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研究成果の概要（和文）： 
  放射光マイクロビーム X 線回折測定により、主として油脂の球晶・O/W エマルション結晶化
における油滴の構造および結晶化のメカニズム・パーム油含有ファットスプレッドに現れる粗
大結晶構造・液体油脂中に微細な固体脂が分散しさらに気泡が取り込まれ分散しているホイッ
プオイルの気泡安定化のメカニズム、さらに油脂中に固体脂がネットワーク上に分散したオル
ガノゲルおよびそのホイップの構造について詳細が明らかとなった。 
 
研究成果の概要（英文）： 
 The physical properties of soft materials such as spherulite of fats, crystallization 
mechanism and structure of O/W emulsion, granular crystals of palm oil blending fat 
spread, whipped oil which is included small fats particles in oil and organogel which is fats 
crystal network in liquid oils, have been revealed  by synchrotron radiation microbeam 
X-ray diffraction measurements. 
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１．研究開始当初の背景 

エマルション中の分散相の固体への転移、

すなわち結晶成長現象を利用して結晶性微

粒子を作製する手法は広範な分野で用いら

れているが、エマルション中の結晶核形成機

構の解明は極めて不十分である。それは、エ

マルションにおける結晶成長機構が複雑で

あることに加えて、エマルション内部におけ

る固液転移の観察が実験的に困難であるた

めである。エマルションの研究は、伝統的に

はコロイド化学の分野で盛んである。しかし、

エマルション中の結晶核形成現象の解明に
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は物理学的な視点が求められるが、そのよう

な研究は少ない。 

これまで主として海外の研究グループが、活

発にエマルションの結晶化現象に取組んでき

た。日本国内では、コロイド化学の分野で結

晶性微粒子の作成が研究されているが、結晶

成長の立場からの研究例は極めて少ない。こ

のような状況下で、界面不均一核形成による

エマルション中の結晶成長の制御については、

申請者らのグループが世界をリードしている。

したがって、本研究の進展は、この分野にお

けるわが国の先導的な役割を促進するものと

期待できる。 
２．研究の目的 
本研究の目的は、O/W エマルション中に水中
に分散したソフトマターの融液微粒子の内
部における結晶化機構を解明することであ
る。主要な問題は、油水界面で誘起される不
均一核形成により結晶化が油滴全域に拡が
るのか（界面不均一核形成）、それとも油滴
内に含まれる不純物等を核として結晶化が
生じ全体に拡がるのか（体積不均一核形成）、
あるいはこの 2つの不均一核形成が同時に起
こるのか、さらには全く別の核形成機構が生
じるのかについて、詳細に調べることである。
ソフトマターとして、長鎖アルカンとトリア
シルグリセロールを用いる。 
３．研究の方法 

放射光 X 線回折測定の通常の測定では、ス

リットによりビームサイズをタテ 0.5 mm x

ヨコ 0.5 mm のサブミリメートル程度に絞

るが、これをさらに K-B ミラーやフレネルレ

ンズなどを用いてマイクロメートルサイズ

に絞り、これをマイクロビーム X 線と呼ぶ。

サブミリメートルの放射光X線ビームを用い

た測定では、ビームサイズが試料の大きさと

同程度のため、試料全体の平均化された構造

を知ることに優れているのに対し、放射光マ

イクロビーム X 線を用いると、試料の大きさ

よりもはるかに小さいため、試料の局所構造

の解析が可能となる。このため、試料の構造

に異方性が認められる場合には、放射光マイ

クロビーム X 線を用いる測定が有効である。 

 放射光マイクロビーム X 線回折測定では、
一般にマッピングまたはスキャンニングと
呼ばれる測定法が用いられる。これは、マイ
クロビームを用いて、10 m や 50 m ごと
の一定の間隔で試料全体を走査し、それぞれ
の散乱X線から各局所位置における構造の情
報を得る方法である。この場合の解析では、
方位角展開がよく行われる。具体例を挙げて
説明しよう。もし試料に、油脂結晶が水平方
向へ配向していた場合、得られる二次元小角
散乱データは、子午線方向に円弧を描く。こ
の二次元データを方位角展開、すなわち赤道
位置の右側(方位角 = 0 º)から反時計周りに
一周(= 360 º)し, 各方位角 の位置を横軸、
散乱強度を縦軸にプロットすると= 90 º お
よび 270 º の位置に回折ピークが現われる。
なお、このデータは、油脂試料の小角散乱の
データなので、得られた回折ピークは長面間
隔を表す。回折ピークが= 90 º および 270 º
に異方性を持つことから、このデータは、回
折ピークに水平な方向、すなわち赤道面に水
平な方向にラメラ面が配向していることを
表す。 
 
４．研究成果 
(1) LLL, OPO, LLL/MMM 二成分混合系, パ

ームステアリン, 乳脂など多数の油脂の二
次元球晶について、その局所構造を調べた。
その結果、すべての試料の二次元球晶につい
て、球晶の中心では、ラメラ面の配向がラン
ダムに配列しているが、球の中心以外では、
球の中心から外側に向けて動径方向にラメ
ラ面が並ぶ構造を取っていることが判明し
た。したがって、油脂の二次元球晶、ひいて
は球晶の構造は上記のような構造を取って
いると考えられる。 
(2) 油を n-アルカンにしたモデル系およ

び実用的なパーム油中融点分別脂を用いた
O/W エマルションにおける結晶化について調
べた結果、油滴粒子界面に、油脂結晶が結晶
の長軸を界面に平行に配向させて結晶化す
ることが明らかとなった。この現象は以前か
ら指摘されていたが、確かな証拠（データ）
が得られず、いずれも推測でしかなかった。
今回、確たるデータをもとに、アルカンおよ
び実用的な油脂を用いてこの現象がとして
解明されたのは世界で初めてである。 
(3) パーム油含有ファットスプレッド（低

脂肪マーガリン）に現れる粗大結晶の構造解
明と出現のメカニズムについて調べた。その
結果、粗大結晶は、中心部に高融点油脂を含
む、その周囲にパーム油の主成分である POP
の安定多形(ベータ型)のみからなる二層構
造を形成していることが世界で初めて解明
された。現在、その形成メカニズムについて
調査中である。 
(4) 液体油に微細な固体脂が多数含まれ



 

 

た油相に気泡を抱き込んだホイップオイル
における、油相液体と気泡との界面における
気泡の安定化のメカニズムは、大きさ数マイ
クロメートル以下の微細な油脂結晶が界面
に集まり、界面に平行になるように結晶の長
軸を配向させながら界面を取り囲んでいる
ことがあきらかとなった。 

(5) 油脂中に固体脂がネットワーク上に
分散したオルガノゲルおよびそのホイップ
の構造について調べた。その結果、微細な固
体脂は、その一つ一つが単結晶のように同一
の配向であることが明らかとなった。また、
このホイップにおいては、気泡の周囲に微細
な固体脂が界面に平行に長軸を向けて存在
していることが判明した。 
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