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研究成果の概要（和文）：減衰振動パルス磁場を利用して、分析手法としての応用が少なかった磁気光学効果を
高感度・高精度に測定するための基盤技術を構築した。特に、磁気誘起直線二色性の高感度測定による磁気ナノ
粒子(MNP)の回転運動ダイナミクスを定量的に観測できたことは、当初の期待を上回る成果であった。ロックイ
ンアンプとの併用により、さらに高感度な測定が可能であることや、様々な環境下（高分子ポリマー中やリポソ
ーム中）にあるMNPの回転運動を測定可能であることも示した。

研究成果の概要（英文）：Magneto-optical effects have not been utilized in analytical chemistry so 
far, because their signal is small, generally. We established a fundamental technique to measure 
various magneto-optical effects with a damped oscillating magnetic field (DOMF). We tried to observe
 several kinds of magneto-optical effect. Most notably, it was demonstrated that the physical 
rotation of a magnetic nanoparticle (MNP) could be observed from the magnetically induced linear 
dichroism (MLD) waveform. It was possible to measure the MLD signals of MNP in polymer solution or 
inner water of liposome. Therefore, this technique can be utilized to investigate the local 
environment around the MNP.

研究分野：分析化学

キーワード： 減衰振動パルス磁場　ファラデー効果　磁気誘起直線二色性　高感度測定　酸化鉄ナノ粒子　回転運動
　局所粘性測定

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
減衰振動パルス磁石は安価かつ小型であるため、パルス磁石や強力交流磁石のような電源のためのスペースが不
要である。コイル形状の工夫によっては様々な光学系との組み合わせが可能であり、例えば顕微系にも適用でき
る。またMNPの回転運動観測は、磁気ナノ粒子イメージングや磁気温熱療法のようなMNPを応用した医療技術に基
礎的な知見を提供できるほか、ゲル網目間や微小流路内のような局所環境の粘度測定に利用可能と期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９，Ｆ－１９－１，Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

 
磁気光学効果は，固体磁性の研究に広く利用されているが，物理学だけでなく化学や生物学に
とっても非常に興味深い現象である。例えば，ファラデー効果は磁化した物質中での旋光現象で
あり，電子スピンを持つ金属イオンで大きな回転角を示すため，遷移金属の検出法として期待で
きる。また，磁気異方性を持つ微粒子懸濁液に磁場を印加することにより，微粒子が配光して直
線二色性や直線複屈折を誘起することが可能である（コットンモートン効果）。従って，微粒子
の新たなキャラクタリゼーション法として期待できる。それにもかかわらず，その分析化学的応
用はほぼ皆無である。その理由は，精確に測定するための基盤技術が確立していないためである。
振幅の大きな交流磁場とロックイン検出法を利用すればより高感度・高精度な測定が可能と考
えられる。しかし，振幅 0.1 T，周波数 10 Hzを超える交流磁石を作成するためには，電源の容
量やジュール熱発生を考えると極めて困難である。 
我々は本研究開始以前に，LCR 回路の自由放電により比較的強力な減衰振動パルス磁場を発
生可能であることを見出した。その初期振幅は 0.5 T以上，周波数は回路構成により 30  100 
kHz の磁場が得られ，さらに改良が可能であると考えられる。この強く速い変調磁場を発生で
きる他の方法は無く，小さな磁気光学効果を高感度かつ高精度で測定可能と期待できる。また，
動磁場下における磁気光学効果を測定することにより，試料の磁場応答性の解析もできるので，
新たな分析手法の開拓が期待できる。 
 
２．研究の目的 
 
減衰振動パルス磁場とロックインアンプを利用することにより高感度・高精度磁気光学効果
測定装置を構築する。これにより，種々の磁気光学効果が分析化学的手法として利用可能である
ことを示し，その特徴を議論する。本研究では，磁気誘起直線二色性（MLD）を利用した磁気ナ
ノ粒子（MNP）の回転運動解析に当初の予想を上回る成果が得られたので，以下に記す。 
 
３．研究の方法 
 
(1)MLD測定装置の構築 
減衰振動パルス磁場は，図１(a)に示す LCR回路を用
いてソレノイドコイル中に発生させた。スイッチング素
子として，絶縁ゲートバイポーラトランジスタ（IGBT）
を用いた。振動磁場の半周期に相当する時間だけ IGBT
を通電状態とすることで電流を励起し（青破線），IGBT
保護のために用いた RCスナバ回路を通る閉回路（赤一
点鎖線）で電流を振動させた。図 1(b)には，得られた減
衰振動パルス磁場の典型例を示す。試料を設置する空芯
コイルは，表皮効果を避けるためリッツ線を利用し，自
作した。光と磁場が平行な配置（Faraday 配置）での測
定は単純なソレノイド型を用いた。また，光と磁場が垂
直な配置（Voigt 配置）が可能なスプリット型のコイル
も作成した。さらに，差分増幅器とロックインアンプを
使用することにより，磁気光学効果測定の感度向上を試
みた。 
 
(2)MNP分散液のMLDと回転運動解析 
近年，磁気粒子イメージング（MPI）や磁気ハイパーサーミア（MHT）といった生体医療への

MNP の応用が考案されている。液中に分散した MNP の振動磁場下における磁化反転過程は，
MNP内の磁気モーメントが回転する「内部回転」とMNP自体が回転する「物体回転」に大別さ
れる。MHTやMPIでは内部回転を利用して発生する熱や磁化信号を主に利用しているが，物体
回転がそれらに大きな影響を及ぼすことがいくつかの数値計算や磁化測定により示唆されてい
る。従って，これらの生体医療技術の成功のためには物体回転機構を明らかにする必要がある。
しかし，実験的にMNPの物体回転を調べる方法はなかった。我々は，MNPの僅かな形状異方性
により，磁化容易軸（磁気モーメントが安定な軸）と光軸（吸光度の高い軸）が平行になること
に着目し，物体回転を MLD から観測することを試みた。MLD の波形を解析し，磁場の周波数
や振幅，媒体の粘度依存性を調べた。また，高分子溶液やリポソーム内水相にMNPを加え，MLD
の変化を調べた。 
 
４．研究成果 
 
(1) 減衰振動磁場中におけるMNP分散液の吸光度変化 

Faraday配置で測定を行い，MNP分散液の吸光度変化を観測した。磁場の印加に伴って吸光度
が減少した（図１）。これは，光軸が磁場方向（//光の進行方向）に配向するためである。即ち，

 
図１(a)減衰振動パルス磁場発生用回路
と(b)典型的な磁場の波形 



図２(A)に示す波形は MNP の回転運動を示してい
る。この波形から配向度を定量的に見積もることが
可能であり，MNPは振動磁場に対して容易軸の配向
をある程度保ったまま小さく振動する挙動が観測
できた。その振動は磁場周波数の２倍であった。こ
れは Usov らの数値計算により予想された”magnetic 
mode”と呼ばれる回転機構で説明できる。これは本
研究で初めて実験的に観測された。 
 
(2)MLD測定の高感度化 
 直線二色性をさらに高感度で測定するためにス
プリット型のコイルを用いて，Voigt配置を利用した
測定装置を構築した。ウォラストンプリズムで磁場と平行および垂直な偏光成分を分離し，差分
増幅器でその強度差を測定することで，高感度化に成功した。上述の吸光度変化測定と比較して，
SN比は 100倍近く向上した。また，MLD信号をロックイン検出することも可能であり，15 ng/mL
のMNP濃度で測定が可能であることも分かった。 
 
(3)回転運動のMNPサイズ依存性 
上述の magnetic modeは，交流磁場下で内部回転により磁気モーメントが反転する場合に起こる
ことが予想されている。Usovらは，物体回転により磁化反転する viscous modeの存在も予言し
ている。MNPがどちらの回転様式をとるか，その異方性エネルギー（ 粒子体積）や磁場振幅，
周波数，媒体の粘性率などに依存すると考えられている。そこで，11, 13, 19, 25 nmのマグネタ
イトMNPの物体回転をMLDにより観測した。その結果，11 nmと 13 nmのMNPは測定磁場条
件の範囲内（5 mT ~ 0.2 T）全てで magnetic modeを示し，25 nmは，主に viscous modeが観測さ
れた。19 nmは基本的に magnetic modeであったが 50 mTより小さい振幅では viscous modeの存
在も確認できた。回転モードの変化は MLD の位相より判断できることも示された。MNP を力
学プローブとして利用する場合，主となるモードを知る必要があり，本法により解決できる。 
 
(4)MLD波形の周波数解析とロックインアンプによる測
定高感度化 
 振動減衰パルス磁場下における MNP 分散液の MLD
波形についてフーリエ変換による周波数解析を行った
ところ，磁場の周波数 fの偶数倍の成分が観測された（図
３）。2f成分の振幅 a2fがもっとも大きく，これは図２の
波形と矛盾しない。4f成分や 6f成分はMLD波形のサイ
ン波からのずれを示す。各成分の振幅は溶媒の粘度及び
MNP 濃度に依存したが，4f成分と 2f成分の比 a4f/a2fの
値は媒体粘度のみに依存するため，これを用いた局所粘
度測定の可能性が見出された。 
また，MLD信号の 2f成分や 4f成分をロックイン検出
することも可能であった。ロックインアンプを試用すれ
ば，低濃度（15 ng/mL）のMNPで粘度測定が可能であ
ることも分かった。 
 
(5)高分子溶液の局所粘性測定 
疎水性エトキシ化ウレタン（hydrophobic ethoxylated urethane, HEUR）水溶液内におけるMNP
の回転運動を調査した。HEUR 水溶液は巨視的には理想的な粘弾性を示し，力学挙動は単緩和
Maxwell 模型で説明できる。マグへマイト MNP を 0～2.0 wt%の HEUR 水溶液に分散し，MLD
を測定した。ゲル化濃度（～0.8 wt%）以上の試料についてレオメータで測定した粘性率は 50 Pa 
s～500 Pa sと高粘度であった。一方MLD波形は，1.5 wt%以下では水中（～1 mPa s）とほぼ同
様で，更に HEUR濃度を上げると急激にMLD強度が小さくなった。マクロな弾性率から見積も
ったゲル架橋点間の平均距離は HEUR濃度とともに減少し，2.0 wt%では～20 nmと MNP 径と
同程度であった。即ちMLDの急激な減少は，架橋分子によるMNP回転運動の阻害を示唆する。 
高分子ゲルはそのスケールにより粘弾性が大きく変わることが，de Gennesらをはじめ，多く
の研究者により予測されており，特にナノスケールでの粘弾性が機能性ゲル材料の性能に大き
く影響すると考えられている。本法はナノレオロジーとしての発展も期待できる。 
 
(6)リポソーム内水相でのMNP回転運動 
 リポソームは，薬物輸送システムや単分子レベルの化学反応容器として応用が期待されてい
る。しかし，その内水相の物性を測定する手法は限られている。そこで，リポソームの内水相に
入れたMNPの回転運動から，内水相粘度の測定を試みた。 

 
図２. (A)MNP分散液の吸光度変化，(B)ハ
イライトした部分の拡大 
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図３. （上）MLDと（下）磁場波形の
周波数スペクトル 



MNP 含有 DPPC リポソームはバンガム法で調製し，エ
クストルーダーで粒径を調整した。図 2に減衰振動磁場
下におけるリポソーム懸濁液のMLD波形を示す。単純
な MNP 分散溶液と異なり，磁場に対して遅い MLD の
変化が観測された（図 4a）。また，磁場と同期した小さ
い振動も観測された（図 4c）。遅い変化の時間スケール
はリポソームの回転緩和時間と同程度であり，外水相の
粘度とともに増大した。一方，小さい振動は外水相の粘
度に依存しなかった。このことから前者はMNPが吸着
したリポソームの運動を，後者は内水相でのMNPの運
動を反映することが示唆される。さらにロックインアン
プを利用したMLDの周波数解析から内水相の粘度を見
積もることが可能であり，約 3 mPa sであった。バルク水よりやや粘度が高く，DPPCとの水和
が内水相に影響していることが示唆された。 

 

 
図４ MNP 内包リポソーム分散液の
(a)MLD 波形と(b)減衰振動磁場の波
形。(c)MLDピーク付近の拡大 
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