.9 

第 6群  

砂糖類、菓子類 
27 55 29.9 

第 7群 果実類、 

野菜類、海藻類 
26 26 24.2 

合計 189 286 1,113.1 

 

2-3 試薬 

 EDTA 鉄ナトリウム三水和物は（株）同仁化学研

究所製を用いた。標準原液は標準品を EDTA 鉄ナト

リウムとして、1,000 µg/mL となるように超純水に

溶解して調製した。 

 EDTACa2Na は（株）同仁化学研究所製を用いた。 

 メタノールは富士フイルム和光純薬（株）製

LC/MS 用、その他の試薬は富士フイルム和光純薬

（株）製特級を用いた。 

 

2-4 分析方法と測定条件 

EDTACa2Na 及び EDTA2Na の前処理方法を図１、図

2、図 3に、測定条件を表 3 に示した。本分析法は

EDTACa2Na 及び EDTA2Na をトリス塩酸緩衝液によ

り抽出し、塩化鉄(Ⅲ)を加えて EDTA 鉄ナトリウム

とし、強陰イオン-逆相ミックスモード固相抽出カ

ラムで精製し、高速液体クロマトグラフにより定

量し、EDTACa2Na に換算する方法である。試料を 3

併行で分析し、その平均値を結果とした。 

 

 

 

 

＜低脂肪食品 1、7 群＞ 

試 料 5 g 

← 0.2 mol/L トリス・塩酸溶液 

（pH8.5） 10 mL 

← 水で 100 mL にメスアップ 

ろ 過 

   

試料抽出液 

図 1 低脂肪食品の抽出法 

 

＜高脂肪食品 2、3、4、5、6 群＞ 

試 料 5 g 

← 0.2 mol/L トリス・塩酸溶液 

（pH8.5） 10 mL  

← 水 20 mL 

← ヘキサン 15 mL 

超音波抽出（10 分） 

   

遠心分離 

     

    水層を分取※1 

残  渣 

   ←水 25 mL 

超音波抽出（10 分）  繰り返す 

   

遠心分離 

   

水層を分取して※1 と合わせる 

   

水で 100 mL にメスアップ 

   

ろ 過 

   

試料抽出液 

図 2 高脂肪食品の抽出法 
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＜試験溶液の調製＞ 共通 

試料抽出液 5 mL 

   ←塩化鉄（Ⅲ）試液 1 mL 

5 分放置 

   ← 0.2 mol/L トリス・塩酸溶液 

（pH8.5） 1 mL 

   ←水 3 mL 

抽出後液 

＜精製＞ 共通 

Waters 社製 Oasis MAX（6 mL 150 mg） 

   ←メタノール 10 mL 

   ←水 10 mL 

   ←0.02 mol/L トリス・塩酸溶液 

（pH8.5） 10 mL 

   ←抽出後液 

   ←0.02 mol/L トリス・塩酸溶液 

（ｐH8.5） 5 mL 

   ←0.2 mol/L 塩酸 10 mL で溶出 

減圧乾固(50 ℃) 

    

窒素気流下で溶媒を完全に除去 

   ←水 2.5 mL 

試験溶液 

図 3  抽出液の精製方法 

 

表 3 装置及び分析条件 

HPLC 条件 

装 置 ：Waters 社製 Acquity Arc 

カ ラ ム ：Inertsil ODS-3V 4.6×150 mm,5 µm 

移 動 相 ：ﾒﾀﾉｰﾙ・水・0.2 mol/L ﾘﾝ酸緩衝液

(pH4.0)（6：39：5） 

流 速 ：1.0 mL/min 

ｶ ﾗ ﾑ 温 度 ：40 ℃ 

注 入 量 ：20 µL 

PDA 検出器条件 

装 置 ：2998 PDA Detector 

測定波長 ：190 nm-400 nm 

検出波長 ：255 nm 

 

2-5 添加回収試験及び検出限界、定量限界 

各群の混合群試料に対し、1 群は 50 µg/g、2、

3、7群は 100 µg/g、4～6 群は 200 µg/g となるよ

うに EDTACa2Na を添加し、3 併行で添加回収試験を

行った。なお、本法における検出限界は、日本産業

規格 JIS K 0124:2011 高速液体クロマトグラフ

ィー通則に従い、S/N 比 10 程度の濃度の標準溶液

を 6 回繰り返し測定し、測定値の標準偏差に 4.03

を掛け、濃度に換算した値とした。定量限界は、検

出限界の 5倍とした。 

 

3．結  果 

3-1 添加回収試験及び検出限界、定量限界 

EDTA 鉄ナトリウムの標準液（1 µg/mL）を測定し

たクロマトグラムを図 4 に、標準品を添加した混

合群試料(当所調製、5群)のクロマトグラムを図 5

に、添加回収試験の測定結果及び検出限界、定量限

界を表 4 に示す。 

回収率は 76.3～94.6％と良好であった。 

 

 

 

 

図 4 標準液(1 µg/mL)におけるクロマトグラム 

図 5 標準品を添加した混合群試料(当所調製、5

群)のクロマトグラム 
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表 4 食品群別の検出限界、定量限界及び添加回収率 

 

第 1群 第 2 群 第 3 群 第 4群 第 5群 第 6 群 第 7群 

調味嗜好

飲料 
穀類 

いも類 

豆類 

種実類 

魚介類 

肉類 

卵類 

油脂類 

乳類 

砂糖類 

菓子類 

果実類 

野菜類 

海藻類 

検出限界(µg/g) 0.176 0.351 0.351 0.351 0.351 0.351 0.351 

定量限界(µg/g) 0.878 1.76 1.76 1.76 1.76 1.76 1.76 

回収率(％) 77.2 84.0 76.3 90.2 84.1 86.5 94.6 

3-2 測定結果 

本調査では、EDTACa2Na 及び EDTA2Na の表示のあ

る表示群試料に該当する食品がなかったため、混

合群試料のみを分析した。その結果、いずれの混合

群試料においても、EDTACa2Na 及び EDTA2Na は定量

限界未満であった。したがって、EDTACa2Na 及び

EDTA2Na の成人における一日摂取量は、0 mg/人/日

と算出された。 

 

4．結  語 

混合群試料の測定結果から成人１人当たりの

EDTACa2Na 及び EDTA2Na の一日摂取量を算出した

ところ、0 mg/人/日であった。 

このことから、日本人の食生活において、

EDTACa2Na 及び EDTA2Na はほとんど摂取されてい

ないと考えられる。 
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