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　　Capsules　were　prepared　by　using　the　mixed　system　of　fatty　acid　ester（tripalmitin）and　soybean　lecithin

as　a　capsule　matrix．　A　hydrophilic　physiologically　active　substance（L－Cystein）as　the　core　material　was

encapsulated．　Lecithin　was　added　into　tripalmitin　in　order　to　improve　stability　of　core　material　in　the

matrix　and　water－resistant　property　of　the　matrix．　Oil　droplets　made　from　lecithin　and　tripalmitin　were

dispersed　in　an　aqueous　solution　of　methyl　cellulose（MC），　and　solidi且ed　by　cooling　down．　It　was　in－

vestigated　how　the　preparation　conditions　affected　the　properties　of　capsules．　As　the　mixture　ratio　of

lecithin　to　tripalmitin　increased，　the　capsule　size，　the　encapsulation　efficiency　and　the　content　of　core

material　were　increased．　Furthermore，　it　was　found　that　the　release　rate　of　core　material　could　be　repressed

by　increasing　the　mixture　ratio．　　　　　　　　　　　　　（Received　Aug．19，2004；Accepted　Nov．14，2004）

　近年，食品の多様化が高まるその背景には，さまざまな　　　本研究では，高機能性食品の新規開発への応用を念頭に

機能を有したマイクロカプセルの利用が深く関わってい　　置き，親水性生理活性物質のマイクロカプセル化を試み

る1）2）．例えば，食感を与える，苦味をマスキングする，外　　た．親水性生理活性物質としてここで採用したL一システ

部環境から保護して変質しにくくする，徐放性を持たせる　　インは，水と接触あるいは溶解すると分解変質してしま

などといったカプセル化本来の機能利用がある．現在もそ　　い，苦味，不快臭を呈するといった性質から，現在その摂

の応用例が急速に増大しつつある中で，特に最近では，　取方法は錠剤のみに限られている．そこで，L一システイン

人々の関心が「健康」に向けられるようになってきたこと　　を水溶液中でも安定に存在できるようにし，液状食品への

から，生理的機能の高い物質などをマイクロカプセル化し　　利用の拡大をするために，疎水性の強いトリパルミチン
食品に利用することにより，高機能を有した食品を創造し　　（可食性疎水材料）によりカプセル化すること壱試みた．そ

ようとする研究が活発に行われている3）～7）．　　　　　　　　して，生成したカプセルの平均径，芯物質のカプセル化効

　このように食品へのマイクロカプセルの応用範囲は多岐　　率及び含有率，溶出率，カプセルの崩壊性等に及ぼす調製

に渡っているにもかかわらず，一般の工業分野と比較して　　条件の影響を評価，検討した．

その利用はかなり限定されているのが現状である．それ　　　　　　　　　　　　　　　　．
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　、　　　　　　　　　　　　　実　験　方　法
は，食品に利用できる被膜物質及び溶媒に制約があるこ

と，マイクロカプセル化することによるコスト高を吸収す　　　1．実験材料

る付加価値を付与しなければならないことなどの問題があ　　　連続相に溶解させた分散安定剤としてのメチルセルロー

るためと考えられる1）2）8）．　　　　　　　　　　　　　　　　ス（MC）は，信越化学株式会社製（商品名SM－4000）のも

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　のを用いた．なお，SM－4000とは，25℃における2wt％濃
。季lll二ll講欝灘儲劣糊　　　度（イオン交換蒸留水5・gに1α29のMCを解）のMC

§連絡先（Corresponding　author），　tanaka＠eng．niigata－u．ac．jp　水溶液の粘度が4000　cpを示すMCのことである．カプセ
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Table　l　Results　of　measurement　on　angle　of　contact

θ　［degreeコ
L－Cysteine　　　　　　Lecithin

lauric　acid　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　84．15

my，i、ti、　a・id　　　　　　80。84　　　　　　　74℃
palmitic　acid　　　　　　　　　　　　　87・37　　　　　　　　　　　（S／0）dispersion

stearic　acid　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　94．16

t，ip。lmiti。　　　　　　103．37　　　　　　　．　T・ip・lmitin
tristearin　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　108．93

beeswax　　　　　　　　　　　　　　100．60　　　　　　　　　　（S／0）dispersion　　　　　　　O，1wt％MC　aq．　soln．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　600rpm
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　10min
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　74℃

ルのマトリックス構成材のトリパルミチン（TP）は，東京　　　　　　　　　　　（（S／0）／W）dispersion

化成工業株式会社製である．芯物質の安定性向上とカプセ

ルマトリックスの耐水性向上を目的として用いた，油溶性　　　　　　　　　　　　　　C・・ling

界面活性剤である大豆レシチン（SL）は，和光純薬工業株　　　　　　　　　　　　　　　　30℃

式会社製である．また，芯物質の生理活性物質は，固体粉　　　　　　　　　　　　　Capsule

末状のL一システイン（味の素株式会社製）である．

　ここで，カプセルのマトリックス構成材としてTPを採　　　　　Fi9・l　Flow　sheet　fo「the　caPsule　P「ePa「ation

用したのは，以下のような理由による．親水性固体粉末を

カプセル化・保護するためには，マトリックス構成材とし

て疎水性と造膜性・造粒性を呈することが望ましいことか　　の6枚羽根ディスクタービンにより600rpmの撹搾速度

ら，脂肪酸（ラウリン酸，ミリスチン酸，パルミチン酸，　　で10分間撹拝し，（S／0）／W分散系を調整した．この後，

ステアリン酸），脂肪酸エステル（TP，トリステアリン），　　冷却装置により分散系の温度を徐々に降下させて，　TPと

油脂（蜜ろう）などを候補とした．そして，疎水性にっい　　SLからなる油滴を固化させ，30℃に到った時点でカプセ

ては，モデルシートを調製して水との接触角を，造膜性・　　ル化を終了した．そして，連続相中に沈殿しているカプセ

造粒性にっいては，加熱溶融とその後の水中での造粒性に　　ルを採取し自然乾燥させた．

っいてそれぞれ測定，検討した．　　　　　　　　　　　　　4．諸特性の評価

　接触角の測定結果を，Table　1に示した．　TP，トリステ　　　4．1カプセルの特性評価

アリン，蜜ろうが大きい接触角を呈した．また，造粒性に　　　（1）平均径

っいては，TPが最も良好であった．これらのことから，力　　　生成したカプセルの平均径は，ノギスにより約100個の

プセルのマトリックス構成材として，TPを採用した．　　　カプセルを直接測定することにより求め，式（1）で定義し

　2．　モデルシートの調製方法　　　　　　　　　　　　　た個数平均径Dpとして算出した．

混齢籠論壕繋鷲艦鼎ζ欝　防一Σ響）　　　（1）
シートを調製した．ここで，TPに対するSLの重量比を，　　ここで，η，のはそれぞれ，測定した粒子個数と粒径であ

混合比SL／TPとして表した．　　　　　　　　　　　　　　る．

　所定の混合比になるように，TPにSLの所定量を投入　　　（2）カプセル化効率及び含有率

し，加熱しながらこれを均一に混合溶解させた後，スライ　　　生成したカプセルにおける芯物質（L一システイン）のカ

ドガラス上に流動塗布した．その後，徐々に冷却して固化　　プセル化効率Eと含有率E’は，それぞれ式（2），式（3）のよ

させて，モデルシートを調製した．なお，モデルシートの　　うに定義した．

サ霧擶鍵25×厚さ’mmである゜　　E［％］一讐瀦諾纏包量×1・・（2）

嬬黙惣謙膿編乱シ．　明一芯物聖葛饗包量　（3）
テイン8．Ogを，74℃に加温維持したSL2．0～8．Ogに添加　　　すなわち，カブ゜セル化効率は芯物質の仕込み量に対する

した．ここに，さらに74℃にて溶融させたTP　8．09を添　　カプセル内包量として，また芯物質の含有率はカプセル中

加して（S／0）分散系を調整した．このS／0分散系をMC　　に占める芯物質の質量分率として，以下のようにして求め

水溶液（0．1wt％，74℃，180　rn1）に投入して，翼径5．4　cm　　た．100　mlビーカーにカプセルを一定量（200　mg）量り採
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り，蒸留水10m1を加えて懸濁させ，5℃以下にて24時間　　　　　　　　　　　　　　　　　Water

放置しカプセルを膨潤させた．これをホモジナイザーで細

かく砕き，その後蒸留水を90ml加えた．さらにカプセル　　　　　　　　　　1∫
宜

　　　R［％］＝芯瀕のカプセ・レ内包量×1°°　（4）程実際のカプセル化工程におし、て，TPとSLからなる油

　すなわち，100mlビーカーにカプセルを一定量（200　滴からの芯物質の離脱が生じにくいものと推測される．

Ing）量り採り，室温にて100　mlの水に浸漬し静置した．　　（2）分散相粘度

ただし，ここでサンプル液を水とすると，室温で放置して　　　TPとSLの各々の混合比での分散相の粘度μは，振動

いる闇にL一システインが微生物に消費されてしまう可能　　粘度計（VM－1A－MH型，山一電気株式会社製）により測定

性があるため，サンプル液は蒸留水にアンピシリンナトリ　　した．

ウム（和光純薬工業株式会社製，生化学用）を0．01％添加　　　（3）マトリックスモデルシートの耐水性

したものを用いた．その後，一定時間経過毎に採取し，溶　　　調製したモデルシート上に，0．01mlの蒸留水をマイク

出したL一システインをHPLCにより測定した．なお，　L一　　ロシリンジにより滴下して液滴を生成し，その形状を可能

システインの溶出時間は3分である．また，試料採取の際　　な限り迅速に直接写真撮影した．得られた写真から水滴の

には溶液を軽くかき混ぜ，サンプルを0．45μrnフィルター　　高さと幅を測定し，式（6）から接触角θを算出した．

に通した．このようにして求めた測定値を式（4）に代入し，
、　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　θdegree　＝2tan－1（2H／五）　　　　　　　　　　　　　　（6）

溶出率Rを算出した．

　（4）カプセルの崩壊性　　　　　　　　　　　　　　　　　なお，評価法の概略図をFig．2に示した（滴下接触角測

　カブ゜セルの膨潤崩壊性は，カプセルを室温にて蒸留水に　　定法）．以下の実験を，恒温室（25℃，50HR％）にて行っ

浸漬して静置し，24時間後に写真撮影し，その像から評価　　た．

した．

（5）カプセルの観察　　　　　　　　　　実騨吉果および考察

　調製したカプセルの全体像を実体顕微鏡により観察し　　　1．カプセル径

た．また，カプセルの表面状態及び内部構造を走査型電子　　　Fig．3に，混合比SL／TPがカプセルの平均径Dp及び分

顕微鏡（SEM，　JSM－5800，日本電子株式会社製）により観　　散相粘度μに及ぼす影響を示す．混合比の増加に伴い，力

察した．カプセルの内部構造は，カプセルを直接切断して　　プセルの平均径は，1．5mm（混合比0）から3．O　mm（混合

得られた切断面をSEM観察して評価した．　　　　　　　　比1．0）まで大きくなった．これは，高粘性のSLの添加に

　4．2その他の評価　　　　　　　　　　　　　　　　　より溶融マトリックス粘度が増加（2．0から20Pa・s）した

　（1）芯物質沈降速度　　　　　　　　　　　　　　　　　　ために，（S／0）／W分散系調整時に（S／0）滴の分裂抵抗が

　カプセル化プロセスにおける，芯物質の溶融マトリック　　増加したことに起因すると考えられる．

ス中での安定性を評価するために，溶融マトリックス中で

を壊すために超音波を20分間照射して芯物質を完全に溶　　　　　　　　　耀灘難．難灘灘鍵鍵驚難

出させた．これを0．45μmフィルターで2m1濾過した後，

限外濾過膜容器（0．45μmフィルター）に1．5ml入れ，遠心　　　　　　　　　　M・del　sheet

分離機（5℃，8500rpm，1h）にて濾過を行った．このよう　　　　　　Fi9・2　Measu「ement　of　contact　angle

にして得た溶液を，高速液体クロマトグラフィー（HPLC）

により測定した．カラムはGLサイエンス社製のInertsi1

0DS－3（4．6φ×150　mm）を用い，カラム温度は40℃，検出　　の芯物質の沈降速度を測定した．すなわち，所定の混合比

波長はUV　210nm，流速は0、7　m1／minで測定した．なお，　　となるようにTPとSLを試験管に入れ，74QC一定に保ち

移動相は85％リン酸（和光純薬工業株式会社製，特一級）　　ながら溶融させた．その後，この試験管を静置し，ここに

580mgと過塩素酸テトラーn一ブチルァンモニウム（東京化　　芯物質を添加して沈降していく様子を観察した．そして，

成工業株式会社製）34．2mgを蒸留水で溶解させ，5N水酸　　上澄み液と沈降域の界面高さんと時間孟の関係を求め，回

化ナトリウム（和光純薬工業株式会社製，一級）を加えて　　分沈降曲線を作成した．そして，この曲線から，式（5）で定

pH　3．8に調整し，蒸留水にて希釈して全体を1000　mlにし　　義した芯物質沈降速度uを算出した．

た．

（3）芯物質の溶出率　　　　　　　漣≠　　　　　（5）
　芯物質の溶出率Rを式（4）のように定義し，以下のよう

にして求めた．　　　　　　　　　　　　　　　　　　‘　ここで，編は懸濁液を容器に入れた直後の高さ，勿は時

　　　　　　　　芯物質の溶出量　　　　　　　　　　　　間オにおける界面高さである．芯物質の沈降速度が遅い
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は，カプセル化工程で，すべての芯物質が離脱したが，混　　に，接触角の経時変化を測定し，その結果をFig．6－bに示

合比の増加とともに芯物質のカプセル化効率及び含有率が　　した．なお，本実験条件下での接触角の測定は，モデル

増加し，混合比0．75近傍で各々最大となり（E＝80％，E’　シート上に滴下した水滴の蒸発や，モデルシートへの水の

＝0．32），その後は減少した．これは，以下のような理由に　　浸入などが起こると考えられるため，正確な結果とはなら

よるものと考えた．SLは親水基と疎水基の両方を有する　　ないと思われるが，混合比の影響を定性的に知ることがで

両親媒性物質であるので，SLの親水基を芯物質（＝親水　　きるものと考えた．

性）に，疎水基をマトリックス（＝疎水性）にそれぞれ吸　　　接触角は，混合比0．50までは無添加より20分位までは

着させて，マトリックス中に芯物質を安定に分散させる．　　大きくなっており，混合比α75では初期領域で大きい値を

したがって，混合比の増加とともにカプセル化効率及び含　　示し，混合比LOでは急速に減少している．このことは，

有率は増加する．また，SLの添加は，造粒性を向上させた　　Fig．4でのカプセル化効率と含有率が，混合比0．75付近を

こと，すなわちバインダーとしての効果を発現したことに　　境にして低下することの考察を支持するものと考える．

も大きく寄与していると考えられる．しかしながら，さら　　　3．芯物質の溶出率

なる混合比の増加は，親水基を増加することになることか　　　Fig．7に，混合比SL／TPが芯物質の水への溶出率Rに

ら，カプセル化工程での水の攻撃を受けやすくなったもの　　及ぼす影響を示した．混合比0．25から0．75まで増加させ
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　　　　　　　干水膨潤を示したものの，カプセル形態は維持されてい

　　　　　　　　た．
Key：Miﾁ豊鵬　　　これに対して，混合比が増加するにつれて水膨潤性と崩

　一※－0　　　壊性は増加していき，混合比0．75，1．0における24時間後

　→－025　　のカプセルは，水膨潤によりほぼ崩壊していた．この度合
　一日一〇．50

　＋0．75　　は，混合比1．0でより顕著であった．

　－e－1・00　　　これらのことより，TPとSLとの混合マトリックスに

　　　　　　　　より親水性物質を包含したカプセルは，混合比により，溶

　　　　　　　出率と水膨潤崩壊性がコントロールできることが明らかと

　0　　0　　5　　10　15　20　25　30　　　　　　　なった．すなわち，カプセルを水中へ投入した初期には浸

　　　　　　　　　t［min］．　　　　　　　　　　　　出率が抑制されるが，一旦水がカプセル内に浸入すると，

Fig．6－b醗ect　of　mixture　ratio　on　contact　angle　of　　水膨1閏性が促進された．これらの特性を利用した応用法を

　　　model　sheet　　　　　　　　　　　　　　　　　検討することが必要であろう．

要　　　約

た場合，混合比の増加とともに溶出率Rは低下し，カプセ　　　高級脂肪酸エステルであるトリパルミチンと大豆レシチ

ルの耐水性が向上することがわかった．この現象は，Fig．　ンをカプセルマトリックスとし，固体粉末状親水性生理活

6で示した接触角増加の結果とも一致している．しかしな　　性物質であるL一システインのカプセル化を試みた．そし

がら，混合比1．0において，芯物質の溶出率は再び増加す　　て，以下のような結果を得た．

ることがわかった．このことは，Fig．4におけるカプセル　　　（1）大豆レシチンを分散安定剤とバインダーとすること

化効率及び含有率に及ぼす混合比の影響と合致している．　　で，トリパルミチンをカプセルマトリックスとした，L一シ

この芯物質の溶出は，カプセルの表面及び内部構造に強く　　ステインのカプセル化が可能となった．

支配されていると思われる．カプセルの観察結果をFig．8　　（2）芯物質のカプセル化効率及び含有率は，混合比o．75

に示した．SLの添加による大きな相違は観察されなかっ　　が最適であった．

たが，生成されたカプセルはマトリックス型のカプセルで　　　（3）芯物質の溶出率と水膨潤崩壊性は，混合比によりコ

あり，カプセルの表面は凹凸が激しく多数の微孔が見ら　　ントロールできることが明らかとなった．

れ，またカプセル内部には多数の空隙があることがわかっ

た．

　4．　カプセルの水膨潤性

　カプセルの水膨潤崩壊性を調べるために，水へ24時間

浸漬した後のカプセルを観察した結果をFig．9に示した．

　SL無添加の場合には，親水性の芯物質をカプセル化す

ることができなかったことより，24時間後もカプセルは若
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Fig．8　Photographs　and　SEM　photographs　of　capsules
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