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二元系フェライトのマイクロ波共鳴殴収

竹本　将。　岡　正巳

　（昭和33年11月17日受理）

M1crowa▽e　Resonance　Absorption　m　Bmary　Femte　System

　　　　　Susumu　TAKEM0T0＆Masam1OKA

且、序　　　　論

　電気エネノレギーの制御，利用及び高遠度電子計算機を始めあらゆる種類の電気計測装置に関

する近代技術の発展は強磁性材料の研究成果に負う所多大であることは論を倹たない。M2＋O1

Fe．O。なる　般式で表わされ，逆スピネル型の結晶構造を持つフェライト叉は此等フェライト

に他の金属を適当な組成で添加した混合フェライトの性能の進歩向上に依つてマイク回波を含

む高周波同路に関する新しい将来が開かれている。商用フェライトは殆どすべての場合多結晶

であるが此等多結晶フェライトに関する各種の電気的，磁気的性質を調べ叉相互の関連を比較

研究することは実際利用の面から見て重要な間題である。特に材料が磁気共鳴の附近で動作す

る場合の性質の研究は実際的にも亦理論的にも非常に興味が深い。焼結フェライトに於ける

dO二㎜a1n　rotat1Onを論ずる場合に単結晶試料と異つている点は　般に次の三項に要約出来る

であろう。第一に，焼結結晶粒は各自勝手な方向を向いている。第二に，それ等はcoup1ed

osc111atorに似た仕方で互に磁気的に相互作用を及ほし合つている。第二に，各結晶粒の化学

的純度，形，大さ，空孔度及び内部応力等が互に異つている為に，材料の磁気的性質は結晶粒

毎に違つていると考えられる。此の様な非常に複雑な事情のために，多結晶磁性材料のマイク

ロ波蹟域に於げる各種の電気的磁気的特性の皿echan1s皿の理論的解明は現在まで殆と為され

ていないと云つてよい。

　我々は二元系多結晶フェライトNiユー”CdパFe．O。の球状試料を，室温に於て多g，700MC及

び23，800MCの二つの周波数鎮域に於て強磁性共鳴の実験を行つた。此の報告に於ては其の測

定法について簡単に述べ，次にg－factor，吸収線の巾1H　re1axat1on　tmeτ，dampmg　constant

λ等の実験結果に対する検討を試みる。現在の実験で試料の磁性領域（0く”くO．7）に一於げる各

測定値は大酪次の様な数値をとることが分つた。g，700MCに於ては，3．7x1O，10sec＜τ＜9．O×

10－10sec，α40×108sec・1＜λ＜1．2×108sec－1．1400e．＜」H＜3200e，23，800MCに於ては，

1．8×10’10sec＜τ＜43×10－10sec，0．8×108sec－1＜λ＜1．1×108sce－1．2400e．く」∬く6000e．

2。測　定　理　論
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　　　（1）　、　　　　（2）
　S1ater及ぴTolmonagaの理論によると透過型空洞共振器が共鳴状態にある時には，透過エ

不ルギーP。。。と入射工不ノレギーP、、の比即ち電力透過率τは次式で与えられる。

　　　　　　　　　　　　　　　　　τ一P耐一49・2　　　　　⑫）
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Pinc　g192

　葱に9zは1oaded9，9。，9。は夫々マイクロ波ニネノレギーが入射する窓及び出て行く窓に

於けるエネルギー損失に関する9値を表わす。従つて

　　　　　　　　　　　　　　　　1　　　1　　　1　　　1
　　　　　　　　　　　　　　　　　＝　　十　　十　　　　　　　　　　　　　（2）
　　　　　　　　　　　　　　　　9ム　　91　92　9刎

となる。ρ刎は空洞のun1oaded12であつて，空洞壁に於げる損失，空洞内空問の誘電的損

失，及び試料中の誘電的並びに磁気的損失を含んでいる。（1），（2）式から

　　　　　　　　　　　　　1　　γ三。。　　1　　1　1
　　　　　　　　　　　　　　＝2　　・　　　　　　一　　　　　　　　　（3）　　　　　　　　　　　　9ω　γ。。。（9，9。）去ρ。　9。

が得られる。蜘こγ、、、／兀、。は見、／片、。の平方根である。次に基準点を共鳴が起らない非常

に大きい静磁場凪の所に選ぶと，この尻に於ける損失は試料中の磁気吸収による損失以外

の誘電的損失及び試料以外の空洞中の損失から成立つている。

従つて基準点に於げる量にdashをつげて表わすと（3）式から

　　　　　　　　　　　と一ポ・冷（。と）曇（冷・）　④（3）

となる。上記の説明から分る様に④式の左辺は試料中の磁気共鳴による損失を表わしている。

叉④式の導出に当つては夕実験中入射ユネノレギーを常に一定に保持しておくので，乃。、／

γi。、；1の関係を考慮してある。基準点に於げる10aded9を9ノとし，磁気損失に関する

9値を9刎で表わすと

よ一と廿一去（倫・）

が成立つ。検波器が自乗検波特性をもつていれぱ検波電流1。。。はTに比例する。

場に無関係な常数であるから磁気共鳴損失は（5）式から

去一㎝t・！（4二1）曼一・〕

（5）

（6）

9ノは磁

と書かれる。従つて加えた静磁場の函数として〔（■。、。／ム、、。）ポ1〕を求めれば磁気吸収の相対

値及び吸収線の形を決定することが出来る。上述の理論では発振器から空洞に入射するマイク

ロ波エネノレギーは共鳴吸収の有無にかかわらず常に一定と考えた。然し　般にマイクロ波発振

器は其の発振出力や周波数が負荷の状態に敏感に影響される。Fi＆1の二つの滅衰器は負荷の

反作用による此等の変動を防ぐ作用をする。

3。測定装置及び測定法

　現在の実験に使用した9，700MC（3．1cm）及び23，800MC（123c血）のマイクロ波装置を

F1g1に示す。次に実験技術に就て簡単に述へよう。両周波数に対してTEエ。波で励振された
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珊g．1　Microwave　apParatus

　透過型TE。。刎モードの空洞を使用した。小さな直径のフェライト試料をFig．1に示す如く，

　空洞の底面にある麦持台上に乗せポリスチロール糊で接着し，上部の徴動ネジに依つてピスト

　ソを動かして空洞の共振状態を求める。

　　使用した発振器は低出力（～30皿W）の反射型クライストロソ2K25及ぴ2K33であつて，

　共に6KCの矩形波で変調されている。前節で述べた如く発振器の出力と周波数が常に一定で

　あることを監視するために精密空洞周波計が用いてある。試料用空洞は静磁場と高周波磁場と
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（4）
　が互に垂直になる様に電磁石（端面直径10c皿）の磁極問隙に挿入される。使用電磁石は核磁

　気共鳴用の精密電磁石で試料の在る位置の磁場はブ回トソ共鳴によつて，士100e．の精度で

　決めることが出来る。120Vo1tの蓄電池から10Amp．の電流を励磁コイルに流すことによ

　つて，約14．0000e．の磁場が得られる。

　　前節に述べた如く，我々は静磁場凪を変化させて，空洞からの出力の変化を測定した。云

　う迄もなく，すべての測定は空洞が共鳴している状態で行つた。
　　　　　　　　　（5）
　　球状試料はBondの方法を用いて製作し，其の直径は　s1ze　e丑ectを避げる目’的で同一試

　料につきO．3mmから1．51mmの範囲に亙つて数種類のものを用意した。次節に述べる如く，

　試料の直径が10m皿以上になると　般に試料内の高周波磁場の不均一に基つく共鳴及ぴ形状
・　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（6）（3）

　共鳴の現象が起つて，正しい吸収曲線の上に幾つかのside　peakが現われ曲線の解析を困難に

　する。

4。結果及び検討

　A）9－factor及び内部磁場H1：

　現在まで数多く為されたフェライトに関するマイクロ波共鳴吸収の実験研究から得られた
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（7）（8）（9）
針factorの値は，周知の如く，著しいsize　e丑ectを示す。例えば球状試料に対する共鳴磁

場は試料の大きさに一依つて変化し，　般に試料の大きさと共に共鳴磁場が増大し，見掛げの

まfactorは減少する。従つてgyromagnet1c　rat1oγの値も滅少し，γに関係のある他の諾量

が亦変化する。それ故に我々は第一に此のSiZe　e伍eCtを避げる方法を構じなげればならない。

そのためには種々の大きさの試料について共鳴実験を行い，試料の大きさを零に外挿した場合
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の共鳴磁場を用いてg－faCtorを求めなげればならない。

　SiZe　e伍eCtの重な原因としては形状共鳴，表皮効果，試料内の高周波磁場の不均一等を挙

げることが出莱よう。

　　　　　　　　　　　　　（10）
　次に球状試料に対するK1tte1の共鳴条件

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ω＝γ尻　　　　　　　　　　　　　（8）

から9－faCtOrを求めると，用いるマイク■波の周波数に依つて異つた値を示すが，此の矛盾
　　　　　　　　　　　　　　　　（1ヱ）
を避げるために我々はT　Okamuraの提唱に従い，試料について周波数に無関係な一定の内

部磁場（interna1丘e1d）昆を採用する。此の場合の共鳴条件は次の如くである。

　　　　　　　　　　　　　　　　ω：γ尻グγ（凪十凪）　　　　　　　（9）

　従つて正しい堅factorを求めるためにはsize　e丑ectを避げるために種々の半径の試料を用

いて実験を行い，更に二種類以上の周波数を使つた実験を必要とする。

　現在の実験に於て用いた試料については前節で説明した通りである。使用周波数は9，700MC

及び23，800MCである。以上の様な可成り面倒な測定を数多く行つて得られた内部磁場昆，

e冊ecti∀e　g－factorの値を夫々Fi＆2，Fig．3に示す。
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　　　　　　　　　→z
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　Fヱg．3　g－factor　of　N1・Cd　ferr1te　sys－

　　　　　tem　as　a　functlon　of　co】皿po・

　　　　　Slt10n

　フェライトの様なtwo　sub1att1ce　systemのフェリ磁性結晶に対するe丑ect1yeまfactorを
　　　　　　　　　（ユ2）　　　　　　　　　　　　　　　　　（13）

与える理論式はTuya及びWangsnessに依つて導かれ次式で与えられる。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　9181＋92＆
　　　　　　　　　　　　　　　　　　G、耐＝　　　　　　　　　　　　　　　　⑩
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　81＋＆

　蜘こ8。，＆は組成磁性イオソの角運動量を，91，9。は夫々のg－factorである。此の式が実

験結果と　般に良い一致を示すことは，我々のN1－Cdフェライトについても，叉N1－Znフェ

ライト其の他についても確認されている所である。

　内部磁場昆は”言OのNiフェライトNiFe204について大凡3000e．に近い値となり，

それから次第に滅少して”＝O．7の組成の附近で急に滅少し，それ以後の非磁性領域では殆ど

零となつている。この点はNi－Zn系フェライトに比べて幾分滅少が早くなつている。内部磁

場発生の血echamsmについては，序論で述へた多結晶試料の複雑性のために，色々な試み
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にもかかわらず未だ満足な説躬は与えられていない。然し実験的にはH1は試料内部の空孔
　　　　　　　　　（8）
度（poros辻y）に依存し，空孔度の減少と共にHεも減少することが見出されている。

　B）　Re1axat1on　t1meτ

共振状態に於げる空洞内の磁場Hは時間と共にexp（一α／29）なる関係に従い指数函数的

に減衰して行く。従つて磁化Mも時問的に同樹こ滅少すべきである。故に空洞の共鳴に関連
　　　　　　　　　　　　　（3）
したre1axat1on　tmeτは次式で与えられる。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　29　2H。。。
　　　　　　　　　　　　　　　　　τ＝　　＝　　　　　　　　　　　　　　⑭
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ω　　ω」H

　蜘こH正艶は共鳴磁場，9は空洞の9factor，」Hは吸収曲線の半値巾を表わす。Fig．4

　　x10吻　　　　　　　　　　　　　　　　に⑭式から得られるre1axat1on　tmeτの組成に
　10
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　　　　　　　→工
Fig．4　Var1at1on　wヱth　compos1t1on　of

　　　re1axat1on　tme　of　N1－Cd　ferr1－

　　　te　system　at9，700MC　an（1

　　　23，800MC㌧

よる値の変化曲線を示す。

　τの大体の数値は10－10secの程度であり，周

波数の低い時の値の方が高い周波数に対する値よ

りも大きくなり，明かに周波数依存性を示す。因
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（3）
みにNiFe．O。の単結晶のτの値は1．5×10・9sec

となつており，筆者の測定した多結晶の値よりも

orderが一つだげ大きい。これは主として異方性

エネノレギーの増加による半値巾の増大に基くもの

であろう。叉，図から分る様に両周波数に対し

て，τは”＝α4の組成の附近で極大値をとり，

”＝O．7の組成の所で急激に滅少する。この原因

も半値巾の変化に関係がある。

　C）　Lme　w1dth」H

　単結晶フェライトに関する磁気共鳴の実験から得られた半億巾」Hの値はMnフェライト

（Mn・Fe204）の130e．から数百Oe．に及んでいる。多結晶試料に於いては前にも述べた如

く，個々の結晶粒に対する共鳴周波数が夫々異つた値を取るために，此の原剛こ基く巾が本来

の半値巾の上に重なつて来る。この影響による半値巾は，異方性磁場払＝2K／M、の大凡X

の程度の値をとるものと期待されている。空格子，不純物，格子欠陥が半値巾に寄与するには

其の数がそれ程多くない様に思われる。然し，逆スピネノレ型結晶であるフェライトに於ては

octahedra1s1teに在るイオソが無秩序に配列しておるために，格子全体としての磁気的相互作

用に変化が生じ，これが叉余分の線巾の原因となる。尚フェライトに於げるdampmgの原因

として渦電流は余り重要ではない。Fi＆5にNi－Cd系フェライトに関する半値巾の組成によ

る変化の有様を示した。

　9，700MCに対する∠Hの値が何れも23，800MCに於ける値の丁度汐こなつているのは興味
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が深い。現在まで数多くの実験上，理論上の研　　　13〃

究がなされたにもかかわらずフェライト等のイ

オソ結晶強磁性体の吸収線の巾のmechan1sm

については未だ満足な説躬が与えられていな

い。

　D）　Damp1ng　Constantλ

共鳴吸収曲線はdam・in・㌣酬こ有限な巾

を持つ。共鳴曲線の形はKitte1の運動方程式

にdamping　temを追加することに依つて評

価することが出来，dampmg　temは曲線の巾

から決められる。damp1ngの現象に関して，

これまで数多くの理論的，実験的研究が為され

て来たが，其のmechan1smは未だ明かでな

い。

　　　　　　　　　　　　　　　（14）（ユ5）
　これまで幾つかのdamping　termが提出さ

　／200
　　　　　　　　　　　（∂）9刎o〃6
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　　　　　　　　　→¢
　F1g．5　Lme　w1dth　of　N1・Cd　bmary

　　　　　ferr1tes　as　a　funct1on　of　co皿・

　　　　　position　observed　at9，700MC

　　　　　and－23．8001M1C．

れたが何れも現象論的，経験的な立場に立つものである。

　　　　　　　　　　　　　　　（ユ4）
　我々は1935年LandauとL1fsh1tzに依つて姶めて導入された磁化班に対する運動方程式

を採用したp次に其の式を示す。

　　　　　　　　　　　　ゴ斑　　　　　　　　λ
　　　　　　　　　　　　drγ〔班・亙〕一〃・〔斑・（”・亙）〕　　　⑫

　蜘こ，盟は試料内部の有効磁場，γはtwo　sub1att1ce　systemに対する9yromagnet1c　rat1o

の有効値，λはdamp1ngを示す常数で，周波数のdmens1onを持つており，dampmg　con－

stant或はdampmg　frequencyと呼はれている。⑫式の右辺第＿項はdampmgを表わすベ

クトノレで，磁化ベクトル班に垂直になつており，班を盈の方向に回転させる働きをし

ているが班の大きさには変化がない。故に⑫式は小振巾の筒周波磁場に対してだけ正しい。

damp1ng　constλは磁気的なエ不ルギー損失を特徴つける半値巾」Hから決定することが出
　　　　　　　　（3）
来る。貝口ちYager等の計算の結果によるとλと」Hとの間の関係は次式で与えられる。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　λ一似畑　　　　　　⑲
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　2H螂

　蕊に，孤は飽和磁化を，H、、。は共鳴実験に於げる共鳴磁場を表わす。多結晶試料の場合

にはdam－pmgの起り方はもつと複雑で⑫式のλは本莱の意味に於けるdamp1ng　constant

を表わすものではなくe伍ect1ve　dampmg　constantを表わしていると考えるべきである。そ

の理由は例えぱ個々の結晶粒に対する共鳴周波数が分散する結果生ずる見掛げの線巾が固有の

線巾に重なつてくること等である。⑬式を用いて9，700MC及び23，800MCの両周波数蹟域

に於げる共鳴実験から決定したλの値をFiみ6に示した。
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　　　　　　　　　”
F1g．6　L－L　type　dampmg　constant　of

　　　Ni1＿”Cd”F1204as　a　fmction

　　　ofcompos1t1on　at9，700MC　and．

　　　23．8001Mc

　此の図から分る様にλの値は周波数によつて異

り，周波数が小さい程大きな値をとり，其の大体

の数値は10sの程度である。λが周波数（oの函

数となつていることは⑭式と球状試料に対する共

鳴条件から導くことが出来る。尚我々の実験で著

しい事実は第一に，”；0．4の組成の所で飽和磁
　　（16）

化狐，及ぴre1axat1on　t1meτが極大となり，

damp1ng　constantλが極小値を取ることである。

第二に，”＝O．7の附近で半値巾1Hが急激に増

加の傾向を示し，λは反対に急に減少している。

”昌O．7の組成に於げる」Hの増大は主として交

換相互作用の減少と異方性エネルギーの増加によ

るものと考えられ，λの減少は⑱式を参照すると，主として飽和磁化払の減少が半値巾」H

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（17）
の増加よりも甚しいことに原因がある様に思われる。尚λの値は他方磁壁移動の実験からも

砕定することが出来る。

　金属の場合には渦電流等による影響が重つて来るのでλの値を正確に求めることは困難で

ある。Tab1e1に数種のフェライトのdampmg　constantλの値を掲げておく。多結晶フェラ

イトに就いて筆者が得た値は単結晶フエライトの値より幾分大くなつているが，これは多結晶

の方が半値巾が大ぎい為である。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　丁眺1e　I

　　　　　　　　ExpermentaI　va1鵬s　of　dampmg　constantλof　var1ous　ferntes

Material Frequency 1 (ferrom. res.) A (wall motion) 

Fe304 (Single crystal) 24000 MC 9.0 X 108sec~1 ~ 3.5 >< 108sec~1 X 

24000 MC 
NlFe204 (Single crystal) 

2.1 X 107sec~1 X 2.2 >< 108sec~1 X 

9000 MC 7.2 X 107sec~1 ~ 

23800 MC 1.0 X 108sec~1 R 
NIFe204 (polycrystal) 

9700 MC l.2 X 108sec~1 R 

23800 MC 0.8 X 108sec~1 R 
Ni0.5Cd0.5Fe204 (polycrystal) 

9700 MC 1.0 X 108sec~8 ~) 

※Va1uesbyJKGa1t，JAndrus，andHGHopPer，reference（17）
⑧　Va1ues　by　the　authors
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Sumnrary 
(1) 

The phenomenon of ferromagnetic resonance was first observed by GrifElths in 1946 

and many theoretical and experimental investigations have since been performed on this 

subject. It has much been used as a powerful means for investigating the magnetic properties 

of magnetic materials. We can deternrine the important ferromagnetic quantities such as 

the crystalline anisotropy constant, the spectroscopic splitting factor or g-factor, the line 

width of resonance, and the relaxation time by using the ferromagnetic resonance method. 

The resonance experiments in polycrystalline binary ferrite specimens Nil-*Cd.Fe204 

･ ･ ･ ･, 1.0) were performed at frequencies of 9,700MC and 23,800MC at room (x=0, 0.1, 0.2,･ -

temperature, and a discussion was made on the results of measurments concerning 

the g-factor g, the damping constant A, the line widh dH? and the relaxation time T at 

e_ ach Cd cQnce~ ntration. 


