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研究成果の概要（和文）：澱粉の糊化を中性子準弾性散乱測定によって解析を行った結果、DSCの吸熱ピークに
対応する澱粉の分子運動性の変化を検出し、分子運動性が糊化により活発になることが示唆された。また老化に
伴って澱粉の分子運動性が抑制されることを見出した。赤外分光の減衰全反射サンプリング法を採用した新しい
同時測定システムを開発し、食品素材の解析に適用した。その結果、澱粉の老化等に伴う構造変化を中性子小角
散乱と赤外分光でとらえることができた。中性子散乱法を基軸とした各種分光測定、熱分析等の実験手法を融合
した手法による食品の構造物性相関の解析は、食品のミクロ構造の解析や、食品中の水とミクロ構造の関係性の
解析に有効である。

研究成果の概要（英文）：Gelatinization of starch was analyzed by quasi-elastic neutron scattering, 
and changes in starch molecular motility corresponding to the DSC endothermic peak were detected, 
suggesting that molecular motility increases by gelatinization. We also found that starch molecular 
motility is suppressed with retrogradation. A new simultaneous measurement system employing 
attenuated total reflection sampling method of infrared spectroscopy was developed and applied to 
the analysis of food materials. As a result, structural changes associated with retrogradation of 
starch were captured by small-angle neutron scattering and FT-IR. The analysis of the 
structure-property relationship of food products by combining various spectroscopic measurements, 
thermal analysis, and other experimental techniques based on neutron scattering is effective for 
analyzing the microstructure of food products and the relationship between water and microstructure 
in food products.

研究分野：食品科学

キーワード： 構造食品科学　水分活性　中性子散乱　熱分析　水和　ナノ構造　澱粉の糊化・老化　蛋白質ゲル

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
水分活性は食品の保存性や品質を評価する実用的な指標であり、その有効性は広く認められており、食品加工な
どの現場で既に利活用されている。一方、水分活性は食品の分子構造にも影響を受けるが、ナノスケール動的挙
動で特徴付けられる食品構造物性(分子構造とその運動性)が食品の水和状態にどのように影響を与えるかは未解
明な点が多い。本研究で解明した食品のミクロ構造と水和状態の関係性などは、食品の物性や品質をミクロな視
点から理解するために重要な情報となる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
水分活性は、食品と純水の水蒸気圧の比として厳密に定義された、食品の保存性や品質を評価
する熱力学量である。しかし、水分活性が意味する食品中の水の状態は、水分収着等温特性で分
類された結合水や自由水などによる定性的な説明にとどまっている。これまでの研究から、水の
分子運動性と水分活性に一定の相関関係があることを見出している一方で、食品のミクロ構造
が水の存在状態に与える影響を見積もることが水分活性の理解に重要であることが分かってき
ていた。水の分子運動性の解析や食品のミクロ構造解析に有効な様々な計測手法を組み合わせ
ることで、食品中の水の物理化学的状態・水和構造を可視化し、食品と水との相互作用を構造科
学的に調べることが重要になってきた。食品のミクロ構造が水の存在状態に与える影響を解析
することで、食品の水和状態をミクロの視点から解明し、保存性や食感といった食品機能物性を
予測するための分子論的基礎を確立することが必要とされていた。 
 
２．研究の目的 
食品の物性挙動を複雑にしている大きな原因の１つは水である。水は他の食品成分と様々な
相互作用をし、高分子などの成分のミクロ構造と相互に影響し合う。食品の品質を特徴付けるマ
クロな物性(保存性や食感)をミクロ構造から理解するためには、食品中の水を基軸としてミクロ
とマクロの観測量の関係性を解明することが重要である。また、食品中の水の物理化学特性が食
品のミクロ構造によってどのように変化するかを調べることが必要である。一般に食品の構造
物性評価の分析手法は、分光学的手法や電子顕微鏡観察などによるミクロ構造解析と、熱物性や
粘弾性特性などのマクロ物性解析に大きく分類できる。両者は密接に関連していると考えられ
ているものの、両者の計測手法が対象とする空間スケールには大きなギャップがある。本研究で
は、食品の水分状態や分子構造が物性発現(保存性や食感)にどのようにつながっているかを解明
するため、そのギャップを埋めるメゾスコピック領域の空間スケールの構造・ダイナミクスにつ
いて解析を行うことにした。 
 
３．研究の方法 
中性子散乱等による食品中の水の分子運動、食品の分子構造、水和構造、水素結合状態の解析
により、食品の水分状態を解析する。蛋白質や澱粉等について、分子構造・形態の異なる試料を
用いて研究を行う。食品分析のオーソドックスな手法(水分収着等温線測定、水分活性測定、動
的粘弾性測定、熱分析、赤外分光)を組み合わせて研究を推進する。具体的な研究内容としては、
食品のミクロ構造が水の分子運動性に与える影響や、水和が食品のミクロ構造や物性に与える
影響などに着目して研究を進める。 
 
４．研究成果 
様々な水分量の澱粉-水系の糊化を、示差走査熱量計(DSC)、フーリエ変換赤外分光光度計(FT-
IR)、中性子準弾性散乱測定によって解析を行った。DSC では、水分量に依存して異なる温度域
に 2つの吸熱ピークが観測された。また、FT-IR では澱粉骨格や水の振動ピークを解析し、2つ
の吸熱ピークとの関係性を解析した。概ね、DSC と FT-IR の相関は見られるものの、2つのピー
クの帰属には更なる詳細な解析が必要である。澱粉の糊化を中性子準弾性散乱測定によって解
析を行った結果、DSC の吸熱ピークに対応する澱粉の分子運動性の変化を検出した。中性子準弾
性散乱解析で得られる非干渉性弾性散乱強度が糊化により小さくなることから、分子運動性が
糊化により活発になることが示唆される。さらに、非干渉性弾性散乱強度の Q 依存性の解析で
は、糊化前の状態ではブロードなピークが見られたが、このピークは糊化によりなくなった(図
1)。そのため、中性子準弾性散乱解析から澱粉の結晶性に由来する特徴的な分子運動性の解析が
でき、またそれを指標に澱粉の糊化の分子メカニズムを調べることができる可能性が出てきた。
現在までの解析では、吸熱ピークとの相関性が示唆されるが、動的転移の原因、澱粉の構造にあ
るのか水分子にあるのかは、これからの詳細な解析によって明らかにする予定である。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 



小角散乱解析では、D2O/H2O のコントラストを変えることで観測される澱粉のラメラピークが
糊化によって失われることを確認し(図 2)、さらに中性子準弾性散乱による分子運動性の解析結
果と相関があることが分かった。FT-IR や中性子準弾性散乱で得られた分子の動的情報との関係
性を解析中である。また、サツマイモを用いた解析では、DSC、水分活性、破断強度などの測定
を行った。この解析では、澱粉中の液体状態の水がサツマイモのマクロ物性と密接に関係するこ
とが見えてきており、今後、中性子散乱等を組み合わせることで、より詳細な解析を進める計画
である。このように、澱粉の糊化について、様々な実験データを総合してミクロ構造と水和状態
の関係性を解析していくための手掛かりを得ることができており、マルチメソッドによるデー
タの相関性に着目した解析の重要性が見えてきた。今後は水分活性の視点から、澱粉等の水分状
態についてミクロ構造の観点からのさらなる解明を目指す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
澱粉の結晶化度はそのマクロな物性に反映されるため、結晶化度と構造ダイナミクスの関係
性は興味深い。中性子準弾性散乱を用いて、糊化した澱粉の老化に伴う分子ダイナミクスの変化
を調べた。測定された中性子準弾性散乱の幅は老化に伴い狭くなり、分子運動が遅くなることが
分かった。また、非干渉性弾性散乱強度は増加し、老化現象に伴い分子ダイナミクスが空間的に
も抑制されることが示された。澱粉の老化に伴う分子運動性の変化と、X線回折による結晶化度
の変化との相関関係を見出し、中性子準弾性散乱解析から澱粉の結晶性に由来する特徴的な分
子運動性を解析するための手掛かりを得ることができた。また、結晶相と非晶質相に対応した 2
値分布のモデルを用いて解析したところ、老化により分子運動性の低い非晶質相の割合が増加
することが示された。これら成果は、中性子準弾性散乱によって老化に伴う分子ダイナミクスの
変化を捉えた初めての成果であり、食品の構造物性研究の基礎研究のみならず、食品加工や保存
などの応用研究としても重要な視点を与える成果である。老化は澱粉の水和状態とも関係する
ため、現在、水和状態の違いと老化速度との関係性などを調べている。 
 
力学強度・保水性・透明度が異なる卵白ゲルのナノ構造を光散乱や中性子小角散乱で調べた。
光散乱ではゲル化に伴う濁度を 400nm の波長の光で測定した結果、透明度が高くなるほどゲル
化に伴う濁度変化は小さいことを確認した。さらに、中性子小角散乱でナノ構造を調べたところ、
透明度が低いゲルは小角領域の散乱強度が強く凝集構造を取っていることが示された。一方、透
明度が高いゲルは小角領域の強度が比較的抑えられ、さらに構造因子に由来すると思われるブ
ロードなピークが観測された。これにより、透明度の高いゲルでは、ゲル内部においてそれを構
成する蛋白質が比較的規則的な配置を取っていることが示唆された。このようなナノ構造の違
いは卵白ゲルの保水状態とも関係すると考えられ、今後、より詳細な解析を進める計画である。
このように、澱粉の糊化や卵白ゲルについて、ミクロ構造と水和状態の関係性を解析していくた
めの手掛かりを得ることができた。今後は、澱粉や卵白ゲルの水分状態についてミクロ構造の観
点からの解明を目指す。 
 
分子間相互作用がタンパク質の物性に及ぼす影響について調べるため、リン酸ナトリウム、尿
素、ドデシル硫酸ナトリウム、β-メルカプトエタノールのいずれかを含むタンパク質と、これ
ら 4つの物質をすべて含むタンパク質を準備し、それらの力学特性や保水性を測定した。力学強
度は 4 つの物質をすべて含むタンパク質が最も低く、無添加のタンパク質が最も高かった。ま
た、保水性は、β-メルカプトエタノールを含むタンパク質が最も低いことが分かった。これら
結果から、タンパク質の力学強度に対するジスルフィド結合の重要性が確認され、疎水性および
静電的相互作用が、タンパク質の物性を制御する重要な役割を果たしていることが示された。こ
れらの研究結果は、近年重要性が増している蛋白質素材について、その構造と物性の関係性の一



端を示すものであり、今後、さらに研究を進めることが重要である。 
 
タンパク質などの生体分子の水和状態と水分活性との関係性を調べるため、様々な水分活性
条件下における凍結乾燥細菌の動力学転移に及ぼすグリセロールおよびグルコースの影響を中
性子準弾性散乱で調べた。水分収着等温線から、各水分活性における含水率は、グリセロール、
グルコース、無添加試料の順に高くなることがわかった。試料中の原子の平均二乗変位に対する
温度の影響を調べたところ、平均二乗変位は温度の上昇に伴い徐々に増加し、データフィッティ
ングから、3つの動力学転移温度が決定され、モデル解析により添加された溶質とバクテリアは
完全には混和しないことが示唆された。 
 
中性子小角散乱は、ソフトマターの高次構造を研究するための強力な手法として広く利用さ
れているが、ナノメートルスケールの食品のミクロ構造を調べるのにも有効な計測手法である。
また、同位体コントラスト法を活用することで、X線では難しい分子選択的な構造解析を可能に
する。一方、赤外分光法は分子振動状態を指標に、分子の構造解析や水分の状態を調べることが
できる。中性子小角散乱と赤外分光法は互いに相補的な構造情報を与えるため、同じ試料の測定
結果を組み合わせることで、より詳細な構造解析が可能になる。赤外分光法で用いられる透過法
では、多くの食品素材は光が透過せずに測定が難しい場合が多い。そのような場合には、減衰全
反射サンプリング法が有効となる。本研究では、赤外分光法の減衰全反射サンプリング法を採用
した新しい同時測定システムを開発した(図 3)。このような中性子散乱と赤外分光測定との同時
測定系のシステムの開発を行い、食品素材への適用に着手した。蛋白質のゲル化や老化に伴う構
造変化を中性子小角散乱と FT-IR でとらえることができ、赤外分光と中性子散乱データとの相
関性が認められる結果が得られている。このように、中性子同時測定系を計測基盤として食品素
材のマクロな物性変化についてミクロ構造の視点から理解するための解析や計測法の開発が進
んだ。またゲルのナノ構造や糖溶液の水和状態を中性子小角散乱で解析した。このような、中性
子散乱法を基軸とした各種分光測定、熱分析等の実験手法を融合した手法による食品の構造物
性相関の解析は、食品のミクロ構造の解析や、食品中の水とミクロ構造の関係性の解析に有効で
ある。そのほか、中性子非弾性散乱手法の高度化に関わる装置の試料環境の高度化や機器開発を
行った。これらの測定装置の高度化を通じて、中性子準弾性散乱により食品蛋白質の水分活性に
対する塩の影響を解明や、同位体コントラスト法による食品中の水の動態を解明し、水分活性と
水の物理化学的特性の関係性を解明した。また、中性子非弾性散乱とテラヘルツ分光の相補性や
共通性に着目した総説を出版した。 
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