
揚げ加熱中の食品の伝熱

長 尾 慶 子

は じめに

我々は調理において加熱することにより食

品を可食状態にす るが,そ の食品の状態を解

析するには伝熱,特 に熱伝導を調べ る必要が

ある。 どれ位の温度でどれだけ加熱すれば可

食状態になるのか,あ るいはそのときの食品

の硬 さや強さはどうなるのか等が伝熱を調べ

ることにより判明する。揚げ加熱状態は,周

囲温度(油 の温度)を 一定 とすることにより,

比較的容易に解析出来る。その場合に,熱 伝

導率や比熱などの物性値を求めることが重要

になるが,こ れは割に難 しい。なぜなら周囲

条件 をコン トロールすることが難 しいためで

ある。

ここではまず成書を参考にして,食 品加熱

時の伝熱現象 を一般論 として述べ,そ の中で

揚げ加熱中の伝熱現象の最 も代表的な例 とし

て,一 定温度の油の中に置かれた球状食品の

熱伝導の解 を引用 し,こ れを元に中心部,及

び表面の温度変化を示 した。さらに熱伝導率,

温度伝導率及び比熱の測定法について述べ,

揚げ加熱中の食品の熱伝導の解 を用いて,ド

ーナツ及びコロッケの場合 に応用 した結果を

報告す る。

伝熱理論及び実験方法

1.食 品 の熱伝導

あ らゆ る固体 は次の熱伝導方程 式 を満 たす。

pc・ ∂T/∂t=(∂/∂x)(λ ・∂T/∂x)十

(∂/∂y)(λ ・∂T/∂y)十(∂/∂z)(λ ・∂T/

∂z)十A… ……(1.1)

た だ し,λ:熱 伝導率(W/(m・K))

ρ:密 度(kg/m3)

c:上 匕熱(J/(kg。K))

A:発 熱 量(W/m3)

T:あ る基準か ら測 った温度(℃)

で あ る。

これは,単 位体積 内の この物質 中に流 入す

る熱量 と発熱量が,こ の物質 のその部分 の温

度上昇 をもたらす ことを示す式 で ある。

一般 には発 熱量Aは0と して よ く
,ま たλ

もあ る瞬間 にはほぼ一定かつ一様 とみな して

よいので,そ の場合 に は上 の方程 式 は次 の よ

うに書 くこ とが で きる。

aT/at=a(a2T/axe十a2T/aye

十a2T/az2).........(1.2)1

た だ し,a=λ/cρ(m2/s)は 熱 拡散率 また

は温度伝導率 と呼ばれ る。

この方程式 を解 くと,あ らゆ る場所 での あ

らゆ る時刻 におけ る温度分布 が わか る。 しか

し,こ れ を解 くため には一般 に初期 条件(時

刻t=0に お け る状 態)及 び境 界条件(物 質の

周囲の境界 での状態)が 与 えられ なければ解

くこ とは出来 ず,ま た これ らが与 え られて も

複雑 で解 けない場合が 多い。

そこで,こ こで は まず完全 に解 が求め られ

て いる半径Rの 球 の場 合 につ いて考 えてみ る

(Fig.1)0

こ の場合 内部の温度T,油 温(周 囲温度)を

T。 とす る と,任 意点r(0≦r≦R)の 温 度Tは　
T=T。+(2RT。/πr)Σ(-1)n(1/n)Sin

れコ　

(nnr/R)exp(‐an2net/RZ)・ ・・・・・…(1.3)1>
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Fig.ISpherewithradiusRinmediumoftempera-

tureTo(const)

により与えられ,中 心温度Tcは　
Tc=(RT。/(πat)1/2)Σexp(一(2n+1)2

n=O

R2/(4at))… … …(1.4)

で与zら れ る。

これ を図示す ればFig.2の よ うにな る。

そ うす れば 中心温度 は

Tc=F(at/R2)… … …(1.5)

とお くことが で きる。 た とえば,

Tc=80℃ で 可食温度 であ るとす る と,

T。=160℃,初 期 温度20℃,(Tc-Ti)

/(To-T;)_(80-20)/(160-20)

=3/7 ,

この とき,

at/R2=C。 … ……(1.6)

とな る とす れば;

t=C。R2/a… … …(1.7)

に て 可食状 態 となる。

球 の場合 は この よ うにな るの であ るか ら,

た とえば ドー ナ ツや コロ ッケの よ うに球 でな

い場合 において は,

t=K1・CoR2/a… … …(1.8)

た だ し,K、 は 形状 に特 有の定数(形 状係数)

で あ り,個 々の実験 よ り求め られ る。

2.熱 伝 導 率の測定

温度伝 導率,熱 伝導率 は具体 的 な温度 変化

を解析 す る上 に重要 と考 え られ る。

熱伝 導率 は外 か ら熱 を受 け取 る能力 であ り,

物 体 の熱伝導 の良否 を表 す量であ る。一 方,

Fig.2Centreandaveragetemperaturesfora

plateofthickness2R(curvesIIandI);for
aninfinitecircularcylinderofdiameter2R

(IV,III);andforasphereofdiameter2R

(VI,V).Initialtemperaturezeroandsur-
facetemperatureTo(Ref.1),p102)

温度伝導率 は物体中で熱を伝える性能の良否

を表すもので,温 度の伝播の良否を表す量で

ある2)。

以下にその測定法について述べ る。

東京大学,伊 藤光男氏製作の熱伝導率測定

装置を借用 して,ド ウ生地及びコロッケ内容

物の熱伝導率 を測定 した。測定装置の概略を

Fig.3に 示す。

下に熱源,上 部に冷却装置 をつけ,熱 伝導

率既知のシリコンゴムの平板 と,未 知の材料

とを重ね合せ て,そ れぞれの温度差から算出

するものであり,こ の方法は熱量の測定が不

用であるの と,中 央部で測定す るから簡単で

正確なデー タが得 られるなど信頼度は高い。

以下に熱伝導率の算出式を示す。

λ1=λ2・(S1/S2)・(T2-T3)/(Tl-T2)

........(2.1)

ただし

λ1:未知の物質の熱伝導率(W/m・K)

λ,:既知の平板の熱伝導率(W/m・K)
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Fig.3Apparatusformeasurementofthermalconductivity

T2,T3,T、:そ れ ぞれの温度(℃)及 び100℃ に 設定 した ときの熱伝 導率 を測定

S、,S2:そ れ ぞれの平板 の厚 さ(m)比 較 した。
へ

である。3.熱 流束の測定

測定試料は調製後,0,1及 び2時 間放置 加熱法の違いは,境 界条件,特 に熱伝達係

後に測定 した。 数及び熱流束にその特徴が現れると考え,特

加熱温度は,T1(熱 源)の 温度を50℃,75℃ .に 熱流束 を詳しく測定す ることに した。 その
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測定の考 え方及び方法について述べ る。

熱流束 とは単位面積当 りの単位時間内での

熱流量(熱 の移動量)で ある。

以下にその求め方 を示 した。

Fig.4Temperaturedistributionnearthesurfaceand

heatflux.

あ る面 を通過す る熱流束(単 位面積 当 り,

単 位時 間当 りの熱 の通過 量)Qは

Q=一 λ・∂T/∂x(W/m2)… … …(3.1)

(フー リエの法則)

で表 され る(λ は熱伝 導率)。

従 って,Fig.4の よ うに表面 温度Ts,表 面

よ り△x入 った ところの温度がT、 とす る と,

∂T/∂x=(Ts-T1)/△x

とし て温 度勾配が 出 る。 しだが って,熱 伝導

率 が わか ってお れば,

Q=一 λ・(Ts-T1)/△x… … …(3.2)

とし て熱 流束が求 め られ る。

しか し,表 面 の温度 その もの は測定 が難 し

いの で,表 面 か ら△x1の 深 さの温 度T、(こ こ

では1mm)と,表 面 か ら△x2の 深 さの温 度T2

(こ ζ では3mm)を 測 定 す る とす る と,

Q=λ ・(T、-T2)/(△x1-△x2)… …(3.3)

と して熱 流束 を求め ることが 出来 る。

なお,表 面の温度Tsは

Ts≒T1-{(T1-TZ)/(△Xi-△x2)}△x1

≒(T1△x2-T2△x1)/(△x1-△x2)

........(3 .4)

と して推定 で きる。

表面 の熱伝 達係 数,α の求め方 は以下 の よ

うに して算出す る。

単位面積 当 りの熱 流入量Qは

Q=α(Tm-Ts)

=一 λ(T1-TZ)/(△x2-△x1)… …(3 .5)

α=一 λ(T1-T2)/(△x2-△xl)

(Tm_Ts)..............................(36)

とな るので それ ぞれ実 験デー タ を代 入 して求

め る。 ただ しTmは 周 囲温度 で ある。

4.温 度 伝導率の 測定

半 径Rの 試 料 を一定 温 度T。(た とえ ば,

180℃ の油 中,試 料 の初期温度 を0と す る,た

と え ば こ れ が20℃ な ら,T。=180-20=

160℃)で 加 熱 し,そ の 中心温度 の変化 を計測

す る。

これ をFig.2の 理 論 式 と対 比す る。

中心 温度Tcが

Tc/T。=F(at/R2)

と して表 され てい る とす る。 もし,t=1分,

2分,3分 に おけ るTcの 値 をそれ ぞれ,Tc、,

Tc2,Tc3と す れ ば,こ れ は実験 で求 め られ

る。

これ を理論 曲線 にあて はめ て,

Tc1/T。=F(at1/R2),

Tcz/To=F(ata/RZ),

Tca/To=F(at3/RZ)

とお いて,aを そ れ ぞれ求め る。

つ ま り,Fig2か ら,Tc1,Tc2,Tc3に 相 当

す るat/R2を 求 め る。

この時,t=1分,2分,3分 で あ り,Rは

既 知 で あ るか ら,そ れ ぞれのaの 値 が計 算 で

き る。

その ときの それ ぞれの値 をa、,a、,a3と す

る。

a=(1/3)・(a、+a2+a3)と して,こ の3つ
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の値 の平均値 をaの 値 とす れば よい。

cの 直接 測定 は熱の遮 断 な どの コン トロー

ルが難 しいので以下 の ように して算 出す る。

a=λ/ρcな ので,c=λ/ρaと して比 熱cを

逆算す る とよい。

実験結果及び考察

1.内 部 温度測定 結果

ドーナ ツ及 コロッケの揚げ加熱 中の内部温

度 結果 をFig.5-1～Fig.5-2に 示 した。

中心部 のほか に表面 か ら1mm,2mm,3mm

内 側 部 の経時変化 を示 した。

2.熱 伝 導率測定結果

Table1に 熱 源 温度 を変 えて測定 した結果

を示 した。

また圧 力がかか ってい る状態(37gf/cm2)

で の熱伝 導率 を設定 温度別 にグラフに示 した

(Fig.6)。 熱伝 導率 はあ る物質 の物性 値 を示

す もの であ るが,そ こに含 まれ る分 子 の動 き

や す さ,す なわ ち温度 に よ り変化 してい るこ

とが分 か る。

3.温 度 伝導率及 び比熱の算 出

1)ド ー ナ ツ試料Aの 場合:R=10mm,

=0 .Olm,TS=160℃,T。=20℃,T=90℃ の とき,

Y=(T-T。)/(Ts-T。)

_(90-20)/(160-20)=0.5

こ の と き,t=180s(実 験 曲 線 か ら)

理 論 曲 線 か ら,Y=0.5の と き,Z=0.14,

Z=at/RZ=0.14

a1=RZZ/t=0.012xO.14/180(m2/s)

=7 .8×10-8(m2/s)

T=75℃ の と き,同 様 に し て,a2=1.0×

10-7(m2/s)

T=45℃ の と き,同 様 に し てa3=1.3×10-7

(ma/s)

T=39℃ の と き(50s),同 様 に してa4=1.4

×10-7(m2/s)

T=27℃ の と き(30s),同 様 に し てa5=2.0
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TableIMeasuredthermalconductivity

CroquettesHeatertemp. (°c> 50 75 100 125

Termalconductivity(W/(m・K)) 0.679 0.723 0.808 0..264

(vapour,0.0235)

(cf.Water3)) 0.642 0.664 0.682

DoughnutA

butter,sugar,egg,milk,flour(%)

0 19.42,10.79,13.14,55.0

OO

0

0

④

OO

0.298

0.323

0.266

0.255

0.256

0.252

0.282

0.283

0.280

DoughnutB

butter,.sugar,egg,milk,flour(%)

5.0,8.47,7.48,17.25,60.0

0

OO

0

④

OO

0.325

0.353

0.270

0.281

0.271

0.267

0.295

0.280

0.276

DoughnutC

butter,sugar,egg,milk,flour(%)

10.0,17.98,12.72,7.81,50.0

0

OO

30

④

0

0.278

0.278

0.237

0.248

0.265

0.270

0.289

0.281

0.255

Pressedbytheweight°fattachment°fapparatus ,0'lh
r,afterfrying.

Withoutpressure,OO

lhrafterfrying.

oo:

③ ④:Withoutthepressure,

cm2)

Ditto.④:

2hrafterfrying

Ditto,2hrafterfrying

⑤:Justafteradjustment

Pressedbythetotalweightoftheattachmenntofapparatus1073g(37g/cm2)

onlypressedbytheweightofdialgauge268g(9.9g/
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×10-7(m2/s)

a=λ/ρcか らc(比 熱)を 求め るので ある

が,試 料B及 びCが,70秒 以 降は亀裂 を生 じて

測定不 能 であ るため,3試 料 共 同 じ時間帯 の

デー タで平均 す るこ とに した。

a=1.6

λ=0.31(W/(m・K)):50℃ の 実 験 値 平

均

ρ=1.02(9/cm3)=1.02×103(kg/m3)

c=λ/aρ=0.31/(1.6×10-7×1.02×

103)=1.90x103(」/(kg・K))=1.9(kJ/(kg・K))

2)ド ー ナ ツ 試 料Bの 場 合:亀 裂 が 生 じ る

の で,70s,50s,30sの3点 を 計 算 し た 。

R=IOmm,=0.01m,TS=160°C,To=

20°C,

T=55°C

の と き,Y=(T-T。)/(Ts-T。)=(55-

20)/(160-20)=0.25

こ の と き,t=70s(実 験 曲 線 か ら)

理 論 曲 線 か ら,Y=0.25の と き,Z=0.094,

Z=at/R2=0.094

a1=RZZ/t=0.012xO.094/70(m2/s)

=1 .3×10-7(m2/s)

T=42℃ の と き(50s),同 様 に し て,a2=

1.6×10-7(m2/s)

T=30℃ の と き(30s),同 様 に し て,a3=

2.1×10-7(m2/s)

a、,a2,a3を 平 均 し て,a=1.7×10-'(m2/

s)

λ=0.34(W/(m・K));50℃ で の 実 験 値

平 均

ρ=0.96(g/cm3)=0.96×103(kg/m3)

c=λ/aρ=0.34/1.7×10-7×0.96×103

=2 .08x103(J/(kg・K))=2.08(KJ/

(kg・K))

3)試 料Cの 場 合:

R=10mm,=0.01m,TS=160°C,To=

20°C,T=50°C

の と き,Y=(T-T。)/(Ts-T。)=50-

20/160-20=0.21

こ の とき,t=70s(実 験 曲線 か ら)

理 論 曲線か ら,Y=0.21の と き,Z=0.085,

Z=at/RZ=0.085

a1=RZZ/t=0:012xO.085/70(m2/s)_

1.2×10-7(m2/s)

T=38℃ の と き(50s),同 様 に して,a2=

1.5×10-'(m2/s)

T=30℃ の と き(30s),同 様 に して,a3=

2.1×10-'(m2/s)

a、,a2,a3を 平 均 して,a=1.6×10-7(m2/

s)

λ=0.278(W/(m・K));実 験 値 平均

n=1.11(g/cm3)=1.11x103(kg/m3)

c=λ/aρ=0.278/1.6×10-7×1.11×

103=1.57x103(J/(kg・K))

=1 .57(kJ/(kg・K))

以 上 の温度伝 導率aの 時 間変化 をFig.7に

示 す と,経 時的 に少 な くな ってい るこ とが分

か る。

これは外側部分 で油 と水 の交代 が起 こ り物

性が変 わ るの で,熱 が中 まで伝 播す るのが遅

くなった ため と考 え られ る。実 験結果 か ら亀

裂 は0.5～1分 付 近 で起 きて いるので,正 確 な

内部 温度測定 が出来 る50～30℃ 付 近 の温度伝

導率 を算 出 した。

また この測定装 置 は物質 の温度変化 に対応

した膨張量 もダイヤ ルゲー ジで測定 出来 るよ

うになってい るの で,そ の経時変化 をFig.8

に 示 した。

これは1kgの 重 量(37gf/cm2)が か か って

いる場合 で,熱 源 温度 を100℃ に 設定 して実 験

を開始 してか ら,実 験終了1時 間 までのデー

タであ る。揚 げ加 熱中に外側 が硬 化 してい く

場合,内 部 は膨 張が抑 え られて圧 力 がかか っ

てい るの と同 じ状 態 であ るので,圧 力あ りの

方 が膨張 の様 子は実際 とよ くあってい るか と
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思 わ れ る 。

4)コ ロ ッ ケ の 場 合

R=15mm,=0.015m,Ts=180°C,To

20℃,T=27℃ の と き,

Y=(T‐To)/(TS‐To)=(27-20)/

(180-20)=0.04

こ の と き,t=120s(実 験 曲 線 か ら)

理 論 曲 線 か ら,Y=0.04の と き,Z=0.047,

Z=at/RZ=0.047

a1=RZZ/t=0.0152xO.047/120(m2/

s)=0.88×10-'(mZ/s)

T=41℃ の と き(180s),同 様 に し て,a2=

0.88x10-'(m2/s)

T=65℃ の と き(240s),同 様 に し て,a3=

0.94x10-'(mZ/s)

a1,a2,a3を 平 均 し て,a=0.90×10-7(m2/

s)

λ=0.679(W/(m・K)):50℃ で の 実 験 値

平 均

ρ=1.063(g/cm3)=1.063×103(kg/

m3)

c=λ/aρ=0.679/0.9×10-7×1.063×

103=7.1x103(J/(kg・K))

=2.08(kJ/(kg・K))

コ ロ ッ ケ は 水 分 が83%も あ る の で ドー ナ ツ

に 比 べ て 熱 伝 導 率 も大 で あ る が,形 状 か ら ド

ー ナ ツ に 比 べ て 内 部 温 度 の 上 昇 が 遅 い の で 温

度伝導率が小さ くなっている。比熱は ドーナ

ツの比熱の3倍 程度 も大であった。

4.熱 流束,表 面温度及び熱伝達係数の算出

1)ド ーナツの場合

各温度に対応させた熱伝導率を用いて算出

した結果 を表2-1に 示 した。但 し50～75℃

問及び75～100℃ の間の熱伝導率値 はそれぞ

れ比例式により算出した値 を用いた。

2)コ ロッケの場合

同様にして熱流束及び熱伝達係数 をもとめ

た(表2-2)。

揚げ加熱中に水分 と油の交代が起こるが,

水分が急膨張 して蒸気になる際に,食 品のま

わりの油の対流 を強制的に引き起 こす ような

働 きをしていると考 えられ,そ のために熱流

束が大 きくなると考 えられる。 コロッケは ド

ーナツに比べて水分量の多い食品であるため

その働 きがより大 とな り熱流束が大 きくなっ

たものと考 えた。

ドーナツの場合,ヌ セル ト数が2に 近いと

いっことは,揚 げ加熱中の油の流れが自然対

流に近い静かな流れであることを示 している。

一方,コ ロッケの揚げ加熱中における場合は

ヌセル ト数が大 きいので,油 の動きは強制対

流に近い激 しい動 きをすることが分か る4)。

これは水分量 を多 く含む コロッケの場合,油

.:



と交代 した水分 が急速 に蒸 発 し激 しい対流 を

引 き起 こ した もの と考 え られ る と先 に述べ た

が,熱 流束や 熱伝 達係数 の違いが ヌセル ト数

の違 いか らもうなず け る。

5.形 状 係 数の検討

1)ド ー ナ ツの場 合

可 食温 度 を80℃ と設 定 した場 合 の球 状 の

T/T。:((:11)/(160-20)=0.43)の

at/R2=C。=0.125をFig.2よ り求め た。

ただ し,C。 は 可 食 時 間の 無次 元 表 示 で あ

り,Fig.2のT/T。 に 相 当す るグラフ上 の横

軸 の値 で ある。

実 際 の ドーナ ツの形 状係 数 をK、 と した と

き,

at。/R2=K、C。,で 示 され る。

よって,K1=ato/R2

こ の 式に,実 際 の揚 げ加 減 中の ドーナ ツの

温度変化 よ り80℃ とな る時 間t。=90,,そ の 時

間 での ドーナ ツ リング半径(長 径 と短径 の平

均 値)R=9.78(試 料A),10.97(試 料B),

10.47(試 料C),a=1.3を 代 入 して平均 の形状

係 数K1=1.30×10-'×90/(10.4×10_3)2×

0.125=0.87を 得 た。 ドーナ ツの場合,加 熱初

期 にお いて内側 に亀裂す るので 中心部 が早 く

暖 ま りやす い と考 え られ る。

2)コ ロ ッケの場合

コロ ッケ内容 物 は事 前に加熱済 みで あるの

で可 食温 度 を70℃ と設 定 した。

表2-1熱 流束及び熱伝達係数の算 出結果一 ドーナツの場合一

揚げ時間(s) 30 60 90 120 150 180

熱流束(W/m2)

表面温度(℃)

温度差(℃)

熱伝達係数

(w/(m2・K))

ヌセル ト数

0.832x1030.°"1xIO30.786×1030.717×1030.578xIO3

58.2

101.8

8.2

1.41

..

76.2

11.4

1.94

99.2

.1

12.9

2.20

1:!

52.0

13.8

2.36

1'

50.2

11.5

1.96

0558x103

111.8

48.2

11.6

1.99

(Nu=α ・d/λ'),但 し ヌセ ル ト数Nu(無 次 元数)を 計算 す るに あ た り,α は熱 伝達 係 数(W/m2K),λ'は 油 の熱伝 導

率0.117W/mK,dは 球 形 試料 の直径2×10-2mを 用 い た。

表2-2熱 流束及び熱伝達係数一コロッケの場合一

揚げ時間(s) 30 60 90 120

熱流束(W/m2)

表面温度(℃)

温度差(℃)

熱伝達係数

(W/(m2・K))

ヌセル ト数

3.Ox103

56.0

124

53.8

13.8

3.4x103

73.0

107

46.6

12.0

5.4x103

93.0

87

58

14.8

6.8x103

108.0

72

63

..

(Nu=α ・d/λ'),但 しαは熱伝 達 係 数(W/m2K),λ'は 油 の 熱伝 導率0.117W/mK,dは 試料 直 径3×10-2mを 用 い た。

一69一



T/T。:(70-20)/(180-20)=0.31で あ る

と きのat/R2=C。=0.10をFig.2よ り求め た。

実際の揚 げ加 熱 中の コロ ッケの平均 内部 温

度 が70℃ とな る時の,平 均時 間t。=200s,そ の

時 間 での コロ ッケ半径(長 径 と短径 の2倍 の

平均 値)R=15.8,温 度 伝導率a=0.9×10-7を

代 入 し てK、=0.9×10-7×200/(15.8×

10-3)2×0.10=0.72を 得 た。

まとめ

熱伝導の理論式を実際的試料である ドーナ

ツとコロッケに応用して,加 熱中の温度上昇

に対応させた熱伝導率 を測定 し,併 せて揚げ

加熱中の内部温度の測定結果から温度伝導率,

熱流束,熱 伝達係数等の物性値 を算出した。

1)一 般 に温度上昇につれて熱伝導率が小 さ

くなるのはその間に水分が蒸発 して組成が

変化す る もの と思われた。特 に50℃ か ら

75℃ の間の変化が大であった。

2)ド ーナツの場合,材 料配合による熱伝導

率に違いが見 られ,100℃ に近づ くにつれ低

い値に収束していった。

粉の 多いB(60%)>A(55%)>C(50%)

の順に熱伝導率が小 となり,粉 が少なくバ

ター,砂 糖,卵 の多い試料Cが 低い値 となっ

た。(ドーナツとしてはCは きめが粗い製品

である。)

3)コ ロッケは水分量が83%程 度 と多 く存在

しているので,熱 伝導率は水 に近い値であ

りしか も水のみの場合よりも大であった。

4)ド ーナツ試料問の温度伝導率に差がみ ら

れなかったことは,ド ーナツ内部での熱の

伝播に差がないことを示 している。

5)熱 流束や熱伝達率か らみると,ド ーナツ

よりもコロッケの方が大であるのは,含 水

量が多いために食品表面での水蒸気の発生

量が多 く,油 の対流を強制的に引 き起 こす

ため と考えられる。

終わ りにあた り,熱 伝導率測定に際し,終

始懇切なる御指導をいただきました東京大学

伊藤光男氏,並 びに試料調製に協力いただき

ました佐藤智美 さんに厚 くお礼 申しあげます。
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