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 چکیده
هاي ایزوله پروتئین سویا و پکتین با درجه متوکسـیل بـالا   هایی از فیبریلالکترولیتهاي جدید با جذب لایه به لایه پلیهش ریزکپسولدر این پژو

ها، اندازه و یکنواختی، زتا پتانسیل، مورفولوژي و کینتیک رهایش دي ، خصوصیات ریزکپسولTEMو AFMها با هاي ظاهري فیبریلآماده شد. ویژگی
نانومتر دارند و ساختارشان بسیار منشعب است. تصاویر  10تا  1هاي ایزوله پروتئین سویا، ضخامتی بین یل بررسی شد. نتایج نشان دادند که فیبریلاست

SEM کپسول شـده  هاي دیواره، ضخامت آن افزایش یافته که منجر به بهبود استحکام ها کروي بوده و با افزایش تعداد لایهنشان دادند که ریزکپسول
طـور  ها بـه عنوان تابعی از تعداد لایهها شیب پروفایل رهایش دي استیل کاهش یافت و حداکثر زمان رهایش دي استیل بهاست. با افزایش تعداد لایه

تـوان بـه   وشانی شده را میهاي دیواره ریزکپسول، رهایش ماده ریزپتوان این گونه استنباط کرد که با افزودن تعداد لایهیکنواخت افزایش یافت که می
ها از نظر ریاضی بهترین توصیف را براي رهایش دي استیل از ریزکپسول پپاس-دهد که مدل کینتیکی ریگردست آمده نشان مینتایج بهتاخیر انداخت. 
راحتی ها، بسیار آسان و بهلید ریزکپسولبود. این روش تو 94/0ها با این مدل بالاي اي که ضریب همبستگی حاصل در تمامی برازشگونهفراهم آورد، به

 قابلیت تولید در مقیاس صنعتی دارد.
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مروزه بررسی پایداري عطر و طعم در مـواد غـذایی مختلـف بـه     ا
بـا کیفیـت و قابلیـت پـذیرش غـذا توسـط       سبب ارتباط مستقیم آن 

). براي Bucking et al., 2003باشد (کننده رو به افزایش میمصرف
کاهش تخریب یا از دست دادن مواد عطري و طعمی طی نگهداري و 
فرآوري و نیز کنترل آزادسازي آنها طی مصرف، ریزپوشانی این مواد 

 اي مطلوب می باشدقبل از افزودن آنها به مواد غذایی یکی از روش ه
)Madene et al., 2006 ریزپوشانی مواد معطر این امکان را فراهم .(

آورد تا ضمن حفظ و نگهداري ماده معطر، امکان آزادسازي آن در می
زمان، مکان یا محصول خاص فراهم شود. طراحـی منطقـی سیسـتم    
ریزپوشانی نیازمند داشـتن اطلاعـات جـامع فیزیکوشـیمیایی و فهـم      

باشد می که طی آن ماده معطر ریزپوشانی شده و آزاد شود، میمکانیس
                                                        

ترتیب دانشجوي دکترا، استاد و دانشیار، گروه علوم و صـنایع غـذایی،   به -3و  2، 1
 نشگاه فردوسی مشهددانشکده کشاورزي، دا

  استادیار، گروه شیمی پلیمر، دانشکده علوم، دانشگاه فردوسی مشهد. -4
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DOI: 10.22067/ifstrj.v1395i0.55558  

)Gunning et al.,1999 .(  
 5ریزپوشانی فرآیند به دام انداختن ترکیبات فعال درون ماده حامل

اي مفید براي بهبود تحویل این ترکیبات فعال عنوان وسیلهاست که به
قابـل   هـاي . از محدودیت(Nedovic et al., 2011)باشد مطرح می

تـوان  دهنده کپسول در صنعت غذا دارند، مـی توجهی که مواد تشکیل
به قابلیـت خـوراکی، ارزان قیمـت بـودن، در دسـترس بـودن بـراي        
واحدهاي تولیدکننده اشاره کـرد. همچنـین فراینـد ریزپوشـانی بایـد      
روندي آسان، راحت، ارزان و قابلیت براي تولید مقادیر زیاد صنعت را 

هاي متعـددي بـراي   اگرچه روش ).Sagis et al., 2008داشته باشد (
ریزپوشانی وجود دارد، اما بسیاري از آنهـا بـه سـبب دشـواري، عـدم      
مقاومت مکانیکی کپسول حاصل و هزینه بالاي تولید، کاربرد صنعتی 

 1991چندانی ندارد. در این میان روشی که دچر و همکاران در سـال  
نام دارد که در  6الکترواستاتیک بکار بردند جذب سطحی لایه به لایه

یـک   Decher et al., 1992 .(LBL(کـار رود  توانـد بـه  صنعت مـی 
الکترولیت است. این امـر  هاي پلیتکنیک محبوب براي تولید کپسول

                                                        
5 Carrier material 
6 Electrostatic layer-by-layer (LbL) adsorption 
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هـاي کپسـول   تواند به دلیل توانایی ایـن روش در ایجـاد پوسـته   می
 مناسـب از طریــق یــک فراینــد جــذب ســاده، ارزان و قابــل کنتــرل 

)Peyratout and Dahne, 2004    همــراه بــا قابلیــت تولیــد (
هاي مختلف، در محـدوده نـانومتر تـا مقیـاس     هایی در اندازهکپسول

). Sagis et al., 2008; Yow and Routh, 2006میکرومتر باشـد ( 
توانـد بـا تغییـر تعـداد     ها میاستحکام مکانیکی و نفوذپذیري کپسول

صیات مواد ریزپوشانی شده کنترل شود هاي دیواره یا تغییر خصولایه
)Sagis et al., 2008هاي پلی الکترولیت ). در این تکنولوژي، دیواره

وسیله ها) که بهکاتیونها و پلیآنیونبا تجمع موادي با بار مخالف (پلی
 Ai, Jonesگردد (شود، تشکیل میپیوندهاي الکترواستاتیک ایجاد می

and Lvov, 2003; Decher, 2003; McClements, 2005 .(
شـوند، پتانسـیل   هاي چند لایه که با این روش آماده مـی ریزکپسول

 ,Mansurکاربردي بسیاري مانند کنترل رهایش مواد حامل را دارند (
Dejugnat and Sukhorukov, 2006; Wang and et al, 2008 .( 

کنندگی و تشکیل فـیلم  هاي غذایی خصوصیت امولسیونپروتئین
محلول قابل تنظیم  pHي تغییر ر عالی داشته، بارهایشان بوسیلهبسیا
باشد که شرایط را براي ریزپوشانی بر پایه تجمـع الکترواسـتاتیک   می

ترین منابع پروتئینی پروتئین سویا از مهم .کنندلایه به لایه ایجاد می
هاي عملکردي مطلوب تجاري است که استفاده از آن به دلیل ویژگی

الوصـول بـودن، هزینـه پـایین و ارزش     هاي غذایی، سـهل در سیستم
تـرین  خـالص  1اي بالا گسترش یافته است. ایزوله پروتئین سویاتغذیه

فرم پروتئینی از محصولات سویا با ارزش بیولـوژیکی و خصوصـیات   
واسـطه ترکیبـات شـیمیایی، خـواص     باشـد. بـه  عملکردي بالایی می

هاي مولکولی پذیري زنجیرهطاففیلیک، وزن مولکولی بالا و انعآمفی
 Nishinariکنند (از پروتئین سویا براي پایداري امولسیون استفاده می

et al., 2014; Nesterenko et al., 2012.(  
طور گسترده در تولید ساکارید محلول است که بهپکتین یک پلی

شـود کـه فوایـد سـلامتی بخـش      مواد غذایی استفاده شده و ادعا می
 2). پکتین با درجه متوکسیل بـالا Sriamornsak, 2003ارد (زیادي د

هاي کربوکسیلیک هاي اسیدي ملایم به دلیل حضور گروهدر محلول
 Morris etاش داراي بار منفـی اسـت (  یونیزه در طول ستون اصلی

al., 1980.( 
ــی   ــابی ویژگ ــد و ارزی ــق تولی ــن تحقی ــدف از انجــام ای ــاي ه ه

هاي ایزوله پروتئین سویا و ه از فیبریلهاي جدید و چند لایریزکپسول
ــن    ــده در ای ــانی ش ــتیل ریزپوش ــایش دي اس ــی ره ــین و بررس پکت

بینـی  توانـد بـراي پـیش   باشد. نتایج این تحقیق میها میریزکپسول
هـا مختلـف و نیـز تـاثیر شـرایط      رهایش عطر و طعم از ریزکپسـول 

 محیطی بر آنها مورد استفاده قرار گیرد.

                                                        
1 Soy protein isolated (SPI) 
2 High methoxyl pectin (HMP) 

 هامواد و روش
 درصـد  94پـارس، حـاوي  ) (شرکت به SPIیزوله پروتئین سویا (ا

 ,Hi-Methoxyl) (HMPپروتئین)، پکتین با درجه متوکسیل بـالا ( 
kosher certified. CAS: 9000-69-5, Sciencelab, InC (

 -(دي اسـتیل)  3بوتانـدیون  2،3درصد درجه متوکسیله شـده)،   8/69(
ن آفتـابگردان بـا   )، روغSigma Number: B85307شرکت سیگما (

 -4نام تجاري فامیلا از بازار محلی تهیـه شـد. ارتـو فنیـل دي آمـین     
ــیگما (  ــرکت س ــدیم  Sigma Number:23938ش ــات س )، بیکربن

)3NaHCO(-  ) شرکت سـیگماSigma Number: 71630  کلریـد ،(
)، اسـید  Sigma Number: S7653شرکت سـیگما (  -)NaCl(سدیم 

 :Sigma Numberا (شـرکت سـیگم   -درصـد 37هیدروکلریـدریک  
شـرکت مـرك    -)4PO2KHهیدروژن پتاسـیم ( )، فسفات دي84415

)Code:105108 4پتاسیم (هیدروژن دي)، فسفاتHPO2K(-  شرکت
شــرکت مــرك   -)، آنــزیم آلفــا آمــیلاز  Code:105109مــرك (

)Code:141783 .تهیه شدند ( 
  
  5هاي ایزوله پروتئین سویاسازي فیبریلآماده

 ـ فیبریـل  و   Akkermansه پـروتئین سـویا، بـه روش   هـاي ایزول
 با مقداري تغییرات تولید شدند. مطـابق ایـن روش،  ) 2008همکاران (

) آماده شده SPIدرصد وزنی/ حجمی ایزوله پروتئین سویا ( 6محلول 
رسید. براي جـذب حـداکثر    pH=2و با اسیدکلریدریک یک مولار به 

درجه  4دماي  ساعت در 24آب توسط پروتئین، دیسپرسیون به مدت 
در دماي  g 22600×سانتریفوژ گراد محلول همزده شد. سپس سانتی

دقیقه انجام شد تا مـواد غیرمحلـول    30گراد، به مدت درجه سانتی 4
 24گراد بـه مـدت   درجه سانتی 85جدا شوند. سپس محلول در دماي 

ساعت حرارت داده شد سپس به سرعت با حمام یـخ سـرد شـد و بـا     
 ، آلمان) تبدیل به پودر شد.Christ Alpha LDي (کن انجمادخشک
  

و  (TEM)ي ها با میکروسکوپ الکترونی عبـور ارزیابی فیبریل
  (AFM)میکروسکوپ نیروي اتمی 

با استفاده از میکروسکوپ الکترونـی   SPIهاي مورفولوژي فیبریل
) و میکروسـکوپ  TEM, LEO 912 ab, Zeiss Germanyعبوري (

 )AFM, Ara research, model: Full plus, Iranنیـروي اتمـی (  
 بررسی شدند.

  
  سازي سوسپانسیون آماده

ها تهیه شده (فیبریل FSPIدرصد  5/0و  HMPدرصد  1محلول 
                                                        
3 2,3-Butanedione 
4 O-phenylenediamine (OPDA) 
5 Fibril soy protein isolated 
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بـا افـزودن   هـا  سوسپانسـیون  pHمطابق روش بالا) تهیه کرده شد. 
و هیدروکسـید سـدیم    )HCL(نرمال اسـید کلریـدریک    1/0محلول 

)NaOH ( ساعت همزده شدند  24و به مدت  یم شدتنظ 5/3در نقطه
هـاي فـوق از آب   تا کاملا هیدراته شوند. براي تهیه تمام دیسپرسیون

  دیونیزه استفاده شد.
  

  تهیه امولسیون 
بـا   )2011و همکاران ( Humblet-Huaتهیه امولسیون به روش 
گـرم از دي   05/0طور خلاصه، در ابتـدا  اندکی تغییرات انجام شد: به

توسـط   گرم روغن در دمـاي اتـاق،   95/1با بوتانیدیون) -3و2استیل (
) بـا سـرعت   ، ایرانDigital electrical stirrer-Teb azmaزن (هم

سـپس، امولسـیون    دقیقه مخلوط شـد.  1دور در دقیقه به مدت  100
درصـد (وزنـی/ حجمـی) از مخلـوط بـالا در       2روغن در آب، حاوي 

اي پروتئین ایزوله سویا در هدرصد (وزنی/ حجمی) فیبریل 5/0محلول 
ساز طی دو مرحله تهیه شد. در مرحله اول، تمامی اجزاء توسط همگن

دور در دقیقه به  13500) با سرعت ، آلمانT50- IKAاولتراتوراکس (
سـازي  ثانیه مخلوط شدند. در مرحله بعـدي، بـراي همگـن    90مدت 

کت ، شـر VCX750(مدل ثانویه از یک دستگاه مولد امواج فراصوت 
Sonics& Material(20وات فرکـانس   750با توان اسمی  ، آمریکا 

دقیقـه   5کیلوهرتز بکار برده شد. مدت زمان اعمال امـواج فراصـوت   
 ریزي گردیـد. صورت مداوم و در حداکثر توان اسمی دستگاه برنامهبه

ها در طول فرآیند، با چرخش مداوم آب سـرد در اطـراف   دماي نمونه
گراد ثابت نگه داشـته  درجه سانتی 20ر محدوده ظرف حاوي نمونه د

شــد. جداســازي ســرم از ذرات امولســیون توســط ســانتریفوژ کــردن 
دقیقه و مرحله  45به مدت  g 50×امولسیون در دو مرحله: مرحله اول 

گـراد انجـام   درجه سانتی 20دقیقه در دماي  1به مدت  g 750×دوم 
درصـد(وزنی/   2شـدند.   شد، و در نهایت ذرات امولسیون از سرم جـدا 

حجمی) از ذرات امولسیون حاصل به محلول بعدي، پکتین بـا درجـه   
هاي پروتئین سویا باشـد  متوکسیل بالا (لایه زوج) یا محلول فیبریل

(لایه فرد) اضافه شد. براي افزودن هر لایه به دیواره ذرات امولسیون، 
  ).1روش فوق تکرار شد (شکل 

  
  هاتهیه ریزکپسول

 Mini Sprayاي (کن افشـانه ها از خشکه ریزکپسولجهت تهی
Dryer ،Buchi    سوئیس) استفاده شد. شرایط خشـک کـرن عبـارت ،

گراد، دماي هواي درجه سانتی 180 ±10بودند از: دماي هواي ورودي 
 25دهـی  گراد و سرعت پمـپ خـوراك  درجه سانتی 90 ±10خروجی 

رطوبـت، پودرهـاي   لیتر در دقیقه بود. جهت جلوگیري از جـذب  میلی
دار منتقـل و تـا انجـام    تهیه شده بلافاصله به قوطی پلاستیکی درب

 هاي بعدي در داخل دسیکاتور نگهداري شدند.آزمایش

  اندازه ذرات 
متوسط قطر و توزیع اندازه قطرات امولسیون بـه کمـک دسـتگاه    

ــزر (  ــور لی ــار ن ــورد Fritsch Analysette 22, Germanانکس ) م
ار گرفت. به این ترتیب که نمونه امولسیون تا رسیدن به گیري قراندازه

محدوده انسداد نوري قابل قبول توسط دستگاه، قطره قطره به درون 
طور مداوم مخلوط گردید تا از یکنواختی مخزن آب آن اضافه شد و به

آن اطمینان حاصل شود. پس از آن نمونه به محفظه عبور نـور لیـزر   
ات از روي میزان پراکنش نور و بر مبناي مدل منتقل و توزیع اندازه ذر

 لورنزمی و تئوري فرانهوفر تعیین گردید. 
  

  تعیین بار الکتریکی ذرات
گیري بار الکتریکی ذرات موجود در امولسیون با اسـتفاده از  اندازه

) و بـر مبنـاي   Nano-ZS, Malvern, Englandدستگاه زتاسـایزر ( 
هـا  جـام شـد. تمـامی نمونـه    سنجش جابجایی الکتروفورتیک ذرات ان

گیري شدند و سـپس میـانگین   تکرار اندازه 4بلافاصله پس از تهیه با 
 ها گزارش گردید.آن

  
  )SEM( برداري با میکروسکوپ الکترونی روبشیعکس

ــراي مشــاهده ریزســاختمان ریزکپســول  ــه شــده، از ب هــاي تهی
 ، انگلیس) استفادهS ،Axford -360میکروسکوپ الکترونی روبشی (

شد. مقدار کمی از نمونه به کمک چسب نقره بـر روي یـک اسـتاب    
آلومینیومی گذاشته شد و سپس توسط یک لایه نازك از جنس طـلا  

هـت رسـانا شـدن قـرار     دقیقـه ج  6دهنده به مدت در دستگاه پوشش
ها به اتاقـک تحـت خـلأ منتقـل گردیدنـد. شـعاعی از       گرفتند. نمونه

ها تابیـده شـد و   کیلووات به نمونه 20هاي پر شتاب با ولتاژ الکترون
دسـت آمـد   هـا بـه  تصویر بر اساس شعاع الکترونی برگشتی از نمونـه 

)Arsianti et al., 2011(. 
  

  راندمان ریزپوشانی
جهت محاسبه راندمان ریزپوشانی خارج قسمت مقدار دي استیل 
  در پودر به مقدار آن در امولسیون اولیه مطابق رابطه زیر محاسبه شد:

(گرم دي استیل در امولسیون اولیه/ گرم دي استیل  ×100)         1(
  در پودر) = راندمان ریزپوشانی

  
  بررسی کینتیک رهایش و برازش دادها

بــراي بررســی نحــوه رهــایش دي اســتیل ریزپوشــانی شــده از  
ها در شرایط ریزکپسول هاي چند لایه تولیدي، رهایش این ریزکپسول

درجـه   37حضور بزاق مصنوعی در دمـاي  سازي شده دهانی در شبیه
معکـوس ثانیـه    100و  50گراد و در سه نیروي برشـی صـفر،   سانتی

صورت گرفت. بزاق مورد استفاده در این مدل با استفاده از روش روث 
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). براي اعمال دما و Roth and Calmes, 1981و کالمس تهیه شد (
و همکـاران  ساز دهان که توسـط محبـی   تنش برشی از دستگاه شبیه

با استفاده از  pH) طراحی و ساخته شد، استفاده گردید. تنظیم 1393(
نرمال اسید کلریدریک و هیدروکسید سـدیم انجـام    1/0هاي محلول

و  Zandiنسبت بزاق مصرفی به ریزکپسول نیز براساس پژوهش شد. 
هـاي  تعیین گردید، بدین صـورت کـه ریزکپسـول   ) 2013همکاران (

مخلوط و رهایش بررسی شـد.   1به  4بزاق به نسبت پراکنده شده در 
براي رسم پروفایل رهایش دي استیل، در فواصل زمانی یک دقیقه با 

از کاغـذ  لیتر از نمونه برداشته شـده و  میلی 1استفاده از سرنگ مقدار 

ها از محیط جـدا گردنـد.   عبور داده شد تا ریزکپسول، 1واتمن شماره 
 1لیتر از شناساگر ارتوفنیلن دي آمـین ( یلیم 50/0این مقدار نمونه با 

دقیقـه در   20مـولار) ترکیـب و    4درصد در اسـید هیدروکلریـدریک   
لیتـر اسـید   میلـی  2/0محیط تاریک قرار داده شد، پس از ایـن زمـان   

مولار به محلول اضافه و به کـوت سـیلیکایی دسـتگاه     4کلریدریک 
ــل و  )WPA lightwave s2000 uv/visاســپکتروفتومتري ( منتق

ــوج   ــول م ــذب آن در ط ــزان ج ــدازه 335می ــانومتر ان ــد ن ــري ش گی
)Rodrigues and Barros, 1997.(   

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  
  
 

  ) با اندکی تغییرات.2011و همکاران ( Humblet-Huaفلوچارت فرایند ریزپوشانی طعم به روش  - 1شکل 
  

  سازيمدل
و  هـاي چنـد لایـه   استیل از ریزکپسـول براي بررسی رهایش دي

هاي مختلفی شامل معادله همچنین آنالیز کینتیک رهایش آن، از مدل

اسـتفاده شـد    3پپـاس  -و ریگتـر  2، هیگـوچی 1درجـه اول درجه صفر، 
                                                        
1 First order model 
2 Higuchi 

  دقیقه 1 درجه سانتیگراد، به مدت 20در دماي  g 750×سانتریفوژ 

 ذرات امولسیون (کرم)

   pH=5/3درصد از کرم در محلول بعدي در  2
محلول بعدي می تواند پکتین با درجه متوکسیل بالا باشد (لایه زوج) یا محلول فیبریل هاي ایزوله 

  پروتئین سویا باشد (لایه فرد)

  دقیقه 45به مدت  rpm 800همزدن در 

 سرم

 سرم

  pH=5/3ر محلول فیبریل ایزوله پروتئین سویا در د درصد ترکیب طعم زا 2

 ذرات امولسیون

 20ثانیه، براي  90به مدت  rpm 13500هموژنایزر دور بالا (اولتراتوراکس) در 

  دقیقه 45درجه سانتیگراد، به مدت  20در دماي  g 50×سانتریفوژ 
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)Dash et al., 2010.(  
)2                                              (C K t  
)3                     ( 1 exp( ) 100C Kt    
)4(                                              0 .5C Kt  
)5                                              ( nC K t  

ثابت  t ،Kآزاد شده در زمان  یطعم ماده غلظت Cروابط  نیا در
منظور است. پارامتر آخر به شیرها ندیکننده فرآ فیتوص nو  یکینتیک

 ـ  شیمختلف رها يهاسمیمشخص نمودن مکان . در شـود یاسـتفاده م
بـر اسـاس    شیباشـد رهـا   45/0کمتر از  nامتر پار زانیکه م یصورت
باشد بر اساس  89/0بزرگتر از  اگر. شودیکنترل م کینفوذ ف سمیمکان
غالـب   سمیدو مقدار باشد هر دو مکان نیا نیانحلال و اگر ب سمیمکان

 .باشدیم
  

  هاتجزیه و تحلیل آماري داده
مده از ها و بررسی اطلاعات بدست آبراي انجام آنالیز آماري داده

هـا  . کلیـه آزمـون  شدهاي مختلف، از طرح فاکتوریل استفاده آزمایش
حداقل در دو تکرار انجام شده، سپس میانگین و انحراف معیـار آنهـا   

داري اختلافات در سطح براي بررسی معنی 4بدست آمد. آنالیز واریانس
05/0p<  منظـور تعیـین اخـتلاف بـین میـانگین      بکار گرفته شد و به

پس از آنالیز واریانس از آزمون دانکـن اسـتفاده گردیـد. تمـام     اعداد، 
افـزار آمـاري   ها، با استفاده از نـرم مراحل تجزیه و تحلیل آماري داده

SPSS  هـا بـا اسـتفاده از    ) صورت پـذیرفت. بـرازش داده  21(نسخه
) صـورت  R2014افزار متلب (نسخه معادلات ارائه شده به کمک نرم

انتخاب  5گیري ضریب همبستگیساس اندازهگرفت و بهترین مدل برا
 و پیشنهاد گردید.

  
 نتایج و بحث

 میکروسکوپ الکترونی روبشی و میکروسکوپ نیروي اتمی
هاي پروتئینی تجمعات خطی شکلی هستند که با حرارت فیبریل

و قدرت یونی  pHدادن محلول پروتئینی براي یک مدت طولانی در 
). تصاویر بدست آمده Bolder et al., 2006شوند (پایین تشکیل می

هاي ایزولـه پـروتئین سـویا    نشان دادندکه فیبریل AFMو  TEMاز 
)SPI نـانومتر دارنـد و ساختارشـان بسـیار      10تـا   1)، ضخامتی بین

). اگر چه توانایی تولید فیبریل، یک خصوصیت 1منشعب است (شکل 
 هـاي ظـاهري و  شود ولی ویژگیعمومی براي پروتئین محسوب می

                                                                          

3 Rigter- peppas 
4 ANOVA 
5 Correlation coefficient 

عملکردي هر فیبریل مختص منبع پروتئینی تهیه شده از آن محسوب 
هـاي  عنـوان مثـال فیبریـل   بـه . )Sagis et al., 2004گـردد ( مـی 

نـانومتر   4میکرومتر ضـخامت   10بتالاکتوگلوبین معمولا بلند، طول 
)Veerman et al., 2002هاي حاصل از آلبومین سرم گاوي )، فیبریل

) و Veerman et al., 2003نـانومتر (  300 -100کوتاه تـر و طـول   
هاي گلیسین سویا طول یک میکرومتر، ضخامت چند نانومتر و فیبریل

 .)Akkermans et al., 2008هاي جانبی فراوان هستند (داراي شاخه
 

 اندازه ذرات 
ها هاي کیفی امولسیوناندازه ذرات فاز پراکنده از مهمترین ویژگی

نشان  2رات اندازه قطرات با توجه به شکل باشد. بررسی روند تغییمی
افـزایش  میکرومتر بـود و   01/7و  64/5 این ذرات بین D(2 ,3)که  داد

اي دار و قابـل ملاحظـه  ها در اندازه ذرات نمونه تغییر معنیتعداد لایه
و  Sagis) و 2011و همکـاران p(. Humblet-Hua  )<05/0(نداشت 

ت یافتند و عنوان کردنـد کـه   ) به نتایج مشابهی دس2008همکاران (
هاي مختلف با هایی با تعداد لایهاین سیستم توانایی تولید ریزکپسول

متوسط اندازه ذرات یکسان، که مشکلات مرسوم در مطالعات قبلی از 
جمله تشکیل لخته و رسوب را رفع کرده است. بررسی منحنی توزیـع  

صـورت تـک   هـا بـه  ها نشان داد که تمام نمونهاندازه ذرات امولسیون
). ایـن مسـاله بیـانگر دو    4کوهانه بوده و توزیع نرمال داشتند (شکل 

باشد: اولا انرژي ورودي به سامانه (انرژي صوت) نکته حائز اهمیت می
طور یکنواخت خرد کرده، به به اندازه کافی بالا بوده تا فاز پراکنده را به

دارکننـده نیـز بـه    قطرات کوچک بشکند، ثانیا غلظت امولسیفایر و پای
طور کامل بپوشاند و حدي بود تا قطرات را بلافاصله بعد از تشکیل به

از امتزاج و درهم آمیختن مجدد آنهـا جلـوگیري نمایـد در غیـر ایـن      
  .بودصورت منحنی توزیع اندازه ذرات غیرنرمال و چند کوهانه می

  
  پتانسیل زتا

رات ریزپوشانی پتانسیل زتا یکی از فاکتورهاي مهم در پایداري ذ
شده است. هر اندازه پتانسیل زتا بیشتر، بارسطحی ذرات بیشـتر و در  
نتیجه دافعه الکترواستاتیک بـالاتر و میـزان چسـبندگی ذرات کمتـر     

) مشاهده 4). همان طورکه در شکل (Fathi et al., 2013خواهد بود (
 (+) (لایـه بیرونـی از   30می شود توزیع زتا پتانسـیل ذرات از حـدود   

هاي ایزوله پروتئین سویا با شماره فرد زیرا پـروتئین در  جنس فیبریل
) (لایه بیرونـی از  -( 20اش قرار دارد) تا تقریبا زیر نقطه ایزوالکتریک

باشد. که این مـورد، تاییدکننـده جـذب    جنس پکتین با لایه زوج) می
هــاي هــا بــا بــار مخــالف، براســاس واکــنشلایـه بــه لایــه دیــواره 

باشــد. در ایــن روش بــا جــذب لایــه بــه لایــه اتیک مــیالکترواســت
هـایی تشـکیل   الکترواستاتیک ذرات کلوئیدي با بار معکوس، کپسول

کننده بـار خـالص سـطحی    شوند که بار لایه نهایی بیرونی تعیینمی
 ).McClements et al., 2005; Decher et al., 2003باشد (می
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(A) (B)  

  
(C) 

 
هاي ایزوله ) فیبریلC)، تصویر میکروسکوپ الکترونی روبشی (B) و(Aبعدي و دو بعدي میکروسکوپ نیروي اتمی به ترتیب (سهتصاویر  - 2شکل 

  پروتئین سویا.
  

  
طر ذرات ق  ((0.9) dو ( d (1.0)) □میانگین قطر اندازه ذرات.  (32D  )ها بعد از هر بار افزودن لایه به دیواره. (اندازه ذرات ریزکپسول -3شکل

  باشند.درصد حجم تجمعی می 90و  10به ترتیب 
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 هاي مختلفهاي تازه تهیه شده با تعداد لایهمنحنی توزیع اندازه ذرات امولسیون - 4شکل 

  

  
  ها بعد از هر بار افزودن لایه به دیواره.پتانسیل زتا ریزکپسول - 5شکل 

 
 میکروسکوپ الکترونی روبشی

شناسـی نظیـر انـدازه و شـکل     خـت هـاي ری براي بررسی ویژگی
هـاي مختلـف، از تصـاویر    هاي تهیـه شـده بـا امولسـیون    ریزکپسول

پودرهـاي   SEM) استفاده شد. تصاویر SEMمیکروسکوپ الکترونی (
) آورده شـده  5هاي مختلـف در شـکل (  ریزپوشانی شده با تعداد لایه
(مربوط به ریزکپسول بـا دیـواره تـک     Aاست. همانطورکه در شکل 

شود دیواره داراي حفره و ترك خوردگی اسـت کـه   ه) مشاهده میلای
توان به خروج سریع رطوبت در مراحل اولیه خشک علت این امر را می

هـاي  کردن نسبت داد و دیواره به قدر کافی مستحکم نبوده تا تـنش 
ناشی از خروج سریع رطوبت را تحمل کند، در نتیجه ریزکپسول دچار 

شود و یا مواد دیواره، بـه  و ایجاد حفره میفروپاشی و ترك خوردگی 
قدر کافی در سوسپانسیون موجود نبوده تا پوشش کاملی اطراف مواد 

  هسته تشکیل گردد. 
(ریزکپسول با دیـواره پـنج    Bهاي شکل در حالی که ریزکپسول

لایه) سطحی صاف، بدون ترك خوردگی و فرورفتگی داشتند که این 

ها نسبت دیواره ناشی از افزایش تعداد لایهتوان به استحکام امر را می
ــن 2011و همکــاران (  Humblet-Huaداد. گــزارش ) هــم گــواه ای

هایی با تعداد لایه کمتر تمایل به چروکیده واقعیت است که ریزکپسول
خـوردگی بعـد از خشـک شـدن دارنـد؛ در صـورتی کـه        شدن و ترك

تار دیـواره را  هایی با تعداد لایه بیشتر شکل کروي و سـاخ ریزکپسول
وسـیله  دسـت آمـده بـه   اند. اندازه ذرات ریزکپسول بهبهتر حفظ کرده

دسـت آمـده از طریـق    هاي بهمیکروسکوپ الکترونی عبوري با اندازه
پراکنش نور پویا تطابق داشت و تاییدکننده این واقعیت بودند کـه بـا   

 کند.داري نمیهاي دیواره قطر ذرات افزایش معنیافزایش تعداد لایه
 

  رهایش
هاي چهـار و پـنج   ریزکپسول قابل ذکر است راندمان ریزپوشانی

هـاي اول تـا سـه لایـه     درصد) نسبت به ریزکپسول 58لایه (تقریبا 
درصد) داراي بازده بیشتري هستند. ایـن امـر    45تا  32(راندمان بین 

احتمــالا بــه دلیــل ســاختمان کــروي تحلیــل رفتــه بــا تــورفتگی و 
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هاي اول تا سـه لایـه   ي است که در ریزکپسولهاي بیشترشکستگی
شود و سبب هـدر رفـتن بیشـتر ترکیبـات فـرار و معطـر       مشاهده می

شود و در نتیجه میزان راندمان ریزپوشانی کمتري دارند. با افزایش می

داري افـزایش  طور معنـی هاي دیواره راندمان ریزپوشانی بهتعداد لایه
 یافت. 

    
  ) ریز کپسول پنج لایهB) ریز کپسول تک لایه، (Aروسکوپ الکترونی روبشی (تصاویر میک - 6شکل 

  
هاي یک تـا پـنج لایـه    استیل از ریزکپسولپروفایل رهایش دي

) نشـان داده شـده اسـت.    5عنوان تابعی از زمان رهایش در شکل (به
ها شـیب پروفایـل   شود با افزایش تعداد لایههمانطور که مشاهده می

اسـتیل  یل کاهش یافت و حداکثر زمـان رهـایش دي  استرهایش دي
طـور یکنواخـت افـزایش یافـت کـه      ها بهعنوان تابعی از تعداد لایهبه

هـاي دیـواره   گونه استنباط کرد که با افزودن تعداد لایـه توان اینمی
توان به تاخیر انداخت. ریزکپسول، رهایش ماده ریزپوشانی شده را می

مده آزادسازي طی فرایند رهایش از ریـز  از آنجایی که دو مکانیسم ع
دهد، این نتایج با گزارشات منتشر شـده  هاي چند لایه رخ میکپسول

). اولین Jafari et al., 2008توسط سایر محققین انطباق کامل دارد (
هـاي  مکانیسم خروج ماده ریزپوشانی شده از میان حفـرات و سـوراخ  

ریزپوشانی شده با استفاده پوسته ریزکپسول و دومین آن، رهایش ماده 
باشد و رهـایش سـریع   از مکانیسم نفوذ از میان پوسته ریزکپسول می

شـود) بـه   شـناخته مـی   6اولیه (که تحـت عنـوان رهـایش انفجـاري    
ها بستگی دارد. از این رو شیب هاي سطح و پوسته ریزکپسولویژگی

هاي یک لایه نسـبت بـه   اولیه موجود در پروفایل رهایش ریزکپسول
پنج لایه بیشتر است. این امر احتمالاً به دلیل افزایش ضخامت پوسته 

ها و حفـرات ریزکپسـول پـنج لایـه و همچنـین      و کاهش شکستگی
استیل بوده که باعث کاهش سرعت تر اطراف ديدهی منسجمپوشش

شود. این هاي پنج لایه نسبت به یک لایه میانتشار آن از ریزکپسول
خصوصـیات رهـایش و نفوذپـذیري دیـواره را     کند که نتایج ثابت می

 ,.Humblet-Hua et al( هاي دیواره کنترل کردتوان با تعداد لایهمی
2011.(  

                                                        
6 Burst-release phenomenon 

هاي یک تا پنج ، پروفایل رهایش دي استیل از ریزکپسول6شکل 
دهنـد.  عنوان تابعی از تنش برشی محیط رهایش نشان میلایه را به

اعمال تنش برشی سبب افزایش دهد که دست آمده نشان مینتایج به
رسد که اعمال تنش برشی همانند گردد. به نظر میسرعت رهایش می

یــک نیــروي فشــاري عمــل کــرده، خــروج دي اســتیل را از منافــذ  
دهد. علاوه بر این طی اعمـال تـنش برشـی    ریزکپسولها افزایش می

ها تخریب شده، ایـن امـر سـبب افـزایش میـزان      برخی از ریزکپسول
شود. نتایج مشـابهی بـراي   انتشار ماده ریزپوشانی شده به محیط می

بررسی تأثیر فرآیند جویدن بر میزان سـرعت رهـایش عطـر و طعـم     
و همکـاران   Zandiتوسط برخی از پژوهشگران گزارش شـده اسـت.   

کـه   ) گـزارش نمودنـد  2000( Van Ruth and Roozen) و 2013(
سازي شده سبب افزایش سـرعت  اعمال و افزایش فرایند جویدن شبیه

 گردد.کننده میرهایش عطر و طعم از ماتریکس کپسوله
 
 سازي رهایش مدل

هـا،  اسـتیل از ریزکپسـول  منظور بررسی مکانیسم رهـایش دي به
هاي تجربی رهایش برازش گردید. هاي کینتیکی مختلف به دادهمدل

هاي هاي مورد استفاده بر روي دادهاز برازش مدل پارامترهاي حاصل
دست آمده نشان ، خلاصه گردیده است. نتایج به1رهایش در جداول 

از نظر ریاضی بهترین توصیف  پپاس-دهد که مدل کینتیکی ریگرمی
اي کـه  گونهها فراهم آورد، بهاستیل از ریزکپسولرا براي رهایش دي

 94/0ها با این مدل بالاي رازشضریب همبستگی حاصل در تمامی ب
  بود. 

  
  

B A 
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  عنوان تابعی از زمان رهایشهاي یک تا پنج لایه بهپروفایل رهایش دي استیل از ریزکپسول - 7شکل 
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  لایه  3کپسول تاثیرتنش برش بر پروفایل رهایش دي استیل از ریز - 8شکل 

  
 هاي چند هاي مختلف بر نتایج تجربی براي ریزکپسولحاصل از برازش مدل پارامترهاي مدل - 1جدول 

   پپاس-ریگتر  هیگوچی درجه یک درجه صفر
 K 2R K 2R K 2R K n 2R ریزکپسول با تعداد لایه

90/10 69/0 278/0 72/0 37/29 86/0 51/59 086/0 98/0 1 
97/10 75/0 264/0 77/0 30/29 91/0 61/52 159/0 99/0 2 
19/11 50/0 265/0 84/0 64/29 82/0 02/47 232/0 99/0 3 
87/10 63/0 233/0 77/0 54/28 93/0 23/39 317/0 99/0 4  
98/10 49/0 225/0 91/0 49/28 91/0 78/32 419/0 98/0 5  

  
بدترین مدل، مدل درجه صفر بود که ضریب تبیـین پـایین ایـن    

استیل وابسـته بـه غلظـت    دهنده این است که رهایش ديل نشانمد
بـود و   45/0هـا کمتـر از   بـراي ریزکپسـول   nمیزان پارامتر . باشدمی

رخ  7که رهایش بر اساس مکانیسم نفـوذ فیـک  دهنده این است نشان

                                                        
7 Fickian diffusional 
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استیل عنوان مکانیسم غالب در آزادسازي ديداده، این نوع رهایش به
  .)Chakeraborti et al., 2011د (باشها میاز ریزکپسول

همانطور که قبلاٌ نیز اشاره شد براي یافتن ضریب نفـوذ از مـدل   
مقـدار ضـریب نفـوذ را    ). 5برآمده از قانون فیک استفاده شد (معادله 

حـت  تهـاي چنـد لایـه    از ریزکپسول استیلبراي فرآیند رهایش دي
ت. نشـان داده شـده اس ـ   2شرایط نیروي برشـی مختلـف در جـدول    

هــاي دیــواره شــود هرچــه تعــداد لایــههمــانطور کــه مشــاهده مــی
یابد، ضریب نفوذ کمتري دارند که در نتیجه ها افزایش میریزکپسول

  شود. استیل میباعت کاهش سرعت رهایش دي
این امر احتمالاً به دلیل افزایش ضخامت پوسته ریزکپسول چنـد  

اشـد کـه باعـث    بها مـی لایه و همچنین پوشش کامل اطراف پوسته
شـود.  هاي چند لایه میاستیل از ریزکپسولکاهش سرعت انتشار دي

رفت با اعمـال و افـزایش   ، همانگونه که انتظار می2با توجه به جدول
تنش برشی در محیط رهایش، ضریب نفوذ افـزایش پیـدا کـرد. ایـن     

عنوان یک نیروي فشاري افزایش احتمالاً به سبب تاثیر تنش برشی به
هـا  علاوه بر این طی اعمال تنش برشـی برخـی از ریزکپسـول   باشد. 

اسـتیل بـه   تخریب شده و در نتیجه سبب افزایش میـزان انتشـار دي  
شود. نتایج مشابهی براي تاثیر فرایند جویدن بر میـزان  محیط نیز می

سرعت رهایش عطر و طعم توسط برخـی از محققـان گـزارش شـده     
ــ )Roozen )2000و  Van Ruthاســت.   Wilsonو  Brownز و نی

سازي گزارش نمودند که اعمال و افزایش فرایند جویدن شبیه )1996(
شــده ســبب افــزایش ســرعت رهــایش عطــر و طعــم از مــاتریکس  

 گردد. کننده میکپسوله

  
  ضریب نفوذپذیري براي رهایش دي استیل از ریزکپسول چند لایه در نیروي برشی مختلف. - 2جدول 

تعداد لایه هاي 
  ریزکپسول دیواره

نیروي برشی 
  پنج لایه  چهار لایه  سه لایه  دو لایه  یک لایه  (معکوس ثانیه)

  ضریب نفوذپذیري
0  0/206×10 -13 0/156×10 -13 0/098×10 -13 0/047×10 -13 13 -10×012/0  
50  2/260×10 -13 2/249×10 -13 1/931×10 -13 1/741×10 -13 13 -10×308/1  

100  6/451×10 -13 5/861×10 -13 5/352×10 -13 4/854×10 -13 13 -10×123/4  
  

 گیري نتیجه

منظور ارائه روشی آسان و بـا قابلیـت اجرایـی در    این پژوهش به
هــاي جدیـد انجــام شــد.  مقیـاس صــنعتی، بـراي تولیــد ریزکپسـول   

وسیله تکنیک لایه بـه لایـه از مـواد خـوراکی و ارزان     بها ریزکپسول
تولید شد. نتایج نشان داد قیمت فیبریل ایزوله پروتئین سویا و پکتین 

هـاي مختلـف   هایی با تعداد لایهاین سیستم توانایی تولید ریزکپسول
ولی متوسط انـدازه ذرات یکسـان را دارد، کـه مشـکلات مرسـوم در      
مطالعات قبلی از جمله تشکیل لخته و رسوب را رفع کـرده اسـت. بـا    

افـت.  استیل کاهش یها شیب پروفایل رهایش ديافزایش تعداد لایه
ــر از لاســتیل از ریزکپســوســرعت رهــایش دي ــه کمت هــاي چندلای

باشد که این امر بـه دلیـل پوشـش کامـل     ها یک لایه میریزکپسول
باشد ها و افزایش ضخامت پوسته ریزکپسول چندلایه میاطراف پوسته

هاي چندلایـه  استیل از ریزکپسولکه باعث کاهش سرعت انتشار دي
ــی ــه م ــود. ب ــی  ش ــور بررس ــایش دي منظ ــم ره ــتیل از مکانیس اس

هـاي  هاي کینتیکی مختلفـی بـر داده  هاي چند لایه، مدلریزکپسول
تجربی رهایش برازش گردید، نتایج حاصل نشان داد کـه رهـایش از   

عنـوان  ها بر اساس مکانیسم نفوذ رخ داده است که بـه این ریزکپسول
د اولیـه  از آنجایی که مـوا مکانیسم غالب در این فرایند رهایش است. 

تواند در ها میاین ریزکپسول ،تهیه ریزکپسول قابلیت خوراکی داشتند
 محصولات غذایی یا اهداف دارویی کاربرد داشته باشد.
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8Introduction: Microencapsulation has become an important technique in the food industry. One of the 

methods of producing microcapsules is to use layer-by-layer adsorption, in which oppositely charged 
polyelectrolytes are adsorbed consecutively onto a colloidal template. Creating multilayer films based on 
electrostatic interactions between oppositely charged components was introduced in 1991 by Decher et al. Layer-
by-layer (LbL) polyelectrolyte deposition has become a popular technique for preparing polyelectrolyte capsules 
because of its ability to create highly tailored capsule shells through a simple, inexpensive and easily controllable 
adsorption process. It has been applied to produce capsules of various sizes, ranging from the nanometer to 
micrometer scale, with well-defined barrier properties. In this technique, assembly is driven by the electrostatic 
attraction of oppositely charged materials to form polyelectrolyte shells. The structure of the polyion layered 
capsule shell is determined mainly by the electrostatic interactions between the polyions used. The mechanical 
strength and permeability of the capsules can be controlled by varying the number of layers or by changing the 
characteristics of the encapsulating materials. The purpose of this study was to produce microcapsules using 
supramolecular assemblies consisting of common food ingredients such as soy protein isolate (SPI) and high 
methoxyl (HM) pectin. Moreover, some features of the developed microcapsulation were studied. 

 
Materials and methods: SPI fibrils were prepared based on the method developed by Akkermans et al., 

(2008) and its morphology was studied using transmission electron microscopy (TEM) and atomic force 
microscopy (AFM). 0.5% (w/w) SPI fibril and pectin solutions were prepared by mixing at pH 3.5 were left 
stirring overnight. The LbL process for the production of microcapsules with protein fibril-reinforced 
nanocomposite shells has been described in Humblet-Hua et al., 2012. It starts with the production of A 2% w/w 
emulsion of (0.05 gr diacetyl in 1.95gr sun flower oil) in fibril SPI solution is produced using a homogenizer 
with a rotor-stator dispersion tool using a setting of 13500 rpm for 90 S. Because the proteins are below their 
isoelectic point, the emulsion droplets have a positive charge. To avoid interactions between the nonadsorbed 
SPI and the biopolymer of the next layer, the droplets are separated from the serum by means of centrifugation. 
After the isolation, the droplets are dispersed into a solution of HMP. The HMP is negatively charged at the 
chosen pH of 3.5. The bilayered droplets can be isolated again and dispersed in a fibril solution to deposit a third 
layer of a positively charged mixture of SPI fibrils. Subsequently, additional layers of HMP and SPI fibrils can 
be deposited by repeating the same procedures. Some features of the microcapsulation, including size, zeta 
potential, and morphology and release kinetics were studied. 

 
Results & discussion: TEM and AFM micrographs showed that SPI fibrils obtained had a contour length of 

a few hundred nanometers, thickness of between 1 and 10 nm and its structure is highly branched. One of the 
most common problems reported in previous studies using the LbL technique to produce multilayer particles, is 
the tendency for flocculation. In the present system, this problem was not observed. The size distribution of 
isolated emulsion droplets (templates) did not change significantly from 1-layer droplets to 5-layer droplets. In 
other words, the emulsion droplets were stable against flocculation after applying more layers of 
polyelectrolytes. The Sauter mean diameters D (3, 2) of these droplets fluctuated between 5 and 7 µm and 
slightly increased as the number of layers increased; noting that the emulsion droplets were poly-dispersed. 
Another possible problem that may occur using the LbL technique is the complex formation between non-
adsorbed protein and the pectin molecules. These complexes with a typical diameter smaller than 1 mm were not 
detected here. Result showed that the zeta potential distribution of emulsion droplets reverses from about plus 
(+) 30 mV (odd number of layers with SPI fibrils as outer layers) to about negative (-) 20 mV (even number of 
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layers with HMP as outer layers) confirming the layer-by-layer adsorption based on electrostatic attraction. 
Comparing SEM of microcapsules with various numbers of layers, an improvement in shell strength can be seen. 
Indentation is observed on 1-layer microcapsules showing that there are defects on the shell. They could be 
formed during the drying process or they are shell defects due to incomplete coverage of materials, meaning 
more layers are needed to fully cover the microcapsule shell. These defects are seen less on 5-layer 
microcapsules. These observations indicate that the more layers the more consistent the shells and the more 
resistant. It is against the physical drying process. Results showed that the time of the maximum in release shifts 
to higher values as the number of layers of the capsules increased. We clearly see that increasing the number of 
layers in the shell of the capsules leads to a delay of the release of diacetyl and maximum release time as a 
function of the number of layers is increasing steadily which show the release can be delayed even more by 
adding additional layers. These results prove that the release properties of the multilayer capsules can be tuned 
by controlling the number of layers in the shell of the capsules. The modeling results of four different kinetic 
models are indicated that the Rigter–Peppas was an appropriate model for diacetyl release prediction from 
multilayer microcapsulation. It could be attributed that the release mechanism is mostly governed by the 
Swelling–Fickian mechanism. 

 
Conclusion: In this study, the microcapsules were produced using the LbL technique and food-grade SPI 

fibrils and HMP. The microcapsules had a poly-disperse size distribution. No flocculation of microcapsules 
during applying of additional layers was observed. It was found that increasing the number of layers, decreases 
the release rate of diacetyl. The diacetyl release data were kinetically evaluated by zero-order, first-order, 
Higuchi, and Rigter–Peppas models and the results showed that the release phenomena is mostly governed by 
the Fickian mechanism. Since the materials are food-grade, the applications of these microcapsules can include 
food products or pharmaceutical purposes. 
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