
すっていたんたわっと　　　あびなん

氏　　　　　　名 Ｓｏｏｔｔｉｔａｎｔａｗａｔ Ａｐｉｎａｎ  

学　位　の　種琴 博士（工学）

学　位．記　番　号 甲第173号

学位授与年月日 平成18年　3月18日

学位授与の要件 学位規則第4条第1項該当

学位論文題　目
ＩｎｆｌｕｅｎｃｅｏｆＥｍｕｌｓｉｏｎＳｉｚｅａｎｄＰｏｗｄｅｒＭｏｒｐｈｏｌｏｇｙｏｎ  

ｔｈｅ Ｍｉｃｒｏｅｎｃａｐｓｕｌａｔｉｏｎ ａｎｄ Ｓｔａｂｉｌｉｔｙ ｏｆ Ｓｐｒａｙ・Ｄｒｉｅｄ

Ｆｌａｖｏｒｓ（乳化フレーバーの噴霧乾燥および安定性に与え

る乳化粒子径および乾燥粒子形状の影響）

学位論文審査委員　（主査）　古　田　武

和泉好計　　簗瀬英司
（副査）

安達修二　　吉井英文

学　位論　文　の　内　容　の　要　旨

Ｍｉｃｒｏｅｎｃａｐｓｕｌａｔｉｏｎｏｆｆｌａｖｏｒｓｉｓａｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙｏｆ ｅｎｃｌｏｓｉｎｇｆｌａｖｏｒｃｏｍｐｏｕｎｄｓｉｎａｃａｒｒｉｅｒ


ｍａｔｒｉｘ ｔｏ ｐｒｏｖｉｄｅ ｄｒｙ ａｎｄ ｆｒｅｅ－ｆｌｏｗｉｎｇ ｐｏｗｄｅｒｓ．1ｔｉｓ ａｌｓｏｉｍｐｏｒｔａｎｔ ｔｏ ｐｒｏｖｉｄｅ ｐｒｏｔｅｃｔｉｏｎ


ａｇａｉｎｓｔ ｔｈｅｄｅｇｒａｄａｔｉｖｅ ｒｅａｃｔｉｏｎａｎｄ ｔｏ ｐｒｅｖｅｎｔ ｔｈｅｌｏｓｓ ｏｆｆｌａｖｏｒｓｄｕｒｉｎｇｆｏｏｄｐｒｏｃｅｓｓｉｎｇ


ａｎｄ ｓｔｏｒａｇｅ．Ｓｐｒａｙ ｄｒｙｉｎｇｉｓ ｔｈｅ ｍｏｓｔ ｃｏｍｍｏｎ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ｔｏ ｐｒｏｄｕｃｅ ｆｌａｖｏｒ ｐｏｗｄｅｒｓ．Ｆｏｒ ｔｈｅ


ｈｙｄｒｏｐｈｏｂｉｃ ｆｌａｖｏｒｓ，ｔｈｅ ｆｌａｖｏｒｓ ｗｅｒｅ ｅｍｕ．ｌｓｉｆｉｅｄｉｎ ｔｈｅ ｃａｒｒｉｅｒ ｓｏｌｕｔｉｏｎ，Ｗｈｉｃｈ ｕｓｕａｌｌｙ


ＣＯｍＰＯＳｅｄ ｏｆ ｇｕｍ ａｒａｂｉｃ，ｈｙｄｒｏｉｙｚｅｄ ｓｔａｒｃｈ，ｍＯｄｉｆｉｅｄ ｓｔａｒｃｈ ｏｒ ｓｏｙ ｐｒｏｔｅｉｎ，ｔＯ ｆｏｒｍ ａｎ


ｅｍｕｌｓｉｏｎ．Ｔｈｅ ｅｍｕｌｓｉｏｎｉｓ ｔｈｅｎ ｆｅｄｉｎｔｏ ｔｈｅ ｓｐｒａｙ ｄｒｙｅｒ．Ｆｉｒｓｔ，ｔｈｅ ｍｉｘｔｕｒｅ ｏｆ ｃｏｒｅ ａｎｄ


Ｗａｌｌ ｍａｔｅｒｉａｌｓｉｓ ｔｒａｎｓｆｏｒｍｅｄｉｎｔｏ ｄｒｏｐｌｅｔｓ ｂｙ ａｎ ａｔｏｍｉｚｅｒ．Ｉｎ ｔｈｅ ｓｅｃｏｎｄ，ｔｈｅ ｈｏｔ ａｉｒ


ｆｌｏｗｉｎｇ ｃｏｎｔａｃｔｓ ｔｈｅ ａｔｏｍｉｚｅｄ．ｄｒｏｐｌｅｔｓ ａｎｄ ｅｖａｐｏｒａｔｅｓ ｔｈｅ ｗａｔｅｒ．Ｔｈｅ ｄｒｉｅｄ ｐａｒｔｉｃｌｅｓ，


ＣＯｎＳｉｓｔｉｎｇ ｏｆ ｄｒｙ ｍａｔｒｉｃｅｓｉｎ ｗｈｉｃｈ ｔｈｅ ｃｏｒｅｍａｔｅｒｉａｌｉｓ ｈｅｌｄｉｎ ａｍｉｃｒｏ－ｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎ，ｆａｌｌ


ｔｈｒｏｕｇｈｔｈｅｇａｓｅｏｕｓｍｅｄｉｕｍｔｏｔｈｅｂｏｔｔｏｍｏｆ ｔｈｅｄｒｙｅｒａｎｄａｒｅｃｏｌｌｅｄｔｅｄ．ｌｎｒｅｃｅｎｔ4ｄｅｃａｄｅｓ，


ｎｕｍｅｒｏｕｓ ｓｔｕｄｉｅｓ ｈａｖｅ ｂｅｅｎ ｄｏｎｅｉｎ ｔｈｅｓｅ ｐｒｏｃｅｓｓｅｓ．Ｒｅｃｅｎｔｌｙ，ｔｈｅ ｍａｉｎ ｅｍｐｈａｓｉｓ ｏｆ ｔｈｅ


ｍｉｃｒｏｅｎｃａｐｓｕｌａｔｉｏｎｏｆｆｌａｖｏｒｓｈａｓｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｅｄｏｎｐｒｅｖｅｎｔｉｎｇｔｈｅｆｌａｖｏｒｌｏｓｓｅｓｄｕｒｉｎｇｓｐｒａｙ


ｄｒｙｉｎｇ ａｎｄ ｅｘｔｅｎｄｉｎｇ ｔｈｅ ｓｈｅｌｆ1ｉｆｅ ｏｆ ｔｈｅ ｐｒｏｄｕｃｔｓ，


Ｉｎ ｔｈｉｓ ｒｅｓｅａｒｃｈ，ｔｈｅ ｇｏａｌｉｓ ｔｏ ｕｎｄｅｒｓｔａｎｄ ｔｈｅ ｍｅｃｈａｎｉｓｍｌｏｓｓ ｏｆ ｆｌａｖｏｒ ｄｕｒｉｎｇ ｓｐｒａｙ


ｄｒｙｉｎｇ ｐｒｏｃｅｓｓｉｎ ｏｒｄｅｒ ｔｏｉｍｐｒｏｖｅ ｔ．ｈｅ ｆｌａｖｏｒ ｒｅｔｅｎｔｉｏｎ．Ｔｈｅ ｆｏｃｕｓ ｗａｓ ｏｎ ｔｈｅ ｅｆｆｅｃｔｓ ｏｆ


ｅｍｕｌｓｉｏｎ ｄｒｏｐｌｅｔ ｓｉｚｅ，ＰＯＷｄｅｒ ｓｉｚｅ ａｓ ｗｅｌｌ ａｓ ｔｈｅ ｔｙｐｅ ｏｆ ｔｈｅ ｍｏｄｅｌ ｆｌａｖｏｒｓ ａｎｄ ｔｈｅ ｗａｌｌ


ｍａｔｅｒｉａｌｓ．Ｍｏｒｅｓｐｅｃｉｆｉｃａｌｌｙｔｈｅａｉｍｉｓｔｏｕｎｄｅｒｓｔａｎｄｔｈｅｍｅｃｈａｎｉｓｍｏｆｔｈｅｌｏｓｓａｎｄｏｘｉｄａｔｉｏｎ


Ｏｆｅｎｃａｐｓｕｌａｔｅｄ ｆｌａｖｏｒｉｎ ｔｈｅｐａｒｔｉｃｌｅｗｈｉｃｈｄｉｒｅｃｔｌｙｒｅｌａｔｅｓ ｔｏ ｔｈｅｓｈｅｌｆｌｉｆｅ ｏｆｐｒｏｄｕｃｔ．


－　21－・



Ｔｈｅ ｗｏｒｋ ａｌｓｏ ｆｏｃｕｓｅｄ ｏｎ ｔｈｅ ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｗａｔｅｒ ａｃｔｉｖｉｔｙ ａｓ ｗｅｌｌ ａｓ ｔｈｅ ｃｈａｎｇｅ ｏｆ ｔｈｅ ｃａｐｓｕｌｅ


ＳｔｒｕＣｔｕｒｅ Ｏｎ ｔｈｅ ｓｔａｂｉｌｉｔｙｏｆｅｎｃａｐｓｕｌａｔｅｄ ｆｌａｖｏｒ．Ｆｕｒｔｈｅｒｍｏｒｅ，ｉｎｏｒｄｅｒ ｔｏｕｎｄｅｒｓｔａｎｄ ｔｈｅ


ｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙ ｏｆ ｓｐｒａｙ－ｄｒｉｅｄ ｐｏｗｄｅｒ ａｎｄ ｅｎｃａｐｓｕｌａｔｅｄ ｆｌａｖｏｒ ｐｏｗｄｅｒ，ＣＯｎｆｏｃａｌｌａｓｅｒ ｓｃａｎｎｉｎｇ


ｍｉｃｒｏｓｃｏｐｙ（ＣＬＳＭ）ｗａｓｕｓｅｄｔｏ‘ｖｉｅｗ ｔｈｅｃｒｏｓｓ ｓｅｃｔｉｏｎａｌｉｍａｇｅｏｆ ｔｈｅｓｐｒａｙ－ｄｒｉｅｄｐｏｗｄｅｒａｎｄ


ｔｈｅａｒｒａｎｇｅｍｅｎｔｏｆｅｎｃａｐｓｕｌａｔｅｄｆｌａｖｏｒｉｎｓｉｄｅｐｏｗｄｅｒｗｉｔｈｏｕｔｔｈｅｄｅｓｔｒｕｃｔｉｏｎｏｆｔｈｅｐｏｗｄｅｒｓ．


ｄ－Ｌｉｍｏｎｅｎｅ，ｅｔｈｙｌｂｕｔｙｒａｔｅ，ａｎｄｅｔｈｙｌｐｒｏｐｉｏｎａｔｅｗｅｒｅｕｓｅｄａｓｔｈｅｍｏｄｅｌｆｌａｖｏｒｓｔｏｓｔｕｄｙ


ｔｈｅｉｎｆｌｕｅｎｃｅｏｆｔｈｅｍｅａｎｅｍｕｌｓｉｏｎｄｒｏｐｌｅｔｓＬｉｚｅｏｎｔｈｅｆｌａｖｏｒｒｅｔｅｎｔｉｏｎｄｕｒｉｎｇｓｐｒａｙｄｒｙｉｎｇ．


Ｔｈｅｉｈｃｒｅａｓｉｎｇｅｍｕｌｓｉｏｎｄｒｏｐｌｅｔｓｉｚｅｄｅｃｒｅａｓｅｄｔｈｅｒｅｔｅｎｔｉｏｎｏｆｆｌａｖｏｒｓ．Ｔｈｅｌａｒｇｅｒｅｍｕｌｓｉｏｎ


ｄｒｏｐｌｅｔｓ ｗｏｕｌｄ ｂｅ ｃｈａｎｇｅｄｉｎ ｓｉｚｅ ｄｕｒｉｎｇ ａｔｏｍｉｚａｔｉｏｎ，ｒｅＳｕｌｔｉｎｇｉｎ ｔｈｅ ｄｅｃｒｅａｓｉｎｇ ｆｌａｖｏｒ


ｒｅｔｅｎｔｉｏｎ．Ｆｏｒ ｔｈｅ ｗａｔｅｒ－ＳＯｌｕｂｌｅ ｆｌａｖｏｒｓ，ｅｔｈｙｌ ｂｕｔｙｒａｔｅ ａｎｄ ｅｔｈｙｌ ｐｒｏｐｉｏｎａｔｅ，ｔｈｅ


ｒｅｔｅｎｔｉｏｎｈａｄａｍａｘｉｍｕｍａｔｔｈｅｏｐｔｉｍｕｍｖａｌｕｅｏｆａｍｅａｎｅｍｕｌｓｉｏｎｄｉａｍｅｔｅｒ．Ｆｕｒｔｈｅｒ，ｔｈｅｐｏｗｄｅｒ


Ｓｉｚｅ ｓｅｅｍｅｄ ｔｏ ｇｉｖｅ ａｌｅｓｓｉｍｐｏｒｔａｎｔ ｅｆｆｅｃｔ ｏｎ ｔｈｅ ｆｌａｖｏｒ ｒｅｔｅｎｔｉｏｎ，ａＳ ＣＯｍｐａｒｅｄ ｔｏ ｔｈｅ

＼


ｉｎｆｌｕｅｎｃｅ ｏｆ ｅｍｕｌｓｉｏｎ ｓｉｚｅ．


Ｔｈｅ ｓｔａｂｉｌｉｔｙｏｆ ｅｎｃａｐｓｕｌａｔｅｄｆｌａｖｏｒｗａｓ ｓｔｕｄｉｅｄｉｎｖｉｅｗｏｆ ｔｈｅ ｒｅｌｅａｓｅｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ  

ａｎｄ ｏｘｉｄａｔｉｏｎ ｓｔａｂｉｌｉｔｙ．Ｔｈｅ ｗａｔｅｒ、ａＣｔｉｖｉｔｙ ｐｌａｙｅｄ ａｎｉｍｐｏｒｔａｎｔ ｒｏｌｅ ｏｎ ｔｈｅ ｓｔａｂｉｌｉｔｙ ｏｆ

ｔｈｅｆｌａｖｏｒ．Ｉｎｔｈｅｃａｓｅｏｆｔｈｅｗａｔｅｒ－ｉｎｓｏｌｕｂｌｅｆｌａｖｏｒ，ｄ－1ｉｍｏｎｅｎｅ，ｔｈｅｒｅｌｅａｓｅａｎｄｏｘｉｄａｔｉｏｎ  

ｒａｔｅｓ ｈａｖｅ ａ ｍｉｎｉｍｕｍ ａｔ ｔｈｅ ｗａｔｅｒ ａｃｔｉｖｉｔｙ ｏｆ ａｒｏｕｎｄ Ｏ．70－0．80．Ｔｈａｔ ｃｏｕｌｄ ｂｅ ｅｘｐｌａｉｎｅｄ  

ｂｙ ｔｈｅ ｃｈａｎｇｅ ｏｆ ｃａｐｓｕｌｅ ｓｔｒｕｃｔｕｒｅ ｏｆ ｔｈｅ ｗａｌｌ ｍａｔｅｒｉａｌｓ．Ｔｈｅ－ｒｅｌｅａｓｅ ａｎｄ ｏｘｉｄａｔｉｏｎ ｒａｔｅ  

ＣＯｎＳｔａｎｔＳＣＯｕｌｄ’ｂｅｃｏｒｒｅｌａｔｅｄｗｉｔｈ ｔｈｅｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅｂｅｔｗｅｅｎ ｔｈｅｓｔｏｒａｇｅｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅａｎｄｇｌａｓｓ


ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ．Ｏｎｔｈｅ ｏｔｈｅｒｈａｎｄ，ｔｈｅｐａｒｔｉａｌｌｙｓｏｌｕｂｌｅｆｌａｖｏｒ（Ｉ．ｅ．1Ｔｍｅｎｔｈｏｌ），ｔｈｅｒｅｌｅａｓｅ  

ｒａｔｅｉｎｃｒｅａｓｅｄ ｍｏｎｏｔｏｎｏｕｓｌｙ ｗｉｔｈ ｔｈｅｉｎｃｒｅａｓｉｎｇ ｗａｔｅｒ ａｃｔｉｖｉｔｙ．Ｔｈｉｓ ｍｉｇｈｔ ｂｅ ｃａｕｓｅｄ ｂｙ  

ｔｈｅ ｓｏｌｕｂｉｌｉｔｙ ｏｆ ｔｈｅトｍｅｎｔｈｏｌ．Ｆｏｒ ｐａｒｔｉａｌｌｙ ｗａｔｅｒ ｓｏｌｕｂｌｅ ｆｌａｖｏｒｓ，ｄｉｓｓｏＩｖｅｄ ｆｌａｖｏｒｓ

Ｃａｎｉｎｃｒｅａｓｉｎｇｉｙ ｄｉｆｆｔｌＳｅ ｔｈｒｏｕｇｈ ｔｈｅ ｗａｉｌ ｍａｔｒｉｃｅｓ ｗｉｔｈｉｎｃｒｅａｓｉｎｇ ｏｆ ｗａｔｅｒ ａｃｔｉｖｉｔｙ．Ｔｈｅ  

ｒｅｌｅａｓｅ ｒａｔｅ ｗａｓ ｃｏｎｔｒｏｌｌｅｄ ｂｙ ｔｈｅ ｗａｔｅｒ ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ ｏｆ ｗａｌｌ ｍａｔｒｉｃｅｓ ａｎｄ ｔｈｅ ｓｏｌｕｂｉｌｉｔｙ


Ｏｆ ｆｌａｖｏｒ．


Ｔｈｅｓｔａｂｉｌｉｔｙｗａｓａｌｓｏｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｅｄｗｉｔｈ ｒｅｓｐｅｃｔ ｔｏ ｔｈｅｅｍｕｌｓｉｏｎｄｒｏｐｌｅｔ ｓｉｚｅａｎｄｐｏｗｄｅｒ


Ｐａｒｔｉｃｌｅ ｓｉｚｅ．Ｔｈｅ ｒｅｌｅａｓｅ ａｎｄ ｔｈｅ ｏｘｉｄａｔｉｏｎ ｄｅｃｒｅａｓｅｄ ｄｅｅｐｌｙ ｗｉｔｈ ａｎｉｎｃｒｅａｓｅｉｎ ｐｏｗｄｅｒ


ａｎｄｅｍｕｌｓｉｏｎｄｒｏｐｌｅｔｓｉｚｅ．Ｆｕｒｔｈｅｒ，ｔｈｅｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓｏｆｅｍｕｌｓｉｏｎｓｉｚｅｄｕｒｉｎｇｓｔｏｒａｇｅｓｈｏｗｅｄ


ａｎｉｎｃｒｅａｓｅｉｎｔｈｅｆｒａｃｔｉｏｎｏｆｌａｒｇｅｅｍｕｌｓｉｏｎｄｒｏｐｌｅｔｓａｎｄｃｈａｎｇｅｄｔｏａｂｉｍｏｄａｌｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ．


Ｈｏｗｅｖｅｒ，ｔｈｅｍｏｄｉｆｉｅｄｓｔａｒｃｈｓｈｏｗｅｄａｈｉｇｈｅｒｓｔａｂｉｌｉｔｙｏｆｅｎｃａｐｓｕｌａｔｅｄ ｄ－1ｉｍｏｎｅｎｅｔｈａｈｔｈｅ
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論文審査　の　結果　の　要　旨

噴霧乾燥法は液状原料を微小液滴に噴霧し、これを高温空気で瞬時に乾燥する手法であり、機

能性食品しの製造法として多用されている。しかしながら、乾燥中の有用成分の熱劣化や、保存中

の安定性に関する研究は極めて定性的なものが多いのが現状である。本研究は、機能性フレーバ

ー粉末作製における、噴霧乾燥中のフレーバー散失に与える諸因子の影響と、長期保存中のフレ

ーバー徐放機構の解明を目的としたものである。

食品フレーバーは難水溶性のものが多く、これを乾燥粉末とするために、乳化剤などを用いて

ミクロンオーダーの微小油滴を含む液（エマルション）を作製し、これを噴霧乾燥した。乾燥中

のフレーバー残留率は、エマルションの大きさに顕著に依存することを見いだした。この原因と

して、回転円盤式噴霧器の高勢断場におけるエマルションの葬断破壊と、フレーバー．の僅かな水

溶性が原因であることを明らかにした。次いで、粉末フレーバーの保存中における徐放と酸化実

験を種々の湿度環境で行い、徐放速度および酸化速度を乾燥粒子と・エマルションサイズ、および

糖質マトリックスの構造因子と関連づけて解析した。徐放や酸化などのフレーバー保存安定性は、

乾燥粒子サイズによって顕著に影響されること及び、徐放速度と酸化速度が共に糖質マトリック

スのガラス転移温度近傍で極大値を示すことを明らかにした。噴霧乾燥粒子は内部に空洞を有す

る中空粒子となることが従来から指摘されている。本研究では、共焦点レーザー顕微鏡を用いて

乾燥粒子の断面蛍光像を得ることに成功し、乾燥条件による粒子形状変化を非破壊状態で研究で

きる可能性を示した。更に、油溶性蛍光剤をフレーバーに添加してエマルショシを作製すること

により、噴霧乾燥粒子中のエマルションの可視化にも成功した。これらの新技術は機能性フレー

バー粉束の機能特性評価を行う上で極めて有用であると考えられる。

以上、本論文の研究成果は、噴霧乾燥による機能性食品粉末の開発・工業化および評価を行う

上で極めて重要であり、この分野の研究の発展に大いに貢献できるものと考えられる。

よって、本論文は博士（工学）の学位論文に値するものと認められる。
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