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研究成果の概要（和文）：磁性ナノ粒子自己組織化膜に形成される集団的に各粒子の磁化が揃う

「超強磁性現象」の特徴を，電子線ホログラフィーとローレンツ顕微鏡法を用いて解明するこ

とが目的である．ホログラフィー観察の結果，超強磁性の磁区構造はミクロンオーダーであり，

温度変化により磁壁が移動することがわかった．また，超強磁性－超常磁性転移の観察にも成

功した．動的ローレンツ顕微鏡法により，100-300 nmの領域で磁化が強く揃っており，その領

域の磁化ベクトルが高速に回転していることが明らかになった．  
 
研究成果の概要（英文）：Electron holography and Lorentz microscopy were used to clarify 
the features of "super-ferromagnetism" that is formed in a self-assembled film of magnetic 
nanoparticles. The electron holography revealed that the micron-scale 
super-ferromagnetic domain structures moved as the sample temperature increased. Also 
the holography successfully showed the transition of super-ferromagnetism to 
super-paramagnetism. The Lorentz microscopy clarified that the magnetic moments in 100 
- 300 nm region rapidly rotated because of the thermal energy.  
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１．研究開始当初の背景 
(1) 強磁性ナノ粒子を規則正しく配列させ
た膜（磁性ナノ粒子自己組織化膜）は，次世
代の超高密度磁気記録媒体を実現できる可
能性を持っている．しかし，超常磁性現象や
超強磁性現象など，超高密度記録を妨げる物
理学的な課題が残されている． 
 
(2) 超強磁性は，各ナノ粒子間に働く磁気
的相互作用により，粒子が持つ磁化ベクトル
が集団的にある方向に揃う現象であり，1946
年に理論的に予想されていた． 
 

(3) 走査型磁気力顕微鏡法や電子線ホログ
ラフィーにより，Co ナノ粒子自己組織化膜中
に，集団的に磁化が揃った領域が観察されて
おり，超強磁性による磁区構造が確認されて
いる．しかし，超強磁性磁区構造の動的な振
る舞いについては，まだ明らかにされていな
い． 
 
２．研究の目的 
(1) 本研究の目的は，磁性ナノ粒子自己組
織化膜に形成される超強磁性現象を，電子線
ホログラフィーやローレンツ顕微鏡法を用
いてその場観察し，超強磁性の特徴やそのメ
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カニズムを明らかにすることを目的として
いる． 
 
３．研究の方法 
(1) アモルファスカーボン膜上に磁性ナノ
粒子（Co, Fe2O4など）を自己組織化させ，透
過型電子顕微鏡（TEM）用のサンプルを作製
した． 
 
(2) 磁性ナノ粒子自己組織化膜を TEM の中
で磁場印加や温度変化をさせ，膜中に形成さ
れる超強磁性磁区構造を電子線ホログラフ
ィーでその場観察した．  
 
(3) 動的ローレンツ顕微鏡法を用いて，ナ
ノ領域の超強磁性現象の振る舞いを観察し
た．この観察においても，TEM 試料の温度を
変化させながら，TV レートの時間分解能
(1/30 秒)で観察を行った． 
 
４．研究成果 
(1) Fe3O4 ナノ粒子を用いて自己組織化膜を
作製した．図１(a), (b)に TEM 写真を示す．
各粒子は単層の六方格子を組んでおり，部分
的に配列していない箇所も観察された．高倍
率像の写真から，各粒子の直径は約 15 nmで
あり，粒子は約 2 nm 離れていることを確認
した．ほとんどの粒子は単結晶であったが，
まれに多結晶も見られた． 

図１ 直径 15 nm Fe3O4 ナノ粒子自己組織化
膜．(a)粒子配列を示す TEM 像，(b)高分解能
TEM像． 
 

(2) 電子線ホログラフィーを用いて，上記
の試料を室温(300 K)と低温(124 K)で観察し
た．図 2(a)は，同試料の低倍率(x 2000)の
TEM 像である．この領域で電子線ホログラフ
ィー計測を行った結果をそれぞれ図 2(b)と
図 2(c)に示す．図中の白線，黒線は磁力線に
相当する． 
室温（図 2(b)）では，膜中に 1～5 µmの渦

状磁区構造が観察された．また，その磁化ベ
クトルの回転方向はいずれも反時計方向で
あった．これは，各粒子の磁気ダイポール相
互作用が 1～5 µm領域で閉じ，集団挙動によ
って渦を形成し全体の磁気的エネルギーを
下げているものと考えられる．また，渦状磁
区の回転方向が同じであることは，渦同士に
もなんらかの磁気的相互作用が働いている
ことも考えられる． 
次に，試料を無磁場中で 124 Kまで冷却し

た（図 2(c)）.その結果，渦状磁区は無くな
っていることがわかった．磁化ベクトルは，
試料のエッジと平行な方向に一様に向いて
いることがわかった．この磁区は非常に大き
く数 10 µmのオーダーでベクトルが揃ってい
る．この大きさは，通常の磁性薄膜と異なり，
超強磁性の特徴の一つと思われる． 

 
図２ 電子線ホログラフィーによって観察
された超強磁性磁区構造．(a)TEM 像，(b)室
温(300 K)における超強磁性磁区構造，(c)低
温(124 K)における超強磁性磁区構造． 
 
(3) 直径 8 nm の Co ナノ粒子を用いて自己
組織化膜（粒子間は約 4 nm）を作製（図３）
し，同様に電子線ホログラフィーで超強磁性
磁区構造を観察した（図４(b)-(f)）．まず，
TEMの対物レンズを用いて，60度に傾斜させ
た試料に磁場を印加しながら 121 Kまで冷却
した(フィールドクール：Field Cool)．膜面
内の印加磁場は 3380 G であり，方向は図４
(a)の TEM 像に示した方向である．その後，
試料の傾斜を元に戻し，対物レンズの磁場を
Off にした後の電子線ホログラフィー像を図
４(b)に示す．印加した磁場の方向に沿って，
超強磁性の磁力線が観察されている．その後，
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無磁場中で加熱を行った．図４(c)に示すよ
うに 171 Kになると，左の領域から逆方向に
揃った磁区が形成され，中央付近で磁化ベク
トルの衝突が起こり，その結果トランスバー
スウォール（transverse wall）と思われる
磁壁が形成されている．磁壁の幅は 5～7 µm
もあった．さらに加熱すると図４(d)に示す
ように磁壁は右方向に移動し，271 K（図４
(e)）で，観察領域全体の磁化ベクトルが反
転した．323 K（図４(f)）になると，左の領
域から磁化の揃っていない領域（超常磁性と
思われる領域）が現れた． 

図３ 直径 8 nmの Coナノ粒子自己組織化膜
の TEM像． 

 
図４ 直径 8 nmの Coナノ粒子自己組織化膜
中の超強磁性磁区構造の挙動（温度変化）．
(a)TEM 像，(b)121 K，(c)171 K，(d)221 K，
(e)271 K，(f)323 K における超強磁性磁区構
造． 
 
 以上のように，超強磁性磁区構造の磁壁移

動，磁化反転，超常磁性への転移を直接観察
することに成功した．通常の強磁性と異なる
ところは，その磁区や磁壁の大きさが µm オ
ーダーと非常に大きいことである．これは超
強磁性の際だった特徴と言える． 
 
(4) ナノ領域の磁化を動的に観察するため
に，高速 TV カメラを用いてローレンツ顕微
鏡像を撮影した．用いた試料は，直径 8 nm
の Co ナノ粒子自己組織化膜であり，無磁場
中で試料を冷却しながら動画撮影した．動画
の時間分解能は 1/30秒である．図５(a)-(d)
は，ローレンツ顕微鏡像の連続したフレーム
像であり，露光時間は 1/30 秒である．つま
り，各フレーム間は 1/30 秒のインターバル
がある．像の黒いコントラストは，粒子が塊
になった部分であり，グレーの領域が単層に
配列した自己組織化膜の部分である．動画で
は，自己組織化膜中に観察される弱い白黒の
コントラストが激しく揺れる様子が観察さ
れた．これは，磁化が高速で回転していると
考えられる．そこで，磁化反転を定量的に評
価するため，各フレームで強度の差分を計算
した．その差分像を図５(e)-(g)に示す． 

たとえば，各フレーム間の時間，つまり
1/30秒の間に磁化が反転しなければ，その差
分像にはコントラストがつかない（図５(e)
の場所 A）．しかし，磁化反転すると差分像に
白黒の強いコントラストが現れる（図５(f)
の場所 A）．さらに次のフレームの間に磁化反
転が起こると白黒のコントラストが逆転す
る（図５(g)の場所 A）．磁化反転している領
域は，約 100-300 nmの領域である．つまり，
各粒子の磁化ベクトルはローカルな領域で
は強く揃っており，その領域が高速に回転 or
反転していることがわかった．また，図５
(e)-(g)の場所 B では，磁化ベクトルが揃っ
たローカルな領域が３つ集まり，その中で渦
を形成し，その渦の回転が 1/30 秒で反転し
ていることを示している．このように各フレ
ームの差分像を取ることで，磁化反転に要す
る時間を統計的に計測することができる． 
試料の各温度について，磁化反転の時間と

頻度をプロットしたグラフを図６に示す．た
とえば，室温(295 K)の時，1/30 秒で磁化反
転する頻度は約 42 %であるが，試料を冷却す
るとその頻度は大きく低下し，223 Kでは 18 %
になった．また，試料を冷却することによっ
て，磁化反転にかかる時間も長くなっている
ことがわかる．これは，磁化反転が熱揺らぎ
によって生じていることを示している．これ
らのデータから，アレニウスプロットを作成
した（図７）．温度の逆数に従って，In(t)（t
は時間）の値は直線に変化し，この直線から，
磁化反転に伴う活性化エネルギーは 0.083 
[eV]と算出された．この値は，超強磁性の振
る舞いを理論的に考察あるいは計算機シミ
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ュレーションなどに役に立つと思われる． 

 
図５ ローレンツ顕微鏡法を用いたナノ領
域における磁化反転の動的観察(295 K)．
(a)-(b)TV カメラで撮影したローレンツ顕微
鏡像の各フレーム（時間分解能は 1/30 秒），
(e)-(f)各フレームの差分像（白黒のコント
ラストは，各フレームの間で磁化反転したこ
とを示す．） 

 
図６ 各試料温度における磁化反転の時間
[x 1/30 s]とその頻度[%] 
 

図７ 磁化反転のアレニウスプロット 
 
以上のように，本研究では，電子線ホログ

ラフィーと動的ローレンツ顕微鏡法を用い
て，磁性ナノ粒子自己組織化膜に形成された
超強磁性磁区構造の挙動をその場観察する
ことに世界で初めて成功した．このような磁
性物理学的な現象のメカニズムが今後理論
的に明らかになり，超高密度磁気記録材料へ
の課題を克服する指針が得られることを期
待する． 
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