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A．研究目的 
第9版食品添加物公定書1)においては、海

外規格との整合性をはかる目的から、一部

の食品添加物を除き、鉛規格が設定され、

一般試験法の鉛試験法において、前処理法

の違いにより、第1法～第5法が検液の調製

法として設定された。ヒ素規格についても、

多くの食品添加物に設定されている。一般

試験法のヒ素試験法において、前処理法の

違いにより、検液の調製法に第1法～第5法

研究要旨 第 9 版食品添加物公定書では多くの食品添加物において鉛及びヒ素の規

格が設定されているが、その前処理法及び分析法は試料の性質により異なっている。

本研究ではこれまで鉛及びヒ素の同時分析を目的として、より簡便な前処理法とし

て、鉄共沈法による鉛及びヒ素の前処理法について検討を行い、ナトリウム塩及び

カリウム塩中の鉛及びヒ素の高周波誘導結合プラズマ発光分光分析法（ICP-AES
法）による同時分析法を確立した。今年度は、これまで未検討であった炭酸塩につ

いて検討し、更に、食用タール色素を試料とし、鉛及びヒ素以外の金属についても

鉄共沈法による前処理法や ICP-AES 法による同時分析法が適用可能か検討した。

炭酸塩類（4 試料）に規格値相当の鉛及びヒ素を添加し（Pb として 2 µg/g、As と

して 3 µg/g 相当添加）、塩酸（1→4）溶液に溶かし、蒸発乾固したのち、鉄共沈法

を行ったところに、鉛及びヒ素の回収率が 75％、95%以上の良好な回収率が得られ

ることが明らかとなった。また、鉛、ヒ素及び亜鉛の規格がある食用赤色 3 号を試

料とし、鉛、ヒ素及び亜鉛を添加し（Pb として 2 µg/g、As として 3 µg/g、亜鉛と

して 200 µg/g 相当添加）一般試験法タール色素試験法鉛試験法に従って前処理した

後、鉄共沈法を行ったところ、鉛で 90.3%、ヒ素で 70.6%、亜鉛で 11.5%となり、

鉛とヒ素は 70%以上の回収率が得られたが、亜鉛では回収率が得られなかった。そ

こで、鉄共沈法及びキレート固相カートリッジを用い抽出したところ、鉛で

89.8±2.7%、ヒ素で 72.3±9.0%、亜鉛で 99.4±1.6％となり、良好な回収率（n=3）が

得られた。以上の結果から、鉄共沈法は炭酸塩の鉛及びヒ素の同時分析法として有

用な方法であり、鉄共沈法及びキレート固相カートリッジを用いることで、鉛、ヒ

素及び亜鉛が同時に分析できることが明らかとなった。 
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が設定されており、測定は、装置Bまたは

装置C（水素化物発生装置）を使用して行

うこととなっており、食品添加物毎にこれ

らの前処理法及び測定方法が規定されてい

る。 
高マトリックス中の鉛やヒ素の分析の前

処理法としては、鉛ではピロリジンジチオ

カルバミン酸アンモニウム（APDC）溶媒

抽出法や2)、イオン交換樹脂法などの、共

存元素との分離や目的元素の濃縮を行う方

法が一般的に採用されており、第9版食品

添加物公定書においても、ナトリウム塩等

の高マトリックスを含む食品添加物中の鉛

の前処理においてはAPDC溶媒抽出法が第

5法として設定される。ヒ素においてはヒ

素が金属イオンと沈殿しやすい性質を利用

し、廃水中や土壌からヒ素を除去する方法

3)や、キレート樹脂に金属塩を結合させヒ

素を精製する方法4)､5)が多く報告されてい

る。 
本研究では、これまで、鉛試験法におい

て第5法（APDC溶媒抽出法）が設定されて

いる食品添加物(無機塩類)であるナトリウ

ム塩やカリウム塩試料を用いて、鉄共沈法

による前処理後、誘導プラズマ発光分析装

置（ICP-AES）による同時分析が可能であ

ることを明らかとしてきたが、今年度は、

これまで検討しなかった炭酸塩について鉄

共沈法の適用が可能か検討した。更に、第

9版食品添加物公定書において、鉛及びヒ

素以外に重金属規格が設定されている品目

は多くあるが、鉛試験法の前処理法として

乾式灰化法が設定されている食用色素を用

いて検討を行った。 
 
B．研究方法 

1．試薬・試液 
硝酸（超高純度試薬、Ultrapur-100）、

塩酸（超高純度試薬、Ultrapur-100）酢酸

アンモニウム溶液（500 g/L、鉄試験用）、

25%アンモニア水（有害金属測定用）、鉛

標準液（1000 µg/mL）、炭酸水素ナトリウ

ム（特級）、炭酸ナトリウム（特級）は関

東化学㈱製を用いた。ヒ素（III）標準液（100 
µg/mL）、亜鉛標準液（1000 µg/mL）、塩

化鉄（III）六水和物（特級）、次亜塩素酸

ナトリウム溶液（有効塩素濃度 9%、食品

添加物用）硝酸マグネシウム六水和物（特

級）、エタノール（95）、炭酸カリウム（特

級）は和光純薬工業㈱製を用いた。炭酸水

素アンモニウム（特級）はシグマアルドリ

ッチ製を用いた。 食用赤色3号は食品添加

物製品を用いた。 
1 M 酢酸アンモニウム溶液：酢酸アンモ

ニウム溶液78 mLを水で500 mLとした。 
0.1 M 酢酸アンモニウム溶液：酢酸アン

モニウム溶液4 mLを水で250 mLとした。 
0.5 M 酢酸アンモニウム溶液：酢酸アン

モニウム溶液 80 mL を水で 1000 mL とし

た。 
鉄溶液：塩化鉄（III）六水和物2.4 gを水

に溶かし、50 mLとし、その液5 mLを水で

50 mLとした。 
硝酸マグネシウム六水和物・エタノール

（95）溶液（１→10）：硝酸マグネシウム

六水和物50 gをエタノール（95）で500 mL
とした。 
硝酸マグネシウム六水和物・エタノール

（95）溶液（１→50）：硝酸マグネシウム

六水和物10 gをエタノール（95）で500 mL
とした。 
硝酸（1→10）溶液：硝酸10 mLを水で
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100 mLとした。 
硝酸（1→100）溶液：硝酸10 mLを水で

1000 mLとした。 
鉛標準原液（100 µg/mL）：鉛標準液

（1000 µg/mL）5 mLを硝酸（1→100）溶

液で50 mLとし、鉛標準原液（100 µg/mL）
とした。 

Pb・As混合標準原液：鉛標準原液（100 
µg/mL）5 mL、ヒ素（III）標準液（1000 
µg/mL）7.5 mLを硝酸（1→100）溶液で

100 mLとし、Pb・As混合標準原液とした

（Pbとして5 µg/mL、Asとして7.5 µg/mL）。 
Zn標準原液：Zn標準液（1000 µg/mL）

10を硝酸（1→100）溶液で20 mLとし、Zn
標準原液（500 µg/mL）とした。 

Pb・As混合標準液：Pb・As混合標準原

液を適宜硝酸（1→100）溶液で希釈し、以

下の表に示す濃度となるように、Pb・As
混合標準液１～７を調製した。 
Pb・As混合

標準液標準

溶液No. 

濃度（µg/mL） 
Pb As 

１ 1.0 1.5 
２ 0.8 1.2 
３ 0.5 0.75 
４ 0.4 0.6 
５ 0.2 0.3 
６ 0.1 0.15 
７ 0.05 0.075 

 
Pb・As・Zn混合標準液：Pb・As混合標

準原液及び、Zn標準原液を適宜硝酸

（1→100）溶液で希釈し、以下の表に示す

濃度となるように、Pb・As・Zn混合標準

液１～７を調製した。 

Pb・As・Zn
混合標準液

標準溶液

No. 

濃度（µg/mL） 
 

Pb 
 

As 
 

Zn 

１ 1.0 1.5 50 
２ 0.8 1.2 40 
３ 0.5 0.75 30 
４ 0.4 0.6 20 
５ 0.2 0.3 10 
６ 0.1 0.15 5 
７ 0.05 0.075 2.5 

 
2．器具・装置 
ダイヤフラム真空ポンプ、SPEバキュー

ムマニホールド、無機分析用吸引マニホー

ルドDigiTUBE用ラック、PTFEデリバリ

ーチップ、1、3、6 mLアダプター付き25 mL
リザーバー、キレート固相カートリッジ

（InertSep ME-1、250 mg/6 mL）、エン

プティ―リザーバー（20 mL、フリット付）

及びDigiTubeはGLサイエンス㈱製を用い

た。ホットプレート（CHP-250DN、

CHP-250DR）及びホットスターラ―
（DP-1M）はアズワン製を用いた。電気マ

ッフル炉（KDF S100）はデンケン・ハイ

デンタル製を用いた。 
 高周波誘導結合プラズマ発光分光分析装

置（SPS-3520）は日立ハイテクサイエンス

㈱製を用いた。 
 

3．高周波誘導結合プラズマ発光分光分析法

（ICP-AES法）による鉛、ヒ素、亜鉛の定

量 
試験液、標準液及び空試験液につき、

ICP-AES法により次の波長における発光
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スペクトル線の発光強度を測定した。標準

溶液の発光強度より検量線を作成し、試験

液強度から空試験液吸光度を差し引いた値

から、検量線を用いて試験液中の鉛、ヒ素、

亜鉛の濃度を求め、試料中の各元素量を算

出した。 
元素 測定波長（nm） 

As 193.76 
Pb 220.35 
Zn 213.86 

 
4．炭酸塩類を用いた鉄共沈法による鉛及

びヒ素の抽出法の検討 
1) 試料液の調製法 
 試料2 gにPb・As混合標準原液0.8 mLを
添加（Pbとして2 µg/g、Asとして3 µg/g相
当添加）し、30分室温で放置した後、硝酸

（１→100）溶液20 mLを加え溶かし、試

料液とした。 
 
2) 試料液の調製法（改良法） 
 試料2 gにPb・As混合標準原液0.8 mLを
添加（Pbとして2 µg/g、Asとして3 µg/g相
当添加）し、30分室温で放置した後、塩酸

（1→４）溶液20 mLを少量ずつ加え、泡

立たなくなったら、ホットスターラ―上で

撹拌しながら加熱し、蒸発乾固させた。得

られた残留物に硝酸（1→100）又は水20 
mLを加え、加熱して溶かし、試料液とし

た。 
 
3) 鉄共沈法による鉛及びヒ素の抽出 
 試料液に次亜塩素酸水0.2 mLを加えた

後、鉄溶液0.5 mLを加えた後、1 M酢酸ア

ンモニウム溶液5 mLを加え、アンモニア水

でpH9に調整した後、30分静置した。上澄

液及び沈殿をストップコックを付けたフリ

ット付エンプティ―リザーバーに負荷し（1
滴／秒程度）、沈殿のみを回収した。得ら

れた沈殿を水10 mLで洗浄し、洗浄液は捨

てた。ストップコックを閉じ、硝酸（1→10）
溶液1 mLでフリット上を満たし、5分間静

置した。硝酸（1→10）溶液に沈殿が溶け

たら、フリット上の硝酸（1→10）溶液を

通液し、回収した。更に、少量の水でエン

プティリザーバー及びフリットを洗浄し、

得られた洗浄液を先の回収液と合わせ、水

で10 mLとし試験液とした。3．ICP-AES
法による鉛、ヒ素、亜鉛の定量によるヒ素、

鉛及び亜鉛の定量に従い測定し、検量線よ

り、試験液中の鉛及びヒ素の濃度を算出し、

鉛及びヒ素の添加回収率を求めた。ただし、

試料を用いずに調製した液を、試料液と同

様に操作し、得られた液を空試験液とした。 
 
5.食用赤色3号を用いた、鉄共沈法による鉛

及びヒ素の抽出法の検討 
1) 試料液の調製法（タール色素試験法鉛試

験法第２法） 
 試料1.0ｇを磁製のるつぼに量り、Pb・
As混合標準原液0.4 mL及び亜鉛標準原液

0.4 mLを添加（Pbとして2 µg/g、Asとして

3 µg/g、Znとして200µg/g相当添加）し、

30分放置した。硝酸マグネシウム六水和

物・エタノール（95）溶液（１→10）10mL
を加えて混和し、エタノールに点火して燃

焼させた。燃焼終了近くになると内容物が

飛び散ることがあるため、蓋を用いた。冷

後、硫酸を2 mLで試料全体を潤し、ホット

プレート上で100℃～500℃で徐々に温度

を上げ内容物は石英棒で時々かき混ぜなが

ら加熱した。ほとんど炭化し、硫酸の白煙
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が発生しなくなるまで加熱した。その後、

るつぼを電気炉に入れ、徐々に加熱して

500℃で強熱して灰化した。炭化物が残っ

たときは、硝酸マグネシウム六水和物・エ

タノール（95）溶液（１→10）５mLを加

えて混和し、同様の操作を繰り返した。 
冷後、残留物に塩酸（1→4）30 mLを加

え、加熱して蒸発乾固させ、得られた残留

物に水10 mLを加え加熱して溶かし試料液

とした。 
 

2) 試料液の調製法（タール色素試験法ヒ素

試験法）  
試料0.50ｇを量り、磁製のるつぼに入れ、

Pb・As混合標準原液0.2 mL及び亜鉛標準

原液0.2 mLを添加（Pbとして2 µg/g、As
として3 µg/g、Znとして200µg/g相当添加）

し、30分放置した。これに硝酸マグネシウ

ム六水和物・エタノール（95）溶液（１→
50）20mLを加え、エタノールに点火して

燃焼させた。燃焼終了近くになると内容物

が飛び散るため蓋を用いた。その後、ホッ

トプレート上で150℃～500℃で徐々に温

度を上げ加熱し、時々石英棒で内容物を砕

きながら、ほとんど炭化するまで加熱した。

その後、電気炉に入れ、徐々に加熱して50
0℃で強熱して灰化した。炭化物が残ったと

きは、少量の硝酸で潤し、白煙が発生しな

くなるまで加熱した後、再び電気炉に入れ

て500℃で灰化した。冷後、残留物に塩酸(1
→4) 15 mLを加え、蒸発乾固し、水20 m
Lを加え加熱して溶かし試料液とした。 

 
3) 鉄共沈法による鉛及びヒ素の抽出方法 
 4．3) 鉄共沈法による鉛及びヒ素の抽出

に従い実施した。 

4) キレート固相カートリッジによる抽出

方法 
 InertSep ME-1 を硝酸（1→100）溶液

5 mL（流速 20 mL/min）で洗浄し、水 20 
mL 以上（流速 20 mL/min）でカートリッ

ジ内に残る硝酸を洗浄した。0.1 M 酢酸ア

ンモニウム溶液 5 mL を流出させ、試料液

を流速 5 mL/min でカートリッジへ負荷し

た。0.5 M 酢酸アンモニウム 10 mL 及び水

10 mL で洗浄後、硝酸（1→100）溶液約 7 
mLで流速1 mL/minでゆっくりと溶出し、

その液を回収し、硝酸（1→100）溶液で 10 
mL とし、試験液とした。ただし、試料を

用いずに調製した液を、試料液と同様に操

作し、得られた液を空試験液とした。 
  
5）鉄共沈法及びキレート固相カートリッ

ジによる鉛、ヒ素及び亜鉛の抽出法の検討 
 あらかじめ、フリット付エンプティリザ

ーバーの下部にInertSEP ME-1をアダプ

ターで連結し、InertSEP ME-1下部にスト

ップコックを連結し、マニホールドに接続

したものを用意した（Fig.2）。試料液に次

亜塩素酸水0.2 mLを加えた後、鉄溶液0.5 
mLを加えた後、1 M酢酸アンモニウム溶液

5 mLを加え、アンモニア水でpH9に調整し

た後、30分静置した。必要に応じて遠心分

離（3000 rpm、5分間）し、上澄液及び沈

殿をエンプティリザーバー内へ負荷した。

ストップコックを開け、毎秒1滴程度の早

さで流れるように調整し、沈殿をエンプテ

ィリザーバーに保持させた。得られた沈殿

を水10 mLで洗浄し、洗浄液は捨てた。 
InertSEP ME-1を取り外し、エンプティ

リザーバーをストップコックにつなぎ、硝

酸（1→10）1 mLでフリット上を満たし、
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5分間静置した。硝酸（1→10）に沈殿が溶

けたら、フリット上の硝酸（1→10）溶液

を通液し、回収した。更に、少量の水でエ

ンプティリザーバー及びフリットを洗浄し、

得られた洗浄液を先の回収液と合わせ、水

で10 mLとし試験液１とした。InertSEP 
ME-1は0.5 M酢酸アンモニウム溶液 5 
mLで洗浄し、洗液は捨て、水20 mLで洗

浄した後、硝酸（1→100 ）7 mLで溶出し

（1 mL/min）、硝酸（1→100）で10 mL
とし試験液２とした。なお、2) 試料液の調

製法（タール色素試験法ヒ素試験法）で調

製した試料液を用いた場合は、溶出液は半

分の容量で溶出し、試験液１は、硝酸（1→
10）0.5 mLを加え、5 mLとし、試験液２は、

硝酸（1→100）3.5 mLで溶出し、5 mLとし

た。ただし、試料を用いずに調製した液を、

試料液と同様に操作し、得られた液を空試

験液とした。  
3．ICP-AES法によるヒ素、鉛及び亜鉛

の定量に従い、試験液１及び試験液２をそ

れぞれ測定し、検量線より、各試験液中の

鉛、ヒ素及び亜鉛の濃度を算出し、それぞ

れの元素濃度を合算し、回収率を求めた。 
 
C．研究結果及び考察 
1．ICP-AES法による鉛及びヒ素、鉛、ヒ

素及び亜鉛の同時測定 
Pb・As混合標準液を用いて、測定し、検

量線を作成したところ、Fig. 1に示すよう

に鉛は0.05～1 µg/mL、ヒ素は0.075～1.5 
µg/mL、亜鉛は2.5～50µg/mLの範囲で

R2>0.999の良好な直線性が得られた。第9
版食品添加物公定書において、多くの食品

添加物の規格に設定される、鉛及びヒ素の

規格値（Pbとして2 µg/g以下、Asとして3 

µg/g以下）を想定し最終試験液を調製した

場合の各元素濃度（最終試験液としてPb 
0.4 µg/mL、As 0.6 µg/mL）を十分に測定

が可能な範囲で直線性が得られることが明

らかとなった。また、食用赤色3号を対象と

した場合も、鉛、ヒ素及び亜鉛の規格値（Pb
として2 µg/g以下、Asとして3 µg/g以下、

Znとして200 µg/g以下）から想定し、最終

試験液を調製した場合の各元素濃度（最終

試験液としてPb 0.2 µg/mL、As 0.3 µg/mL、
Zn 20 µg/mL）を十分測定可能であること

が明らかとなった。 
 

2．炭酸塩の鉄共沈法による鉛及びヒ素の

抽出法の検討 
1) 試料液調製法の検討  
これまでの検討結果を踏まえて、炭酸水

素ナトリウムを試料とし、鉛及びヒ素を添

加（Pbとして2 µg/g、Asとして3 µg/g相当

添加）し、硝酸（1→100）溶液 20 mLに
溶解し、試料液とし4．3) 鉄共沈法による

鉛及びヒ素の抽出に従い、鉄共沈法を行っ

たところ、pHを調整する際、これまでの試

料ではpH4~6程度のものが多かったが、炭

酸水素ナトリウムではpH7.5であり、アン

モニア水でpH9に調整しても、鉄の沈澱が

析出しなかった。その結果、いずれの元素

も回収率はほとんど得られなかった。更に、

炭酸カリウムを試料とし同様に試験したと

ころ、鉛の回収率は70％程度、ヒ素の回収

率は50％程度であった。炭酸カリウムの場

合も pHを9に調整した際に鉄の沈澱の析

出が少なかったことから、炭酸イオンが鉄

の共沈に影響を及ぼしている可能性が示唆

された。試料液中の炭酸イオンを取り除く

ため、炭酸塩が塩酸により二酸化炭素と水
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に分解することを利用し（以下反応式）、 
NaHCO3 + HCl⟶NaCl + H2CO3 
H2CO3⟶H2O+CO2↑     
炭酸水素ナトリウムを試料とし、塩酸

（1→４）溶液を加えて溶かすこととした。

その結果、試料に塩酸（1→4）溶液を加え

ると、硝酸（1→100）溶液を加えた時より

も多量の泡が発生し、多くの二酸化炭素が

発生している様子がみられた。その溶液を

加熱し、蒸発乾固した後、硝酸（1→100）
または水で試料液を調製した後鉄共沈法を

行った。その結果、硝酸（1→100）で試料

液を調製した場合、Table 1に示すように、

鉛及びヒ素の回収率（n=5）は91.7±5.6%
及び75.9±2.9%となり、水で試料液を調製

した場合は104.8±7.2%、80.7±5.6%であり、

水で溶解した方が良好な回収率が得られ、

鉄共沈法でのpH調整も容易であったため、

以後、試料液は水で溶解することとした。 
 

2) 添加回収試験 
 炭酸塩試料（3品目：炭酸カリウム、炭

酸水素アンモニウム、炭酸ナトリウム）を

用いて、規格値相当の鉛及びヒ素を添加し

（Pbとして2 µg/g、Asとして3 µg/g）、塩

酸（1→4）溶液に溶解した後、加熱し蒸発

乾固させたものを水に溶解した後、4.3) 鉄
共沈法による鉛及びヒ素の抽出に従い操作

し、鉛及びヒ素の添加回収試験を行った。

その結果、Table 2 に示すように、鉛及び

ヒ素の回収率（n=5）は、炭酸カリウムで

は100.3±5.8％、78.8±5.4%、炭酸水素アン

モニウムでは98.7±7.4%、76.8±4.7%、炭酸

ナトリウムでは94.0±3.7%、75.6±3.0%とな

り、いずれも良好な回収率が得られた。 
今回使用した、炭酸塩は炭酸水素ナトリ

ウム（分子量：89.91）を例とすると、試

料2 g中の炭酸水素ナトリウムのモル濃度

は0.02 molであり、加えた塩酸（1→4）溶

液20 mL中の塩酸のモル濃度はおよそ0.06 
molであるため、炭酸水素ナトリウムが二

酸化炭素に分解されるには十分な量の塩酸

を加えていることとなる。塩酸（1→4）溶

液を加えることによって、すべての炭酸が

二酸化炭素に分解することにより、炭酸イ

オンの影響がなくなったと考えられた。ま

た、蒸発乾固させることにより、加えた塩

酸が塩化物塩となり析出し、水を加えた時

の試料液のpHが酸性～弱酸性となり、鉄共

沈法でのpH調整が容易にでき、操作も簡便

であった。 
 
3．食用赤色3号を用いた、鉄共沈法によ

る鉛及びヒ素の抽出法の検討 
1) 試料液調製法の検討  
食用赤色3号に規格値相当の鉛、ヒ素及

び亜鉛を添加し（Pbとして2 µg/g、Asとし

て3 µg/g、Znとして200 µg/g相当添加）、

Fig.3に示すようにタール色素試験法鉛試

験法に従い灰化を行い、4．3) 鉄共沈法に

よる鉛及びヒ素の抽出に従い操作した。そ

の結果、回収率（n=1）は、鉛で90.3%、

ヒ素で70.6%、亜鉛で11.5%となり、鉛と

ヒ素は70%以上の回収率が得られたが、亜

鉛では回収率が得られなかった。一方、4. 4) 
キレート固相カートリッジによる抽出方法

を行ったところ、回収率（n=1）は鉛で

102.7%、ヒ素で8.１%、亜鉛で105%であ

り、キレート固相カートリッジではヒ素は

回収できなかった。そこで、Fig.2に示すよ

うに鉄共沈法及びキレート固相カートリッ

ジに接続し、4. 5）鉄共沈法及びキレート
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固相カートリッジによる鉛、ヒ素及び亜鉛

の抽出法の検討に従い操作し、鉛、ヒ素及

び亜鉛を抽出することを試みた。その結果、

鉄共沈法及びキレート固相カートリッジに

よる回収率（n=1）は鉛で89.3％、ヒ素で

78.2%、亜鉛で101.1%の回収率が得られた。 
 一方、タール色素試験法ヒ素試験法の灰

化方法で灰化した場合、試料が少ない分操

作は簡便であり、硝酸マグネシウム・エタ

ノール（95）溶液を加えた際も飛び散るこ

とが少なく操作しやすく、灰化操作で得ら

れた残渣も少なかった(Fig.4)。残渣に水を

加え、調製した試料液を用い鉄共沈法及び

キレート固相カートリッジによる回収率

（n=1）を求めたところ、鉛で74.6%、ヒ

素で78.6%、亜鉛で81.1%となり、灰化操

作は簡便ではあったが、鉛及び亜鉛の回収

率が低い傾向がみられた。 
以上の結果から、タール色素試験法鉛試

験法で灰化を行った場合、鉛及びヒ素は鉄

共沈法で75%以上回収され、亜鉛は鉄共沈

法では20%程度しか回収されなかったが、

キレート固相カートリッジで80%程度の回

収率が得られ、それらを合わせてほぼ

100%の良好な回収率が得られることが明

らかとなり、食用赤色3号はタール色素試

験法鉛試験法に従い灰化を行い鉄共沈法及

びキレート固相カートリッジで鉛、ヒ素及

び亜鉛を抽出することとした。 
 
2) 添加回収試験 
 食用赤色3号に規格値相当の鉛、ヒ素及

び亜鉛を添加し（Pbとして2 µg/g、Asとし

て3 µg/g、Znとして200 µg/g相当添加）、

食用赤色3号はタール色素試験法鉛試験法

に従い灰化を行い鉄共沈法及びキレート固

相カートリッジによる抽出を行ったところ、

Table 3に示すように、回収率（n=3）は鉛

で89.8±2.7%、ヒ素で72.3±9.0%、亜鉛で

100.4±1.2％であり、いずれも70%以上の良

好な回収率が得られた。 
 タール色素試験法ヒ素試験法の灰化方法

で試験液２を調製する際は、試料採取量が

0.5ｇと少ないこともあり、予備灰化と乾式

灰化の2回の繰り返しで灰化が終了した。

しかし、タール色素試験法ヒ素試験法の灰

化方法では鉛や亜鉛の回収率がタール色素

試験法鉛試験法の灰化方法で得られた回収

率と比べて10%程度低い結果となった。こ

れは、灰化操作において硫酸を加えないこ

とにより一部の元素の揮散が考えられた。 
一方、試験液１の調製法は、タール色素

試験法鉛試験法において、硫酸を添加し、

灰化する一般的な灰化方法では完全に灰化

することが難しい色素を対象とし、灰化補

助剤として硝酸マグネシウム溶液を添加し

た後、硫酸を加え灰化する方法であり、硝

酸マグネシウム（1→10）溶液を加えるこ

とから、鉛の分析の際は溶媒抽出法による

前処理が必要とされている。今回の検討で

は、タール色素試験法鉛試験法に従い、ヒ

素の揮散を懸念し500℃で強熱したため、

試験液１を調製する際は、完全に白色の灰

となるまで、予備灰化と乾式灰化を3回繰

り返した。試験液１では硫酸を加えている

ため鉛や亜鉛などが揮散しづらいため、鉛

や亜鉛で良い回収率が得られたと考えられ

た。また、食用赤色3号のタール色素試験

法鉛試験法の灰化方法では、タール色素試

験法ヒ素試験法の灰化方法と同様前処理で

硝酸マグネシウム溶液を加えるため、ヒ素

も揮散しづらい条件となっていることや、
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強熱温度を500℃としたため、ヒ素もある

程度回収できたと考えられた。 
食用赤色3号では、鉛、ヒ素及び亜鉛を

測定するために、タール色素試験法鉛試験

法（灰化＋溶媒抽出法＋原子吸光光度法）、

ヒ素試験法（灰化＋原子吸光光度法（水素

化物発生装置））、亜鉛及び鉄試験法（灰

化＋原子吸光光度法）が設定されており、

それぞれ前処理方法や測定方法が異なって

いる。今回の検討において、鉄共沈法及び

キレート固相カートリッジを用い、

ICP-AES法を用いることで鉛、ヒ素及び亜

鉛を一度の前処理で簡便に同時分析できる

ことが明らかとなった。    
 
D．結論 
本研究により、炭酸塩4試料に規格値相当

の鉛及びヒ素を添加し（Pbとして2 µg/g、
Asとして3 µg/g相当添加）、塩酸（1→４）

溶液を加え、炭酸を二酸化炭素に分解した

後、鉄共沈法を行ったところ、鉛及びヒ素

の回収率が75％、95%以上の良好な回収率

が得られることが明らかとなった。また、

食用赤色3号に規格値相当の鉛、ヒ素及び

亜鉛を添加し（Pbとして2 µg/g、Asとして

3 µg/g、Znとして200 µg/g相当添加）、タ

ール色素試験法鉛試験法に従い試料液を調

製した後、鉄共沈法及びキレート固相カー

トリッジを用い抽出したところ、鉛で

89.8±2.7%、ヒ素で72.3±9.0%、亜鉛で

99.4±1.6％となり、いずれも70%以上の良

好な回収率（n=3）が得られた。以上の結

果から、鉄共沈法を用いることで炭酸塩中

の鉛及びヒ素、鉄共沈法及びキレート固相

カートリッジを用いることで、食用赤色3
号中の鉛、ヒ素及び亜鉛を抽出することが

でき、ICP-AES法により同時分析が可能で

あることが明らかとなった。 
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Fig.1 ICP-AESによる鉛、ヒ素及び亜鉛の検量線 
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Fig.2 鉄共沈法及びキレート固相カートリッジ法 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 

Fig.3 食用赤色3号の灰化操作（タール色素試験法鉛試験法第２法） 
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Fig.4 食用赤色3号の灰化後の様子（タール色素試験法ヒ素試験法） 
 
 
 
 

Table １ 鉄共沈法による炭酸水素ナトリウムの鉛及びヒ素の添加回収試験結果 
（蒸発乾固後、硝酸（1→100）溶液又は水に溶解し鉄共沈法を実施） 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
Table 2 鉄共沈法による炭酸塩類の鉛及びヒ素の添加回収試験結果 

（蒸発乾固後、水に溶解し鉄共沈法を実施） 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

  

Pb As
K2CO3 100.3 ± 5.8 78.8 ± 5.4

NH4HCO3 98.7 ± 7.4 76.8 ± 4.7

Na2CO3 94.0 ± 3.7 75.6 ± 3.0

Recovery (%)

mean±S.D　(n=5)

Pb As

HNO3(1→100) 91.7 ± 5.6 75.9 ± 2.9

water 104.8 ± 7.2 80.7 ± 5.6

Recovery (%)

NaHCO3

mean±S.D　(n=5)
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Table 3 鉄共沈法による食用赤色3号の鉛、ヒ素及び亜鉛の添加回収試験結果 

（タール色素試験法鉛試験法第２法により試料液調製） 
 

Pb As Zn

鉄共沈法 89.8 ± 2.7 72.3 ± 9.0 16.9 ± 1.4
キレート固相カートリッジ - - 83.5 ± 2.7
合計回収率 89.8 ± 2.7 72.3 ± 9.0 100.4 ± 1.2

Food Red No.3

mean±S.D　(n=3)

Recovery (%)


