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概要

食品添加物は，その使用が食品衛生法によって規制されているが，使用実態を把握することは食品衛生上重要

であるので，市販食品の着色料について分析した。同時に，特に安全性を憂慮されているタール色素数種の消化

酵素活性に与える影響について invitroの系で検討した。

I 緒 E 

加工食品の食生活に占める割合が年々増加す

るのに伴い，食品添加物への依存度も高くなり，

現在，日本で認可されている食品添加物は347品

目に及んでいる。

食品添加物は化学的合成品であるため，安全

性や必要性について疑問のないものに限り指定

を受け使用が認可されているが，国民の健康志

向の高まりにつれて食品の安全性についての関

心も高くなり，消費者は食品添加物使用の食品

を忌避する傾向にある。一方，食品加工業者は，

近年の製造，加工，包装などの技術の向上によ

っても，食品の商品価値を高めるためには食品

添加物の使用を余儀なくされている現状である。

また，表示義務のある食品添加物については，

表示義務のない天然物の使用が増加しつつある。

食品衛生法により，各食品添加物ごとに使用

対象食品，使用量または残存量などが規定され

ているが，市販食品に使用されている食品添加

物の使用濃度その他の実態を把握することは食

品衛生上重要である。

第 1報では，着色料をとりあげる。

着色料は食品に色をつける目的で用いられ，

合成着色料と天然着色料とがある。日本で現在

許可されている着色料はタール色素11品目とそ

のアルミニウムレーキ 7品目，水溶性アナトー，

銅クロロフィルその他の天然色素誘導体計5品

目，¢ーカロチン，三二酸化鉄および二酸化チタ

ンの計26品目で，このうち¢ーカロチンと銅ク

ロロフィル以外は表示義務がある叫天然着色

料は，古くから食品の着色に用いられる天然色

素で多数の種類があるが，タール色素の発達に

よってあまり使用されなくなっていた。ところ

が，タール色素の安全性に疑問が持たれ，使用
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禁止となるものが相つぎ，世界的にも天然着色

料が見直される風潮が出たこと，また， 日本で

は合成着色料使用の食品に表示の義務かあるこ

となどから，表示を必要としない天然色素を使

用する傾向が強くなってき ている。しかしなか

ら，天然着色料の中で，食品添加物として規制

を受けるのは，¢ーカロチンと水溶性アナトー

の2種類だけであり ，その他の天然色素で規格

が定まっているのは10種類にみたない現状では，

天然着色料か許可合成着色料より安全であると

過信してはいけないとも考え られる。

本研究では，市販食品のタール色素と天然着

色料の分析を行い，また，タール色素の安全性

を検討する一助として消化酵素に対する影響を

in vitroの系で検討を行って若干の知見を得た

ので報告する。

II 方法

1 タール色素の検出および定量法

(1) 試料および試料溶液の調製2)

市販されているアイスキャンディ，シャーベ

ットなどの氷菓10種類，梅干し，たくあんなど

の漬物類10種類，アルコール飲料 3種類を試料

とした。

氷菓類は至温で融解したものをそのまま用い

た。潰物類は細砕し， 80％エタノール(v/v)を加

え， ときどき振り混ぜながら 2~ 3時間放置し

上澄液を分け取り，ついで約 1％アンモニア水

を含む70％エタノール(v/v)で繰り返し抽出す

る。上澄液は先の上澄液と合わせ， 6％酢酸で

中和し，工タノールを蒸発させ，水を加えて色

素抽出液とする。アルコール飲料は，原液その

ものを試料溶液とした。

標準色素溶液は11種類の合成タール色素（表

1)を0.02N酢酸アンモニウム溶液に0.1％濃度

になるように溶解した。

(2) 毛糸染色法

色素抽出液 5mlに 1％酢酸 1mlを加え，脱脂

羊毛0.lgを入れ，水浴上で30分間加温した後，

羊毛をとり出しよく水洗する。この染色羊毛を

1 ％アンモニア水 5ml中に入れ，水浴上で30分

間加温した後羊毛をとり除き，酢酸を用いて中

表 1 標準色素

タール色素 天然色素

NO 色素名 NO 色素名

1 赤色2号 （アマランス） 1 コチニール色素
2 赤色3号（エリスロシン） 2 プドウ果皮色素
3 赤色102号 （ニューコクシン） 3 コーン色素
4 赤色104号（フロキ／ン） 4 赤キ ャペツ色素
5 赤色105号（ローズヘンガル） 5 ラソク色素
6 赤色106号 （アシドレ 1 ド） 6 モナスカス色素
7 黄色4号（タートラジン） 7 ウコン色素

8 黄色5号（サンセ I トイエロー） 8 ピートレ ソド， 緑色3号（ファストグリーン） ， ベニバナ色素
10 青色1号（プリリアントプルー） 10 クチナ；；色素
11 青色2号（インジゴカルミン） 11 水溶性アナート

12 fJーカロチン

和したのち約0.1％の色素濃度にしたものをろ

紙クロマトグラフィー用試料とする。

(3) ろ紙クロマトグラフィー

東洋ろ紙 No.51 (40cmX40cm)を用い，展開

溶媒として， nブタ ノール：無水エタノール

1 ％アンモニア水 (6: 2 : 1)を用いて一次

元上昇法で行う。展開終了後，試料色素抽出液

と標準色素溶液から得られた色素スポットの位

置 (Rf値）と色調とを自然光およびマナスルラ

イト照射下 (365nm)で比較観察する。

(4) 色素の溶出法

標準色素溶液および試料色素抽出液の一定量

について，上述の方法でクロマトグラフィーを

行う。この際，標準色素溶液については検羅線

作製のために，各色素ごとに濃度段階をつけて

展開する。

i戸紙を風乾後，色素スポット部分を切り抜き，

細く切って一定量の50％温エタノールで色素を

溶出する。

(5) 可視部吸収スペクトルの測定

各標準色素および試料色素のスポットからの

溶出液について， 自記分光光度計 (CARY118 

C,日立製作所製）による可視部吸収スペクトル

を測定し，極大吸収波長を求める。

(6) 比色定量

各標準色素について極大吸収波長における検

量線を作製し，各試料色素について極大吸収波

長における比色定量を行う。

2 天然着色料使用食品についての調査

昭和61年10月に岡山県倉敷市内の大手スーパ

ーストアーの食品売場で，天然着色料を使用し

ている食品94種類の表示方法などについて調査
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した。

3 食品中の天然着色料の検出

試料として 4種類の清涼飲料を用いた。この

清涼飲料をそのまま色素懸濁液とし，飲食物試

験法の天然色素の分画精製法”に従ってA,B, 

C, Dの4分画に精製した。標準色素試料とし

て，天然着色料11種類 （表 1, 三栄化学工業株

式会社製）を用い，べにばな色素は水，¢ーカロ

チンは クロロホルム，その他はエタノールで

0.1％濃度に溶解して用いた。試料を東洋ろ紙

No.51にスボットし，展開溶媒として， nブタ

ノール ：酢酸 ：水〔 4: 1 : 5 （上層）〕 および

水を用いて一次元上昇法でクロマトグラフィー

を行った。

4 /Jーアミラーゼ活性測定法

着色料が¢ーアミラーゼ活性に及ばす影響に

ついて調べるために，ジニトロサリチル酸法4)

による酵素活性測定を行った。

(1) 試薬および試料

1 ％可溶性でんぷん液， 1 % NaCl溶液，

Mcilvaine氏緩衝液 (pH5.0)，酵素溶液 ：¢一

アミラーゼ （和光純薬工業株式会社製）を 1%

NaClで0.025％に溶解したもの，着色料溶液 ：

5種類のタール色素（黄色4号，黄色5号，緑

色 3号，青色 1号，青色 2号）の各0.1％水溶

液，ジニトロサリチル酸溶液 ：3, 5-ジニト

ロサリチル酸 （和光純薬工業株式会社製）1 g 

に2NのNaOH溶液20mlと水50mlを加え，ロ

ッシェル塩30gを添加し水で100mlに定容する。

(2) 測定法

以下の①～④の試験管を用意し，それぞれに

基質 （1％可溶性でんぷん液）を0.5mlずつ加え

40℃の恒温に保つ。

① 盲検 （緩衝液0.5ml十水0.5ml)

② 対照群 （緩衝液0.5ml十水0.5ml)

③ 色素対照群 （緩衝液0.5ml十着色料溶液

0.5ml) 

④ 色素添加群 （緩衝液0.5ml十着色料溶液

0.5ml) 

①と③には 1% NaCl溶液0.5mlを，②と④に

は酵素液0.5mlを加え， 40℃で 3分間反応後，ジ

ニトロサリチル酸溶液2mlを加えて反応を停止

させる。 100℃, 5分間加熱し発色後， 流水で冷

却し，水4ml（濃度によって加滅する）を加え，

540nmにおける吸光度を測定する。

別に予めマルトース検量線を作製しておき，

対照群の生成マルトース量を100として実験群

の比率をみる。

III 結果およぴ考察

l 市販食品のタール色素について

市販の氷菓類とアルコール飲料から毛糸染色

法ならぴにろ紙クロマトグラフィ ーによって検

表 2 市販食品に含まれるタール色素
A. 氷菓類

NO 試料製品名 色調 含有色素名 合成箔色科の表示

1 でっかいどう ピンク 赤色102号 有

2 かき氷 赤 赤色102号・黄色5号 有

3 ソーダー 淡青 緑色3号 有

4 ラムネ 淡青 緑色3号 有

5 レモン 黄 黄色5号 有

6 バナナ レモン 黄色4号・賛色5号 有

7 メロン 黄緑 緑色3号 有

8 青りんご 黄緑 緑色3号 有

9 シャーペyトオレンジ 橙 黄色5号 無

B. アルコール飲料類

NoI 試料製品名 1色調 I含有色素名 l合成箔色科の表示

l グリーンベバーミント 緑 黄色4号・緑色3号

2 プルーハワイ 青 緑色3号

3 マルルー 黄黄色4号

無

有

有

出したタール色素を表2に示す。アルコール飲

料では表示のないペパーミ ント酒に 2種類のタ

ール色素が検出されたので， ろ紙ク ロマトグラ

ムから色素を溶出し，吸光度曲線を求めて，図

1に示す。 図1で明らかなように，ペパーミン

卜酒からの 2種の抽出色素の吸光度曲線は標準

,imax=428土2

400 500 

a0・ロ
600,nm, 400 500 600 Inml 

黄色 4号 ~＜ーミント酒からの抽出色素（青色）

0こ・ニ
enml 心 500 600 700 mm> 

緑色 3号 ~ぐーミント酒からの抽出色業（黄色）

図 1.着色料の吸光度曲線
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試料のタール色素の黄色4号と緑色 3号の吸光

度曲線とよく一致しており，これら 2種のター

ル色素が合成着色料の表示をされずに使用され

ていることがわかった。

市販潰物類については，タール色素検出後，

表 3 市販漬物類に含まれるタール色素と
その定量値

食品名 製品名 色岡 含有色素名 μ定g/illOfill.Og 

ウメタの小梅太郎梅潰 赤 赤色102号 396 

梅千し 糸己外l村届→二し 赤
赤色102号 248 

貿色5号 ¢ 

寇f•ちゃんのかつお梅 赤 赤色102号 332 

たくあん 糸己ノ川濱 如： 賞色4号 340 

しば濱 一 本しば改 赤紫
赤色102号 144 

赤色106号 ¢, 

ききゅさうみり濱の 守しその実 貿紫
買色4号 1517 

緑色3号 4 
たかな濱 たかな滋 緑貿 賞色4号 240 

ジャンポ福神潰 赤
赤色106号 め
賞色4号 191 

稿神濱 特級福神滋 赤
赤色106号 ¢ 

貿色4号 147 

福神濱 赤
赤色106号 4 
賀色4号 215 

（注 ¢印： i寂磁につき定砿しなかった。）

色素含有量を測定し表3に示す。試料の潰物は

すべて合成着色料使用の表示があった。

豊田ら”は，食品添加物の 1日摂取量の推定

を行い，合成着色料の 1日総摂取量は0.096mg

で，大半は菓子類から摂取していると考えられ

ること，この値はAD I (Acceptable Daily 

Intake)の0~ 3 ％の範囲内にあること，また，

許可タール色素11種類中，赤色105号， 106号，

緑色3号，青色 1号， 2号の 5種類は使用され

ていないことを報告している。本研究では市販

食品のご〈 一部の食品のタール色素について調

べたものであるが，赤色102号と106号，黄色 4

号と 5号，緑色3号の 5種類のタール色素が検

出された。

タール色素含有量についてみると，表3に示

すように市販漬物類での最高値はl5ppmであり，

指導値の100ppm6)よりかなり低かった。しかしな

がら，市販潰物類の生産高が近年増加の一途を

たどり，昭和54年以降は約100万トン”であるこ

とを考えると含有濃度が低くても市販潰物類か

らのタール色素総摂取蓋は多いものと思われる。

潰物類は他の加工食品に比べて表示も見逃しや

す〈 ，製法や価格の面で天然着色料の使用が難

しいことなどが，タール色素の使用が続いてい

る理由であろうと考える。市販潰物の表示に関

心を持つことや鮮やかな彩色を求めないように

することによ って，また，市販品ではなく自家

製の潰物を摂取することなどによっても，潰物

類からのタール色素摂取を減少させることがで

きると考える。

2 天然着色料使用食品の表示について

天然着色料はf3ーカロチンと銅クロロフ ィル

以外には表示の義務がないが，食品添加物使用

を忌避する消費傾向が年々強〈なっているため，

表 4 天然溶色科の表示についての市場調査結果（その I)

商品名 メーカー 表示 商品名 メーカー 表示

I ふ（プっレ9ーら1ンA）しバン I:|tif製粉 A 35 Sky Fruits グリコ B 
36 スーノ←ージョイン ロ ，テ 8 

2 スィートポテ ト 森氷 A トロポ
ミックス 37 クイ ッククエンチ

＂ B 
3 アップルケーキ ＂ A ガム
ミックス 38 スベアミントガム ” B 4 スノーホイ ップ 廿t 91I B 39 プレイガム カネポウ A 

5 フルーチェビーチ ハウス A アップル
6 プリンミックス ” C 40 プレイガムファン ＂ A 
7 セリエースイチゴ ＂ A シーオレンジ
8 牛9Lと卵でカス 9 F1惰製扮 A 41 おりがみしましょ 9)I 柏 B
ードプリンをつ ガム
くろう 42 わたカム " B 9 えび天お好み燎． 水谷 re B 43 ハッはっ債パナナ It,, ,It A 

10 はいから焼 ＂ B 44 ，，ヽ ッはっt着イチゴ A 
11 山本さん S & B B 45 CAM MATE グリコ B 
12 Ill中さん ＂ B 46 ガムコロもち カネポウ A 
13 ピッカラ プルポン C 47 イロイロガム コリス A 
l<l ピーバリ

＂ C 48 スポロフーセンガ グリコ A 
15 TACOS Krger • I ムイチゴミルク
16 REOHOT ＂ ● I <19 BubbleGum カホポウ A 
Ii NACHOS ● I Brothers 
18 おっとっと 森水 A フルーツ 9ゞンチ
19 おっとっと ＂ A 50 BubbleGum ” A （カレ一味） Brothersシェ
20 おやちゃし、 9'，I 治＊2 リーショコラ
21 セパレートセリー 森水 B 51 ハートタッチ ロ 9テ C 
（メロン） キャンディ

22 ずっこけ 明 治 B 52 レモン品レモン カネポウ A 
ゴルファー ヨーグルト

23 ジャイアント グリコ B キャンディ
カプリコーン 53 キャンレディーラ グリコ B 
（イチゴ） ズペリヨーグル

24 チョコスナ ソク 森 水 B 54 キャンレディーレ ” B ヒップ モンヨーグル
25 アーモンドポール ” A 55 プチフーセンガム 明 泊 ●3 

226 7 Zた畢のggきyおんど ” C 夕汲ノロン
"JI !h B 56 CHIPLEカム ＂ *4 

28 おもちゃのちゃち ＂ B グリーン
ゃちゃ B 57 CHIP LEガム

＂ ●3 
29 きのこのチ ョコ ロ ッ テ A ラプペリー
30 いも っこランド プ9レポン B 58 ティノレモン 味覚笥 B 
31 ちょこくり太郎 不 二 ＇ぷ C 59 ティノア ップル " B 32 チョコチェ ック 11）1 祐 C 60 ティノ

＂ B 
ノイト ストロペリー

33 マロンショコラ 森 * A 6) オバQフーセンガ ロ ッ テ A 34 リカちゃん ロ ッ テ B ムいちご味
フーセンガム 62 ペロペエバイン ，，くイン B 

表 4 （その 2).インスタント食品 (No63~85)、清涼飲料類(No86-94)

Na 商品名 メーカー表示|地| i討 g, 名 |メーカー 1如示
63 ベジタプルお 目 （・） A 
ジャーマン イズミ

64 バ ッシ 9ン 剌 H変ii'i
オレンジ

65 アプリコット
オレンジ
66 ラーメン紀行 I ['，I hll A 
（札幌）

67 ラーメン紀行
（大阪）

68 ラーメン紀行
（博多）

69 チャルメラミニ 6
ショウユ

70 チャルメラミニ 6
ミソ

71 チキンラーメ ン I II 清
72 チキグラー9ン
ミソ

73 チキンラーメ ン
カレー

7ヽ1 サッポロ一番 サンヨー

ミソ 1た ,'•t 
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A I 92 カルピスソーダグ " I C 

レープフルーツ
A 193 カルピスソーダ ，’ ＊6 

フルーツバンチ
A 194 カルピスソーダ " ●7 

メロン

注） A:天然ィt色和I-B:天然色菜 C:/3カロチン
* I :天然十合成む色料
* 2 :天然色索＋Bカロチン ＊3 :天然がt色料＋Bカロチン
* 4 :尺然色ぷ＋クロロフィル ＊5 :ぷどう果／女色¥
* 6 :紫キャベッ色ぷ ＊7 ;ぺにばな色索＋ ＜ちなし色索
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天然品を使用していることが表示されている食

品が増えている。そこで，着色料に関する表示

だけに着目して市場調査を行い表4に示した。

調査食品は着色料が比較的多く用いられる菓子

類62品目，インスタント食品23品目， 清涼飲料

9品目の計94品目で，表示は表5に示すように

表 5 天然藩色料使用食品の表示

表 ホ 商品数 食品の色調

天然着色料 39 オレンジ，黄，赤

天然色素 27 ピンク，黄

¢ーカロチン 16 オレ ンジ，黄

その他 12 赤，オレンジ
メ口入 計 94 

天然着色料，天然色素， J3ーカロチンおよびその

他の種々の色素名で表わされていた。また使用

されている色素の色調は暖色系のものであるこ

とがわかった。表 2, Bに示すグリーンペパー

ミン トは，表示がないため天然着色料の使用を

疑って分析を行った結果タール色素の使用が判

明した。したがって，寒色系の着色をする際に

タール色素が不法に使用されるのではないかと

推測された。

3 市販食品の天然着色料の検出

J3ーカロチンおよび天然色素名を表示してい

る市販食品 5種から精製分画した着色料のろ紙
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図3.食品中の天然着色料のろ紙クロマトグラム

浴媒 ．A〔nプタノール・酢酸・水(4: I : 5上府）〕．B〔水〕

No 抽出宜品（分画） 表示色索名

ファンタオレンジ（A) fJ-カロチン
ファンタグレープ（C) プドウ呆皮色索
ファンタグレープ（D) プドウ呆皮色索
カルピスソーダ・メロン(D) ぺにばな色索＋＜ちなし色索
カルピスソーダ・フルーツ 赤キャペツ色索
バンチ(D)

料の食品からの抽出法や検出確認のための方法

などについては，今後更に研究する必要がある

と考える。

4 タール色素の酵素阻害作用について

5種のタール色素のf3ーアミラーゼ活性に及

ぼす影響をジニトロサ リチル酸法で調べた結果

表 6 タール色素添加でんぷん溶液に対する
/3ーアミラーゼの活性度
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生成マルトース祉(mg/ml) 対照群に対する比率1%)

対照群 0 750 100 

実験群

黄色4号 0.525 70 

黄色 5号 0 488 65 

緑色3号 0 450 60 

青色 1号 0 435 58 

青色2号 0 645 86 

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 

凶2．天然着色料のろ紙クロマ トグラム
溶媒 ：A 〔 n プタ ノ ール · 酢酸 • 水 ( ,J : I : 5 I-．府）〕．B〔水〕

試料：l コチニール色索 2プドウ果皮色紫 3 コーン色業 4赤キャペツ色業
5ラック色索 6モナスカス色業 7ウコン色索 8ピートレJ ド
9ペニパナ色業 JOクチナシ色業 II水溶性アナトー 12 P-カロチン

クロマ トグラムを図 2と3に示す。図から試料

食品に含まれる天然着色料は食品に表示されて

いる色素名と一致していると考えられる。一般

に天然着色料はタール色素のように単一の化合

物でないために一つの着色料から数個のクロマ

トグラムが得られる場合が多いため，天然着色

を表 6に示す。赤色系の許可タール色素は極大

吸収が活性度測定波長と近いために測定しなか

った。表 6に示されるようにこれら 5種のター

ル色素は，対照群に比べて58~86％のf3ーアミ

ラーゼ活性を示した。タール色素の酵素阻害作

用については，松田ら8)が赤色106号と青色 1号

以外の許可タール色素はGOT活性阻害作用が

あると報告している。

本研究における 5種類のタール色素において，

/3ーアミ ラーゼ活性阻害作用が見られ，その他
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にもタール色素の酵素阻害については多数の報

告9)があるが，甚質と酵素の間に共存する物質

をめぐってのメカニズムは複雑なものであり，

今後，更に検討する予定である。なお，天然着

色料のべにばな色素とくちなし色素についてタ

ール色素と同様の方法で (J―アミラーゼ活性の

変動を調べた結果は対照群に比し大ぎな変動が

みられなかったが，今後，例数を増加して検討

の予定である。

IV 要 孫勺

結果を要約すると以下の通りである。

1.市販の氷菓，アルコール飲料，漬物類か

ら5種類のタール色素を検出した。氷菓類とア

ルコール飲料類には表示なしにタール色素が使

用されているものがあった。

漬物類のタール色素量は指導値より濃度が低

かった。

2. 天然着色料使用食品に，天然着色料，天

然色素， B-カロチン，各天然色素名を表示して

いるものが多数みられた。

これらの食品はすべて暖色系の色調であるこ

とから，寒色系の着色にタール色素が用いられ

るのであろうと推測した。

3.市販食品の天然着色料の精製分画を行い，

表示通りの天然着色料を検出した。

4. タール色素 （黄色4号， 5号，緑色 3号，

青色 1号， 2号）がinvitroの系で/3-Amylase

活性を阻害する作用のあることを認めた。
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