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研究成果の概要（和文）：新しく開発された光学顕微鏡を用いて，様々な温度において結晶表面におけるステップの前
進速度を測定することで，油脂結晶のステップ前進速度の過冷却度依存性を初めて測定することができた．その結果，
過冷却度に応じて単調に速度が増加するのではなく，過冷却度が大きくなると，成長は抑制された．また，得られた結
晶の外形から結晶学的方位およびステップの方向を決定した結果，方向に応じて成長速度が異なることが明らかとなっ
た．

研究成果の概要（英文）：We have investigated the surface of triacylglycerol single crystals with novel 
optical microscopy. The temperature dependency of step velocity was directly determined from the step 
movement. The step velocity did not show monotonic increasing with supercooling but it was depressed at 
the higher supercooling. Beside, the difference on step velocity of which moving toward different 
crystallographic directions was observed.

研究分野：食品物理
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１．研究開始当初の背景 
油脂結晶は食品の固さや舌ざわりといっ
た特性を左右する重要な固形成分である．ホ
イップやマーガリンなどの油脂食品中では，
油脂結晶がネットワークを形成することに
より，安定性や展延性，粘弾性が生まれ，食
品として好ましい性質が生まれる．従って食
品中における油脂の結晶化，特に結晶形態と
核形成の制御は，よりおいしい食品を作り出
すために非常に重要である．油脂はグリセリ
ンに炭化水素鎖が３本結合した構造をして
いるが，炭化水素鎖の自由度が高いため，
様々な結晶多形をとることが知られる．この
ため，単結晶育成が困難であり，結晶構造解
析例も少ない．このような要因から，油脂の
結晶成長に関して，特に分子レベルでの理解
はほとんど進んでいない．近年，電子顕微鏡
により，油脂結晶のラメラ構造が観察され，
その観察結果を基に食品中の油脂の階層構
造が提案された．しかしながら電子顕微鏡観
察は，出来上がった結晶を取り出して観察す
る手法であり，油脂結晶がどのように成長す
るのか，動的な描像は不明であった． 
 
２．研究の目的 
 融液成長する結晶表面の分子レベル観察
例はなく，結晶-融液界面の研究は，シミュ
レーションが主である．本研究では，実際に
結晶-融液界面のステップを“その場”観察
することで，その成長機構を分子レベルで明
らかにする．特に以下の４点に着目して研究
を進める．１．ステップ速度の過冷却度依存
性．結晶成長研究の最も基礎的なデータであ
る成長速度を精密に測定する．２．結晶の異
方性による成長速度の違い．油脂は分子形状
が異方的なためその結晶の対称性も低く（空
間群 P-1），(001)面内であっても，方向によ
りステップ速度が異なることが期待される．
結晶構造を基に成長速度の異方性を議論し，
分子形状がステップダイナミクスに及ぼす
影響を明らかにする．３．結晶異方性による
ステップ形状の違い．２と同様に，ステップ
の形状も異方的となることが期待される．２
と併せて分子形状の影響を明らかにする．４．
無転位結晶表面上における二次元核成長．高
過冷却度における油脂結晶の成長機構を明
らかにする．現在はラセン転位が導入された
種結晶を用いているが，無転位の結晶を作製
し種晶として用いることで，結晶表面におけ
る二次元核成長および表面の荒れについて
観察する．同時に高過冷却度の成長により，
結晶欠陥がどの様に導入されるかを明らか
にする．食品製造時と同様の高過冷却度にお
いて成長させることで，実際の食品中におけ
る油脂の結晶成長を再現する． 
 
３．研究の方法 
申請者は新規な光学顕微鏡レーザー共焦点
微分干渉顕微鏡（LCM-DIM）を用い，有機溶
媒中の油脂単結晶が成長する過程を，初めて

分子レベルで観察した．この顕微鏡は，共焦
点顕微鏡に微分干渉機能を付加したもので，
原子間力顕微鏡や電子顕微鏡と異なり，試料
に非接触かつ非破壊でありながら高さ方向
に原子レベルの分解能をもつ．このため，観
察する系に擾乱を与えることなく測定が可
能で，結晶成長の“その場”観察に最適な手
法である．そこで，油脂の単結晶を育成し，
融液中で成長する結晶表面をLCM-DIMを用い
て分子レベルで“その場”観察する．種結晶
の育成が本研究の最大の課題であるが，温調
ステージを作製し，顕微鏡下で観察しながら
テーラーメイドで種結晶を育成することで
種結晶育成に最適な結晶を得る．観察に適し
た厚みのある種結晶を育成後，ラセン転位由
来のステップの前進速度を測定することで，
低過冷却下でのステップ速度の１．過冷却度
依存性および，２．結晶方位依存性，３．ス
テップモルフォロジーを明らかにする．また
無転位の種結晶を育成し観察に用いること
で，高過冷却度における４．二次元核成長速
度の過冷却度依存性を明らかにする．得られ
たステップダイナミクスについて結晶構造
から議論することで，分子および結晶構造の
異方性が成長速度の異方性に及ぼす影響に
ついて明らかにする． 
 
４．研究成果 
本研究では以下の４つの点を目的として研
究を行った． 
１．ステップ速度の過冷却度依存性．２．結
晶の異方性による成長速度の違い．３．結晶
異方性によるステップ形状の違い．４．無転
位結晶表面上における二次元核成長．１およ
び２に関しては，１年目に達成することが出
来た．様々な温度において結晶表面における
ステップの前進速度を測定することで，目的
１を達成した．ステップ速度を測定した結果，
過冷却度に応じて単調に速度が増加するの
ではなく，過冷却度が大きくなると，成長速
度は抑制された．また，得られた結晶の外形
から結晶学的方位を決定し，ステップの方向
を分類した結果，方向に応じて成長速度が異
なることが明らかとなった（２）．このこと
から，結晶への分子の取り込み速度が，結晶
中の分子の傾きにより異なることが示唆さ
れた．３のステップ形状に関しては，現在の
ところ有為な差は見られていないが，結晶の
対称性を考慮すると妥当な結果である．４．
無転移結晶の育成については，融点近傍にお
ける詳細な結晶成長観察から，非常に困難で
あることが明らかとなった．油脂は分子レベ
ルで構造が異なる結晶多形を多く持つこと
が知られているが，最安定型の多形と近い融
点を持つ準安定多形の存在が示唆された．す
なわち，単結晶育成のために過冷却を大きく
すると準安定多形が成長し，その後最安定多
形へと転移することで結晶欠陥が導入され
ることを意味する．しかしながら，そもそも
この準安定相の存在は新たな知見であり，今



後，油脂結晶の複雑な多形現象を理解するた
めには重要な発見である． 
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