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　マイクロ波領域に於けるNi－Cd系

フェライトの複素誘電卒及び複素透雄率

竹　　　本　　　　将

　（昭和32年11月15日受理）

Susumu　TAKEMOTO The　Comp1ex　D1e1ectr1c

Constant　and．Permeab111ty　of

Ni－Cd．Ferrites　System　at

M1crowave　Frequenc1es

概　　　　要

　各種フェライトの低周波並ぴに高周波に於げる複素誘電率　ε＝εLノε”　及ぴ透磁率　μご

μL〃”についてはこれまで多くの研究が為されており，優秀なフェライト製品が幾多の電気

的素子として利用されて成功をおさめている。

　筆者は焼結された多結晶フェライト系N1。一、Cd”Fe．O。の室温に於ける誘電率及ぴ透磁率の

測定を9300MC・及び24000MCの二つの周波数領域で行つた。この様な極超短波による上

述の実験測定はこれまで余り行われていない。特に一Ni－Cd系フェライトについてこの測定

は殆ど見当らないと言つてよい。本論文に於てはNi…Cd系フェライトのマイクロ波領域に

於げる電気伝導，透磁率及ぴ其の分散機構並ぴに．電気伝導率と誘電率との関係について述へよ

うと思う。

L　序　　　論

　逆スピネルフェライトに正規スピネノレフェライトを固溶することに依つて，フェライトの誘

電特性及び磁性が著しく改善されることはよく知られた事実である。この事実は理論的にも叉

実際利用の面から見ても非常に興味ある間題で，最近この様な混合フェライトについて低周波
　　　　　　　　　　　（ユ）
並びに高周波に於げる研究が数多く行われる様になつた。然し周波数の非常に高いマイクロ波
　　　　　　　（2）
領域に於げる研究はそれ程活濃とは言えない。正規スピネルフェライトとしては、Zn一フェラ

イトとCd一フェライトの二つだけが知られているが，実際に用いられているのは前者だげで，

後者は実際上の理由から殆ど用いられていない現状である。筆者はNi－Cd系フェライトを作

成し，此の混合フェライトの未知の性質を調べて見ることにした。ZnイオソZ2←は3d閉殻

構造を持ち，其のイオソ半径は0．83A，之に反してCdイオソCd2Lは4d閉殻構造をなし

其のイォソ半径はZn2＋より可成り大きな値m3Aとなつている。尚金属イォソの間に介在
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する酸素イオソ02一のイオソ半径は1．32Aであることが分つている。従つて正視スピネル

を固溶した混合フェライトの電気的，磁気的性質は此等成分イオンの性状の差異に依つて可成

り影響を受げること牟期待される。この様な見地から筆者は所謂短絡開放端法を用いてマイク

ロ波領域に於げるNi－Cd系フヱライトの複素誘電率並びに透磁率を同時に測定した。測定

結果によると，伝導率σと誘電率ε1とは相互に密接な関係を有し，特にCdの含有率が70

晃の組成の附近で共に急激な減少を示すことは注目すへき事実である。叉マイクロ波領域に於

げる分散現象のためにμ！はすべて1より小さな値をとり，　g300MCに於てはε！～15，μ～

O．6の程度となり，24000MCに於てはε！～10，μ～0．4の程度となつた。叉電気的損失（ε”），

磁気的損失（μ”）は可成り小さいことが分つた。

凪　フェライト試料の作成

　本実験に使用したNi－Cd系フェライトNii一、Cd”Fe．04は大要次の如き処理に依つて作

られた。”の値はO刀から1．Oまで継続的に変化させた。高純度の素材NiO，CdO，Fe．O。

を鋼製粉砕機中で約24時間粉砕し，かくして得られた極徴粉末を乾燥し，均一な試料とするた

めに更に仮焼を行つた。仮焼の後もう一度粉砕機にかげ，得られた粉末をダイスに入れ1ton／

cm2の力で圧縮成型レた。最終の焼結は約1300℃の空気雰囲気中で行い，空気中で徐冷し

た。

亙旺測定理論
　フェライトはマイクロ波領域に於げるスピソ緩和現象に依つて共鳴吸収を生じ，このために

誘電率，透磁率共に複素表示を用いなけれはならない。此等を夫々ε＝ε」ノε”，μ二μL〃”

として表わしておいた。マイクロ波領域に於けるεとμの同時測定法としては，これまで次

の二つの方法が主として採用されて来た。第一の方法は空胴共振器を用いる方法である。この

方法に於てはε或はμの虚数部分及び実数部分を夫々空胴共振器のQ値の変化並びに共振

周波数の変化の測定に依つて分離し計算することが出来る。

　　　（3）．　　（4）　　　（5）　　　（6）
　Hea1y，B1mbaum，Okamura，Ogasawara等が此の方法について論じ，貴重な結果を見出

している。第二の方法は所謂短絡開放端法である。この方法では定在波比及び電圧極小の位置

の変化の測定に依つて複素誘電率及ぴ透磁率を同時に求めることが出＝来る。第＿の方法の理論

の中には何等特別な仮定を含んでいないから，定在波比の精密測定が可能である限り本方式は
　　　　　　　　　　　　　　　　　　（7）　　伸　（2ジ
信頼すへき正攻法と言つてよい。B1rks，Oguch1，Mor1其他が此の方法について論じている。

　　　　　　　Zd　　　　　　Zd　　　　gOOO　MC以上の周波数に於て第一の方法を使
　　　　　　　↓　　　　　　　↓
　　　　　　　　一，　　　　　　　　　　　用する際には或る困難な制限が存在するために
　　　　い〃　ト多　筆考、ま第二の方法を採用した次第である。此の

　　　　　　　　　　　　　　　→㌘1←測定理論の大要を次に述べる。

　第1図短絡開津端法に於げる試料の位置　　　第1図に示す如く試料をH。。波だげを通す



19

導波管の車由に垂直に隙間なく挿入する。導波管の短絡時及び開放時の規格化イ：■ピーダソスを

夫々Z，ろとすると，試料部分の規格化イソピーダソスZ。及び伝達常数γは次の如く表わ

される。

ト｛プ）岸糊三（、／ん）。（μ刊 ・・（1）

　　　　　　　　　　2π
　　　　　　　　γ＝T■（λ／λ）し（1！11”）（〆1μ”）≡州β　　　…（・）

滋にλは自由空間に於げる波長，λ。は導波管の遮断波長である。周知の如く

　　　　　　　　Z；二Zdtanhγ1・・・・・・・・・・・・・…　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（3）

　　　　　　　　Zら＝Zαcothγ1・・∵……・　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　・任）

となる。弦に1は試料の長さを表わし，z，4は実験値から計算される量である

　（3），任）から次の関係式が得られる。

　　　　　　　　（z／み）㌧…hγ1－t・・h（α一けβ）1…・～9・・……一　　　・・（・）一

蕊にらθは夫々左辺の複素数の絶対値及び位相角を表わす。（5）から

　　　　　　　　、＿⊥ta，h一・2ブ…θ　　　　．　　　　．⑫）
　　　　　　　　　　2Z　　　　　　　1一トブ2

　　　　　　　　β一⊥t。。h一・2ブ・m！十坐　　　　　　　．⑦
　　　　　　　　　　21　　　　1一〆　　2

が得られる。（7）式の整数は異つた厚みの二つの試料による測定値から決定される。

今（ε」ノε〃）（μL〃〃）…εrノε。……一・・・・………・……一・……………・…（8）

　　　　　　　　（μ」〃・）2…μr〃。・…一・…一………一…一…一・一・・……・…（9）、

と置くと，（8），（2），崎），（のの各式からε。，ε。が計算出来る。更に③，④から次の式が成立する。

　　　　　　　　zる＝ゐ2≡α十か・…………一・一……一一・・…………・一…一⑩

　上式の左辺は測定値を代入することに依つて既知となるからαとろが求められ，従つて

μエ及びμ。が得られる。そして（9）からμ！，μ”が求められ，此等の値を（8）に代入してξ！及

びε”が決定する。

凧　測　定　装　置

　本実験に用いた装置の賂図を第2i図に示す。9300MCフ■24000MCの両周波数に対して殆ど

同様な装置を使用した。

　使用発振器はRaytheon　K1ystron2K33及びSy1van1αK1ystron2K25である。此等の発

振器を周波数6KCの矩形波で変調し，出力は狭帯域直線性増幅器で増幅した。定在波検出器

の読みの精度が最後の結果に相当響くので，筆者は両周波数に対して島田理化工業株式会杜製

の精密定在波検出器を使用した。検出器のプ宮一フはSCreW　m1CrOmeterに依つて導波管軸に

沿つて移動し，目盛の読みは24000Mcの場合は1／100mm9300Mcに対しては1110mm
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第2図　g300MC及び24000MCに於げる釦定装置略図

まで読み取り得る。1／10mmでは粗過ぎて測定に相当困難を感じた。フェライト試料は何れ

も矩形で，厚みは2mmと4mmとの二つを度用した。現在の実験の条件ではsk1n　depth

は10mmよりも大きくなるから高周波磁場は試料全体に亙つて一様と考えられる。発振器の

出力は一定で而も周波数も不変である様に常に監視しなけれはならない。

w　測定結果及び検討

A　複素誘電率及ぴ電気伝導率

　フェライトは元来半導体である。従つて其の電気伝導率は不純物の存在に依つて著しく左右
　　　　　　　　　　　（10）　　（1コ）

される。Verwey，deBoer等の説に依ると酸化物半導体の電子伝導機構は同じ格子内に異る

原子価を持つ同種金属元素が共存することに深い関係があるものとして説明される。磁鉄鉱以

外のフェライトに於ては二価の鉄イオソは鉄以外の二価の金属イオソで置き換えられている。

従つて，この様なフェライトは本質的に絶縁物である。然し此等のフェライトも熱処理の途中

の過程で不可避的に混入する二価の鉄イォソの存在のために僅かながら電気伝導を示す。この

様にフェライトの電気伝導はスピネル結晶中の同じ副格子に二価の鉄イオソと三価の鉄イオソ

が同時に存在することに基つくものとしてその一部を説明することが出来る。周波数の函数と
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（ユ2）
しては固有低抗ρもεも次に示す同じ形の緩和式に従つて変化するものと考えられる。

　　　　　　　　ρ市1。掌蒜・1－1－11幕云　　　⑩

蕊にρ。，ε。は直流による測定値，ρ力，σラ。は非常に高い周波数に於げる値，　Tp，乃は緩和時

間を表わす。⑩式から直ちに分る様に非常に高い周波数に於いては，ρ，εは夫々一定値ρ眈，

ε。。に近つく。叉第ご図に示してある様に，ε！の高周波に於げる上隈は近似的に10に近つくも

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（13）
のと考えられる。σの値については，共の高周波に於げる上限6。⑪は略々直流値の数倍になる

ことが分つている。

　NirCd系フ土ライトの直流固有抵抗の測定結果を第3図に示す。此の曲線から分ることは
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Niフェライトの固有低抗はCdフェライトを適

当に固溶することに依つて増加させることが出来

ることである。

　第3図，第4図，第5図に示す通り，Cdの含

宥量が70％の組成の附近でε1及びρが急激に滅

少しているが，これは注目すべき事実である。大

体の傾向としては，Cdの含有量”がOから70

％までの組成の試料ではε1はρと平行して増

加し，”が70％／を越えると反対の傾向を示して

いる。ρ曲線に於げる此の不連続的減少はP型

半導体に於げる正孔とN型半導体に於げる負電

15　　　　　　　　　　　　　　　　　　子との

14　　　　　　　　　　　　・　相殺効
13
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　果に基
12

11　　　　ピ

10

　　　　　　　　　　0
9

8

7

6

5

4　　　　ε”

　O　ωo203、ω05α607①8or・O　と密接な
　　　　　　　一一一→x
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　関係を持
　第4図　24000MCに於げる複素誘電率
　　　　　　　　ε＝ε」ノε”　　　　　　つている

Σ
O　10
Σ
工
◎

Z
』
＞
←

＞
一　　　4
←　l0

2
ω
山
屹

I03

PtγPe←1→NtγP・

　00．・0．20．3040－5⑪一60．7⑰」80月1．0

　　　　　　　　一→疋

第3図Ni・Cd系フェライトの直流固有低抗
（14）

づく伝導機構に依るものと考えてよい様に考えられ

る。此の考え方の理由としては，Cd一フェライト及

び　Zn一フェライトは共に非磁性スピネルに属し，

N型半導体であることが分つていること，叉Ni－

Znフェライトは約25％以上のNi過剰の組成の

領域でP型を示すこと等を挙げることが出莱よ

う。

　尚，上示にしたρとε1の測定結果によつて誘電

率ε1は　22

ことが確められたが，此の事実の立入つた説明は今

後の研究に倹たねばならない。

B．複素初透磁率と磁気損失1

　　　　　　　　　　　　　　　　　（ユ5）
　フェライトの磁性構造は1948年N6e1に依つて

初めて解明され，フェリ磁性と名附げられた。

　第6図から分ることは，第一に強磁性Ni一フェラ

イトに非磁性Cd一フェライトを固溶することに依つ

て却つて飽和磁気が増加すること，第二にCdの含

ε’

O　　　　　　　　　〃
　　　　　ε

00．1◎．2軌3眺鴫α6ατα80珂1．O

　　　　　　　　　κ

第5図g300MCに於げる複素誘電率
　　　　　　　ε＝ε」ノε”
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有量が40％の組成の所で飽和磁化が最大となり，

70完の所で急激に減少することである。第一の事

実は所謂フェリ磁性の理論に依つて明決に説明さ

れる。第二の事実はCdのイオソ半径がZnの

イIオソ半径に比べて可成り大きいので，Ni一フェ

ライトにCdを固溶する時，Ni－Znフェライト

に比べて超交換相互作用が幾分早く減少するため

にCdが40％の所で飽和磁化が最大となり，其

の後比較的急激に減少するものと考えられる。兎

に角，誘電率ε1，固有抵抗ρ，飽和磁化Msの三

0⑰I02⑰304⑰5／607080川者が何れも・・の含有率・・ヌ6の組成の附近で飛

　第6図Ni－Cd系フェラィトの飽和磁化　　躍的減少を示すことは著しい事実と言わねばなら

　　　　　　　　　　4πMs　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ない。フェライトの電気的特性と磁性との間の関

連については，これまで其の研究の重要性が強調されているにも拘わらず，何等の研究も為さ

れていない現状である。　般にフェライトは高い固有低抗を持つているにも拘わらず，著しい

、強磁性吸収と大きな磁気損失を示す・’此の共鳴吸収は各種の混合フェライトについて1947年
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（16）
Snoekに依つて初めて発見された現象で，自然共鳴（或は同転共鳴）と命名され，理論的説

明も一応なされているが，完全なものではない。此の共鳴曲線の幅は非常に広いのが特徴であ

る。即ちμ或はμ”と周波数との関係を示す曲線はμ”がある周波数で最大となり，広い幅

を示しつつ高い周波数側へ徐々に減少して行くために，広範囲に亙つて著しいμの分散が現

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　われる。
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第7図24000MCに於げる複素透磁率
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　第7図，第8図に見る通り，Ni－Cd系フェ止ライトに於ては，々イクロ波鎮域に於げる分散

現象のために〆は右れも1より小さくなり，”＝mの常磁性フェライトCdFe．O。に於い

て初めて1となる。24000MCに於げるμ及びμ”の平均値は夫々大体O刈及び0・35とな

り，何れも9300MCに於げる値よりも幾分小さくなつている。マイク肩波領域に於げるフェ

ライトの初導磁率を論ずる場合に，渦流損失及ぴ履歴損失は無視して差支えないが所謂残留損

失が存在する。1MC以上の高周波に於げる残留損失としては同転共鳴，磁壁の共鳴，形状共

鳴の三つの共鳴損失が　般に考えられる。現在の実験の場合には同転共鳴だげを考えれぱよい

様に思われる。回転共鳴損失は内部異方性磁場内に於げる電子スピソ同転によるエネノレギー吸

収に帰することが出来る。内部磁場の外に更に反磁場が存在する場合には共鳴条件及ぴ透磁率
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（工7）
の値は当然其の影響を受げる。この様な場合には最大共鳴周波数は

　　　　　　　　ωヅ＝γ（H月十4πハ企）・・・・・・…　…・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・…　⑫

なる式で与えられる。蕊にγは磁気角運動量比，払は内都異方性磁場を表わす。・自由電子の

γの値は1．76×107（sec，oersted）一1であり，見は通常100oersted以下であるから4π〃｝

に対Lて無視してよい。従つて現在の実験の場合，磁性領域に於げる最大共鳴周波数力は大

体10000MCの附近に存在することになる。この理由によつて，磁気損失（μ”）は10000MC

より高い周波数領域に向つて減少すへきである。第7図，第8図の結果は此の事実を示してい

る。蓋し，上述の10000MCと言う周波数はマイクロ波利用の際に於ける最も重要な周波数

領域の一つである。尚，非常に幅の広い固転共鳴吸収のために，マイク肩波領域に於て，高い

値のμを持つたフェライ・ト材料を得ることは困難であろう。然し，上述測定結果の示す如く

適当な混合フェライトは低損失マイク眞波減衰装置として利用出来ると考えられる。
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