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はじめに 

磁性ナノ粒子のがん温熱治療や磁気粒子イメージング(Magnetic particle imaging: MPI)といった医療応用を

考える際に、磁気緩和の評価は必要不可欠である。著者らは、シングルコア、マルチコア、鎖状構造の磁性

ナノ粒子について、交流磁化計測を実施し、双極子相互作用の影響で磁気異方性がマルチコア構造では低

下、鎖状構造では実行的に増加することを示した 1)。また、高速で応答するパルス磁場を印加することで、

磁化の緩和過程を実験的に観測し、ネール緩和の後にブラウン緩和が生じる二段階の緩和現象を観測した
2)。本研究では、超常磁性的なシングルコア（S1）、マルチコア（S2）、ナノフラワー（S3）、強磁性的なシ

ングルコア（S4）、立方構造（S5）という異なる 5 つの構造の粒子について、磁気緩和特性を評価した。 

実験方法・結果 

粒子の物理的回転を生じないよう樹脂で固定した固体試料と、純水中に分散した液体試料を各粒子に関し

て用意した。超常磁性的なシングルコア構造（CMEADM-004）、マルチコア構造（Ferucarbotran）構造の粒

子は名糖産業株式会社から提供いただいた。ナノフラワー構造（synomag®-D）、立方構造（BNF-starch）の

粒子は Micromod 社から、強磁性的なシングルコア構造（M-300）はシグマハイケミカル社から購入した。

講演で載せる磁性ナノ粒子の透過型電子顕微鏡像は、横浜国立大学機器分析センターに測定いただいた。 

Fig. 1 に振動試料型磁力計（VSM）で測定した直流磁化曲線を示した。直流磁化曲線に関して、固体試料

では、S1, S2, S3 では保磁力が確認されないが、S4, S5 について保磁力が確認された。これは S4, S5 が強磁

性的であることを示している。液体試料では、粒子回転が生じるため、構造に関係なく超常磁性的であっ

た。さらに超常磁性的な構造の中でも S2, S3 に対して S1 は、固体試料と液体試料の磁化曲線が酷似してい

た。これはマルチコア構造やナノフラワー構造において、集合することで磁気異方性が低下する一方で、実

効的にコア粒径が増加している影響 1,3,4)で、異方性エネルギーが増加するためである。講演では、交流磁化

曲線から解析した磁気緩和に関する計測結果について詳細に述べる。 
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Fig. 1  Magnetization curves of measured magnetic nanoparticles in solid and liquid under DC magnetic field. 
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はじめに 

磁性ナノ粒子を用いた磁気ハイパーサーミア治療において、交流磁場中における磁性ナノ粒子の発熱効率

の向上のため、磁化特性の解明が重要である。本研究では、単結晶磁性ナノキューブ NiFe-Cu についての磁

化測定を行うことにより、結晶磁気異方性に由来する磁化特性を観測することに成功した。 

実験方法 

本研究では Fig. 1に示すように、時効処理を施した単結晶合金 Cu75Ni20Fe5中の<100>方向に配列して析出し

たナノキューブ NiFe-Cu 1,2)について、直流磁化測定を磁場強度 4-1200 kA/m、交流磁化測定を励磁周波数 1-100 

kHz, 磁場強度 4 kA/mの条件で磁化特性の観測を行った。交流磁化測定においては、測定試料 Cu75Ni20Fe5に

直流バイアス磁場 1200 kA/mを印加し NiFe-Cuの磁化を飽和させた状態で行い、渦電流による信号のみを検

出し、直流磁場を印加しない場合との差分より NiFe-Cu の磁化のみを導出した。このとき、直流磁場は交流

磁場と垂直に印加した。測定は試料の結晶方位<100>、<110>、<111>方向についてそれぞれ行った。 

実験結果 

直流磁化測定より得られた磁化曲線を Fig. 2 に示す。Figure 1 に示した TEM 図において、ナノキューブ

NiFe-Cu が<100>方向に配列して析出していることから、<100>方向が磁化容易軸であるように見える。しか

し、Fig. 2 に示すように<100>方向に磁場を印加したときに得られる磁化よりも、<111>方向に磁場を印加し

たときの方が磁化が大きいという結果が得られ、これは結晶磁気異方性に起因する磁化特性である。結晶磁

気異方性による磁化特性評価の詳細 3)、及び交流磁化測定時の渦電流についての考察は当日発表する。 
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Fig. 1 Bright-field transmission electron micrograph and selected 

area electron diffraction pattern of the Cu75Ni20Fe5 sample. 

Fig. 2 Initial magnetization curves of the NiFe-Cu nanocubes 

recorded with the maximal DC magnetic field of 1200 kA/m. 
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1 はじめに 

近年、磁気応用による医療診断技術が注目されており、その中の一つに粒子からの高調波信号を検出し対

象の位置を特定する、磁気粒子イメージング(MPI)がある。本研究では、検査対象と結合した磁性ナノ粒子を

「固相サンプル」、未結合の粒子を「液相サンプル」として疑似的に再現し、それぞれの高調波磁化特性の違

いにより両者を三次元的に識別することを目指した。 

2 原理 

2.1 高調波磁化特性 

液相サンプルと固相サンプルでは磁気緩和に違いが生じるため、励起されたサンプルに直流傾斜磁界をか

けた際の高調波信号の減衰に差異が生じる。MPIでは x, y, z 軸方向に直流傾斜磁界をかけているため、サン

プル状態によって三次元的な信号の広がりに違いがでることになる。 

本研究では、固相サンプルの磁化容易軸を交流励起磁界と同じ方向に揃えることでさらなる違いを生み、

この違いを利用して識別を目指す。なお磁性ナノ粒子サンプルとして MS1 を用いた。 

2.2 画像再構成 

液相・固相サンプルからの第三高調波が混在した検出信号 vから、それぞれの空間分布 cliqと csolを再構成

する手法として、液相・固相サンプルのシステム行列以下に示す NNLS(Nonnegative Least Squares)法を用いる。 

                   

ここで、Aliq,Asolは、液相・固相サンプルのシステム行列である。 

3 実験結果 

サンプル容器のサイズは、直径 6 mm、深

さ 13 mmの物を使用した。液相サンプルは

MS1 を 10.8 µLに精製水 139.2 µLを加えて

作成し、固相サンプルは MS1 を 10.8 µLに

エポキシ樹脂 180 mgを混ぜ合わせて作成し

た。液相サンプルは(x,y,z)=(7mm,0mm,0mm)、

固相サンプルは(x,y,z)=(21mm,0mm,0mm)を中

心として並べて配置した。 

Fig 1.に示すように、高調波信号特性を利用す

ることで、状態識別が行えていることが分かる。

しかしながら、固相サンプルの一部が液相として識別されていたり、本来サンプルの存在しない位置にアー

チファクトが推定されたりしているため、改善は必要である。 

参考文献 

1) Yoshida, Takashi, et al. "Effect of alignment of easy axes on dynamic magnetization of immobilized magnetic 

nanoparticles." Journal of Magnetism and Magnetic Materials 427 (2017): 162-167. 

Fig 1. MPI 3D images for (a) liquid sample and 

(b) solid sample. 

(a)              (b) 
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はじめに 

 我々はこれまでに、さまざまな組成、粒径の磁気ナノ微粒子を作製し、これらの磁気特性の制

御と医療応用に向けた研究報告を行ってきた。今回は治療に診断を加えたセラノスティクス応用に

向け、Co-Mg 系フェライトの MRI 造影剤としての機能を検討した。MRI 造影剤には使用が禁止さ

れるものもあり、新しい材料開発は喫緊の課題である。本微粒子は、すでに薬剤輸送を意識し、チ

オール基を修飾しマレイミド系たんぱくを担持することが可能であることも確認している。 

実験方法 

湿式混合法によりアモルファスSiO2に包含されたCo1-xMgxFe2O4（x = 0.0, 0.2, 0.4, 0.6, 0.8, 1.0）磁

気ナノ微粒子を作製した。これらに対して、XRD測定および室温300 Kにおける磁化測定を行った。

MRIにおけるT2緩和測定を、各試料の懸濁液をAgaroseで固化させたファントムを用いて行った。水

に対する金属イオン濃度は1.0 mM, Agarose濃度は0.8 wt%である。 

実験結果 

 XRD測定から、各組成においてCo1-xMgxFe2O4の単相であり、粒径が約4.5 nmであると算出された。

また、2 = 23°付近のブロードなピークからアモルファスSiO2による包含が確認された。300 Kに

おいては全ての試料でMgドープの増加に伴い磁化が減少し、保磁力は10 Oe以下になった。MRIに

おけるT2緩和測定では、シグナル強度のプロットからフィッティングを行い緩和能R2 (=1/T2)を求め

た。作製したすべてのサンプルが従来造影剤として用いられる鉄系酸化物よりも緩和率が高く、特

にx = 0.2,0.4,0.8のサンプルはγ-Fe2O3より約7倍も高い緩和率を示した(Fig.1)。Fig.2にファントム断

面のT2強調画像を示す。Agaroseバックグラウンド（左上）と比較し、作製した試料を含むファント

ムは、エコー時間TEの経過とともにMRシグナルが減少し、短いTEでも明瞭なコントラストが得ら

れることが確かめられた。これは作製した試料の超常磁性的性質が作用し、微粒子近傍に動的磁場

が発生しT2緩和が促進されたと考えられる。本粒子は官能基修飾も可能にしており、薬剤輸送に加

え、診断にも有用なセラノスティクス材料として期待できる。 

 

         

Fig.1 組成別Co-MgフェライトのT2緩和率    Fig.2 Co-MgフェライトのT2強調画像 
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