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研究成果の概要：硬質磁性 FePd ナノ粒子の規則不規則変態を透過電子顕微鏡法・電子回折法に

より詳細に調べた結果、相変態温度の粒径依存性、変態温度直上での短範囲規則構造、高温で

の不規則化過程、規則格子形成の臨界粒径と格子歪について新たな知見を得ることができた。

これまで不明であった L10 型規則合金ナノ粒子における規則不規則変態の粒径依存性を実験的

に明らかにすることができた。 
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１．研究開始当初の背景 

L10型規則構造を有する FePt、FePd ナノ粒
子は次世代超高密度磁気記録媒体の候補と
して期待されており、これまでに構造・組織
形態と磁気特性に関して数多くの実験的・理
論的研究がなされてきた。しかしながら、こ
れらナノ粒子における規則不規則変態や磁
気変態とその粒径依存性が未解明のままと
なっていた。粒径分布の存在や高温での顕著
な粒成長により、実験的研究が困難であった
ため考えられる。特に規則不規則変態は規則
化の限界サイズと関連があり、結晶粒径の微
細化による磁気記録密度の高密度化を図る

上で、その解明が望まれていた。 
 

２．研究の目的 
本研究では上記背景のもと、透過電子顕微

鏡法・電子回折法とその周辺技法を駆使して、
L10型 FePd 規則合金ナノ粒子における規則不
規則変態と磁気変態の粒径依存性を調べ、そ
の起源について検討するとともに、ナノ粒子
における相変態を左右する基本因子を明ら
かにすることを目的とする。 
 
３．研究の方法 
本研究では、研究代表者らがこれまでに確



立してきた電子ビーム逐次蒸着法により、単
結晶基板上で方位配向した FePd ナノ粒子分
散膜を作製した。構造・組織形態の評価には
透過電子顕微鏡(JEOL JEM-3000F、FEI 
Titan80-300)を用いた。高温その場観察には
試料加熱ステージを用いた。 

(2)規則構造の粒径依存性 
FePd ナノ粒子規則構造の粒径依存性を調

べる目的で、結像系に球面収差補正装置を搭
載した高分解能電子顕微鏡による原子レベ
ルの分解能での極微構造観察を行った。その
結果、粒径 6nm 以上の粒子ではナノ粒子全面
に規則格子が形成されていること、規則格子
がナノ粒子周縁部(非晶質アルミナ膜との界
面)まで形成されていることが判明した。一
方で、粒径 5nm 以下の粒子では、ナノ粒子内
に部分的に短範囲の規則格子が形成されて
いた。高温その場観察時に変態温度直上で短
範囲規則構造が観察されたことを考慮する
と、粒径 5nm 付近を境に規則不規則変態温度
が顕著に低下しているものと考えられる。本
研究結果は、粒径 8nm 以下での規則度低下、
保磁力低下とよく一致している。図 2に高分
解能観察結果を示す。 

 
４．研究成果 
(1)規則不規則変態の観察 
 平均粒径が 8-14nm の範囲の試料において、
規則格子反射強度が 600-800℃の温度範囲で
急激に減落した。このとき、同じ合金組成の
試料について比較すると、粒径低下により規
則不規則変態温度が低下する傾向が見られ
た。しかしながら、バルク合金の場合と異な
り、規則格子反射強度の減落は必ずしも急峻
では無かった。粒径分布の影響と考えられる
が、最近の複数のシミュレーションにおいて
も同様な連続的な規則度低下が報告されて
おり、ナノ粒子表面近傍への Fe もしくは
Pt(Pd)の偏析による表面誘起不規則化によ
ると考えられている。700℃付近での不規則
化過程を高分解能観察した結果、2-3nm サイ
ズの微細な規則化領域が粒子周縁部に残存
した粒子が多数観察された。この観察結果は、
必ずしもナノ粒子表面付近から不規則化が
進行するわけではないことを示している。本
研究でこれまでに得られている規則不規則
変態温度の合金組成依存性および粒径依存
性を下の図 1a、b に示す。 

 
図 2  FePd ナノ粒子の高分解能観察結果。
粒径はそれぞれ、(a)2nm、(b)4nm、(c)5nm、
(d)5nm、(e)6nm、(f)9nm。粒径 5nm 以下では
短範囲規則構造が形成されている。 
  
続いて、粒径低下に伴う不規則化への格子

歪みの影響について詳細に検討した結果、粒
径 10nm 以下の粒子において顕著な格子歪み
が観察されること、歪んだ粒子の割合は全体
の約 15%に及ぶことが判明した。したがって、

図 1  (a)FePdナノ粒子の規則不規則変態温
度の合金組成依存性。実線はバルク合金での
変態温度(平衡状態図による)。(b)規則不規
則変態の粒径依存性。実線は粒子体積(D3)に
基づくフィッティングを表す。 



格子歪みによる不規則化の影響が考えられ
るが、同一粒径でも顕著に歪んだ粒子と歪ん
でいない粒子が観察されるなど、格子歪みと
粒径との相関は系統的では無く、現在、その
詳細は不明である。球面収差補正により最適
観察条件(焦点外れ量)が正焦点位置近傍と
なり、ナノ粒子界面近傍での格子の浸み出し
などのアーティファクトが軽減された結果、
格子歪みの存在を明瞭に観察することがで
きたと考えられる。顕著な格子歪みを有する

では格子が圧縮さ
ている様子がわかる。 

(3

が、有意な差を得るこ
と

コ

ける磁気変態の解明は
後の課題である。 
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)磁気変態の観察 
本研究では、ローレンツ電子顕微鏡法と電

子線ホログラフィーにより FePd ナノ粒子に
おける磁気変態観察を試みた。その結果、ま
ずローレンツ電子顕微鏡法では、フレネル法
によりフォーカスの反転による粒子内での
コントラストの反転が観察されたが、これら
は主にフレネル縞であり、明瞭な磁気コント
ラストを捉えることはできなかった。同様に、
加熱ホルダーを用いて高温でのコントラス
トの変化検出を試みた
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