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はじめに 

中空構造を有する Fe3O4ナノ粒子は、薬物を梱包するドラッグデリバリー等の医療応用に期待されており、

実用化の上で、磁化過程の定量的理解が課題の一つになっている。これまで、特に粒サイズが 20nm程度以

下の中空ナノ粒子について、大きな表面効果に起因する強い交換バイアス効果などの特徴的振る舞いが報告

されている 1)が、粒サイズが数百 nmオーダーの中空 Fe3O4微粒子の磁性についての研究例は少なく、詳しい

磁化反転機構は理解されていない。本研究では、粒径・孔径の異なる 2種類の中空 Fe3O4微粒子について、

広温度範囲で一次反転曲線（FORC）特性を調べたので報告する。 

実験方法 

 FeCl3・6H2O、CH3COONH4、EG、PG を用いて粒径の異なる 2種類の

中空 Fe3O4微粒子（[A] 平均粒径:417.4±0.8nm、平均孔径 211±1nm、[B] 

平均粒径:455±3nm、平均孔径:224±1nm）を溶媒熱合成した 2) (Fig.1)。X

線回折による構造評価、FE-SEM、TEMによる形態評価を行った後、Epoxy

樹脂に微粒子を分散させた試料について、SQUID 磁化測定装置を用いて

FORC 測定（温度 T=10~300K、最大磁場 H=3kOe、反転磁場及び磁場ス

テップΔHr=ΔH=100Oe）を行った。 

実験結果 

 Fig..2 に試料 Aにおける T=10K での FORC図を示す。保磁力(Hc)方向

に広がった２つの FORC分布ピーク、並びに、Hc軸上に細長く尾のよう

に伸びる小ピークが観測された。FORC図を詳しく解析するため、FORC

分布強度を相互作用磁場方向、保磁力方向にそれぞれ積分した保磁力分

布ρ(Hc)、相互作用磁場分布ρ(Hu)を求めた。Fig.2 の FORC図を反映しρ

(Hu)において 3 ピークが観測された(Fig.3)。Hu～±500 Oe の両端のピー

クの強度は温度上昇とともに急激に減少し、フェルベー転移付近(Tv～

100K)で極小値を取った後、T～200K で極大を示した。同様な温度依存性

はρ(Hc)のピーク強度でも見られ、主に磁気異方性の温度変化および Tv

での構造相転移を反映していると考えられる 3)。一方、Hu～0の中央ピー

クの強度は Tvまで増加後、室温まで緩やかに減少した。温度依存性が異

なる 2種類のρ(Hu)ピークの存在は、起源の異なる 2種類の磁化反転機構

の存在を示唆している。 

FORC図での 2ピークの出現は、単磁区ナノ粒子の低磁場構造の一つ

として考えられているスピンボルテックスが、中空構造でも形成されて

いることを示唆している。また、試料 A, B間でρ(Hu)、ρ(Hc)の温度依存

性に違いが見られ、粒径に依存した磁化過程を示唆する結果が得られた。 
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Fig.1 TEM image of sample A 

and its size distribution. 

 

Fig.2 FORC diagram at T=10 K for 

sample A. 

 

Fig.3 ρ(Hu) at T=10K, 20K, 90K, 

and 300K for sample A. 
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