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　The 　effect 　of 　the 　composition 　of 　MnZn 　ferrites　 on 　the

10ss　characteristics 　at 　l　MHz 　and 　50 　mT 　has　been　studied ．

An 　increase　of　 the　iron　content 　 in　the　system 　of

Fe 。ne ＋．Mno ．“ 一．Zno．03　 reduced 　the　 core 　 loss．　 Hysteresis．

eddy 　current ，　and 　res 三dual　losses　were 　a 墨1　reduced 　because

of　the　decrease　in 正ち the 　increase　in　 res 三stivity ．　and 　the

upward 　shift 　of 　the 　resonance 　frequency　at　the　minimum

temperature　 of 　 core 　loss，　 respectively ・Magnetizing　 at

100mT ，　however ，　increased　the　core ！oss ．　 Chemica 正analy ・

sis　resu 壯s　of　Fe2＋

／Fe　and 　Mn3 ＋
／Mn 　decreased　bymagnetiz −

ing．　 Moreover ，10w　 partial　 pressure　 of 　 oxygen 　 during
firing，　cation 　defects　and 　the　change 　Qf　the　core 　loss　de曹

creased ，
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L 　緒 君

　電子機 器 の 小形化 省電力化 に伴い ，電 源 の さら な る小形化

へ の 要求が 高 ま っ て い る，ス イ ッ チ ン グ電源を小形化す る手 段

と して は，トラ ン ス に 印加 す る駆動周波数を高周波に す るこ と

が 効果的 と さ れて い る
1
  従来か ら数百 kHz で 用 い られ て い る

トラ ン ス 用 の MnZn フ ェ ラ イ ト材料 で は，高周波で 発生す る

潰失 成分 が存在 す る た め，高周波で の 駆動に 対応する に は発熱

が 大 き く使 用 す る こ とが 困難 で あ る．そ の ため トラ ン ス に用 い

られ る MnZn フ ェラ イ ト材 料 は，そ れ ぞ れ 使用す る周波数 に

適応 し た 材料 が用 い られ て い る．1MHz 用 の MnZn フ ェ ラ イ

トに おい て は，高 周波で 増大す る損失 を低減す る た め に主 成分

組成や添加物，粉体特性，お よ び焼 成条 件 の 検討が 行 わ れて い

る．高周 波で 発生する 損失を低減 す る
一

つ の 手段 と して は，結

晶粒組織を微細化す る こ と が 有効で あ る と考 え られ て い る
2）．

そ の 理 由 と して 高周 波に お い て は残留損失 が 支配的で あ り
3
 

そ の 損失 は磁 壁の 共鳴現象 に よ っ て 発 生 す る と考え られ て い

る
4）．結晶 粒組織を微細化す る こ とに よ っ て 磁壁を少な くし共

鳴が発生 しな い 材料とす る こ とで残留損失の 低減が 図 られ て き

た
2］nysLまた，周波 数 に対 して 二 次に 比例す る渦 電流損失も大

きな 割合を 占め て お り，結晶粒界に高抵 抗層 を形成する こ とに

よ っ て 渦電 流損失の 低減 が図 られ て きた
5，．コ ア ロ ス の 改善 の

ため に コ ァ ロ ス の解析 も活発 に 行 われて きた．近年で は，コ ア

ロ ス の 分 離 に お い て 周波 数の 二 次に 比例す る損失 を比 抵抗に 依

存す る成分と そ れ以 外 の 成分 に実験的に 分離 す る方法 や
6］．ま

た電 磁 気特 性を パ ラ メ
ー

タ と して コ ア ロ ス を シ ミ ュ レ
ーシ ョ ン

す る方 法 も提案 され て い る
TX　S）．

　本 論文 で は，1MHz 用の MnZn フ ェ ラ イ トと して 極 めて 低

い 1100℃ で の 焼成 に お け る，MnZn フ ェ ラ イ トの 主 成分組

成が 電磁気特性 （主 と して コ ア ロ ス ） に 及 ぼ す影 響 に つ い て 調

べ る こ とを 目的 と した．また，実用化 に対 す る適応性を調べ る

た め に 印加磁束密度に 対 す る コ ア ロ ス の 安 定性 に っ い て も検討

し た の で 報告す る，

2．実 験 方 法

　工 業用 原料 の Fe203，　MnO ，　ZnO を 所定 の 組成 に 秤 量 し，

ボ
ー

ル ミル で 湿式 混合 した後，空気中 850 ℃ で 3時 間 の 仮焼

成 を行 っ た．得 られ た仮 焼粉に，添加 物 と して Sio2，　CaCO ，，

Ta205，お よ び TIO2 を所定量添加 し，ボール ミル で 湿式粉砕

し フ ェ ラ イ ト粉末を作製 した．こ の 粉末 に バ イ ン ダーと して

PVA （ポ リ ビ ニ ル ァ ル コ
ール ） を 0．8　wt ％ 加 え て 造粒 し，ト

ロ イ ダ ル （外形 24mmx 内径 12mmx 厚さ 5．5mm ）形状に

1　ton／crn2 の 圧力 で 成形 した．そ の 後，　 Ng−（〕2 混合 ガ ス で 酸素

分圧 を制御 した雰囲気 中に て llOO℃ で 焼成 した．こ の 試料を

用い て ， 交 流 BH ア ナ ラ イ ザ ｛IWATSU 　SY8232 ）　lcよ り印 加

磁 束 密 度 B．＝50mT ，周 波 数 f・＝　100　kHz ・v 　1　MHz の 範囲 で

コ ア ロ ス を測定 した．コ ア ロ ス の 分離は，以下 に 示 す手 法 に

よ っ て 求めた，周波 数 に 対 して
一
次比例 す る損 失成分 を ヒ ス テ

リシ ス 損失， また周波数に対 して 二 次に 比例 す る損失成分を渦

電流損失，さ らに コ ア ロ ス か らヒ ス テ リシ ス 損失お よ び渦電流

損失を除い た損失成分を残留 損失 と した．本実験で 用 い た各試

料で は 500kHz 以下 の 周波数 に お い て 残留 損 失 が ほ と ん ど な

い こ とを確認 した．そ こで，100〜500kHz の コ ア ロ ス デ
ー

タ

に お け る 】 サ イ ク ル ご との 損失
一周波 数プ ロ

ッ トか ら一次回帰

直線 を 計算 し，Y 接片の 値 を 用 い て ヒ ス テ リシ ス 損失 を，傾

きの 値 か ら渦電流損失 を，さ ら に lMHz の コ ァ ロ ス か ら ヒ ス

テ リシ ス 損失 お よび渦 電流損失を差 し引 い た値を残留損失 とし

て 求め た．直流 BH ア ナ ラ イ ザ （横河 電気製 4192）で は Bm＝

50mT の 条 件 に よ り保磁 力調。を，また 1＝O．2〜20｛Oe）に お

け る磁束 密度 Bm を求めた．初 透磁 率＃i は イ ン ピーダ ン ス ア ナ

ラ イ ザ （HP 製 4194A ） を 用 い て 測 定 した．一
方，直流比 抵

抗 は，試料端面 に Ga−1n合金 を塗布 し銅 板 電 極 に 密着 さ せ て

DMM （HP 製 E2377A ）に よ り 測 定 した，全体の Fe 量 に 対

す る Fe2＋

量 （Fe2＋
量／Fe量 ）お よ び 全体 の Mn 量 に 対 す る

Mn3 ＋

量 （MnS
＋

量 ／Mn 量） は，蛍光 X 線 に よ る組 成 分 析 と

K2Cr20T溶液 を 用 い た 電位差滴定に よ り求 め た．分析精度 は
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Fe2＋量で ± O．Ol　wt ％，　Mn3
’
量 で ± O．02　wt ％ で あ り，本 実

験 で 用い た試料 の 分析 値 はす べ て 優 位差 の あ る結果で あった．

3．実験結 果およ び考察

　 Fe ？03＝54〜57　mGL ％，　MnO 二43〜39　mol ％，　ZnO＝0〜7
mol ％ の 範囲 に お い て MnZn フ ェラ イ トの 主 組成 が 電磁 気 特

性 に 及ぼ す影響を調べ た，コ ア ロ ス の 温度特性を測定 し，各試

料 の コ ア ロ ス が 最小 を示 した温 度 に お ける コ ア ロ ス を Fig．1

に 示す．Fe203含有量の 増加に 伴 い コ ア ロ ス が 低減 して い る．
特に，ZnO ＝3　 mo ］％の 組成に お い て 最 も低減 して い る，そ こ

で ZnO ＝3mo1 ％ の 組 成に っ い て ，コ ア ロ ス が最 小 を示 し た

温度に お け るコ ア ロ ス を各損失成 分 に 分離 し，コ ア ロ ス が 低減

した 要閃 に つ い て調 べ る こ とに した．

　FeeO3含 有量 が ヒ ス テ リ シ ス 損失 に 及 ぼ す影 響 を Fig，2 に

示す．Fe20 ：， 含有 量の 増加 に 伴い ヒ ス テ リシ ス 損失が 低減 して

い る．ヒ ス テ リシ ス 損失 は直 流 ヒ ス テ リ シ ス ル
ー

プ の 面積 に 周

波数 を乗 じた値 と定義され て い る
4．．そ こで，名試料の コ ア ロ

ス が 最 小 を示 した 温度で 50mT に お け る 直流 ヒ ス テ リ シ ス

カ
ー

ブを測定 し，Fe，O ，
　9有量が 保磁力 に 及ぼ す影響を調べ た

結果を Fig．3 に 示 す．　 Fe203含有量の 増加 に 伴 い 保磁 力が 減

少 して い る．した が っ て ，ヒ ス テ リシ ス 損失が 低減 した 要因 は

Fe203含 有量 の 増加に 伴 い 保 磁 力 が 減 少 し た た め と 考 え られ

る．一
方，コ ア ロ ス が 最小を 示 した 温度 に お け る初透磁 率 は，

Fe203含有量 の 増 加に 伴い 低下 す る傾 向 を示 したた め ヒ ス テ 1丿

シ ス 損失が 低減 した要 因 を初透磁率で 説 明 す る こ と は で き な

か っ た．

　次 に，Fe203 含有量 が 渦 電 流損 失 に 及 ぼ す 影響 を Fig．4 に

示す．FeeO3 含有最 の 増加 に 伴 い 渦 電流損失 も低減 して い る．
一

般 に，渦電流 損失 は比 抵抗に 反比例 す るもの と考え られ て い

る
4／・9／．ま た MnZn フ ェラ イ トの導電機構は Fe3＋⇔ Fe ：i

間で

の 電子 の 移動に よ る もの と考 え られて お り，Fe203含有 量の 増

加 は Fe2＋の 生 成量 が 増加 す るた め一定 温度 （例え ば 室 温） に

　 54　　 55　　　56　　 57　　 58

　　FgO3 （mo 戛％ ）

Fig・1　Core　loss　characteristics 　of　Mr1Zn　ferrite　repre ・
sented 　in　the　misc 歪bihty　diagram．
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Fig．3　The 　effect 　of 　iron　content 　in　the　H 。　for　dc　at
50mT ．

お け る比 抵抗が 低 くな る こ とが 知 ら れ て い る，そ こ で，各試 料

の コ ア ロ ス が 最 小 を 示 した 温 度 に お け る Fe203含 有 量 が 直 流

比抵抗に 及 ぼ す 影響 に っ い て 調 べ た 結 果 を Fig．5 に 示 す．
Fe203含 有量 の 増 加 に伴 い コ ア ロ ス が 最小を示 した 温度が 低温

化 して い るた め，そ の 温度 で の 直流抵抗 は 増加 して い る．した

が っ て，渦電 流損 失が 低 減 した 要因 は，Fe203含有 量 の 増 加 に

伴 い コ ア ロ ス が 最 小に な る温 度 で の 直流比抵抗が 増加 した た め

と考 え られ る．

　Fe20a含 有 量 が 残留損失 に 及 ぼ す影 響 を Fig．6 に 示す．
Fe203 含有量 の 増加 に 伴 い 残留損失も低減 して い る．残留損失

の 発生原 因と して 初透磁 率の 共 鳴現象に よ る影響が 大 きい もの

と考 え られて い る こ とか ら，Fe203含 有量 が初透磁 率の 周波数

特性に 及 ぼ す影 響 に つ い て 調べ た 結果 を Fig．7 に 示 す．残 留

損失が 低減 した 閃子を現 象よ り考察する と，Fe203 含有量 の 増

加 に伴 い 初透磁率の 絶対値 は 低下 した こ とに よ り共鳴周 波数 が

高 周波 側 に シ フ トした こ と が 関与 して い る も の と考え られ る ．

　実際 に ス イ ッ チ ン グ 電 源 へ の 使 用 を考 え た 場 合 に 電 源 の

ON，　OFF 時に 突入電 流 とい う定常状態 の 電流 よ り も大 きな 電

流が流 れ る可能性が ある．安 全性を考慮す る と突入電 流 は 定常

電流の 3 倍 程度っ ま り 廴MHz 用 の MnZn フ ェラ イ トで は磁 束
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The 　 effect 　o正jron　content 　on 　the　resistivity ．

密 度で 150mT が 印加 され る こ と に な る．そ こ で、実 際 の 動

作 状況 に 適 応 が 可 能 で あ るか を調 べ る た め，ZnO ＝3mol ％で

Fe20s量 を 変化 した 材料 に 対 して 印加磁 束密 度 が コ ア ロ ス 変化

率に及 ぼ す 影響 に っ い て 調 べ た．直流磁界を 印加 して い ない 状

態で の コ ァ ロ ス を基準 （IOO％）と して，そ れ ぞ れ の コ ア に 直流

磁界を印加 した 後 に謝 定 した コ ア ロ ス との 比 較を行 っ た．印加

した磁束密度に 対す る コ ア ロ ス の 変化率 をプ ロ ッ ト した も の を

Fig．8 に示す，　 Fe203 含有量 が 56　mol ％ 以 上 の 組成で は，約

100mT 以 上 の 磁 束密度 を印加 す るこ と に よ りコ ア ロ ス が増大

して い る．した が っ て，本実験 で 用 い た Fe203 含有 量 が 56

mol ％ 以 上の 組成 は，現状の ままで は実用化が困 難で あ る と

考え られ る．

　磁化する こ とに よ っ て コ ア ロ ス 増大 した 原因を調べ る た め，

以 下 の よ うな手段 で 解析 し考察を 行 っ た．組成 は下 記 に示 す非

化学量論組 成式に よ っ て 表現 さ れ る．

　　 ［Z鱸 ＋ Mnlbt．〕F砧  一b＋エ｛M 醍
＋Fq2＋ Fe湛 x−ylPM ， el

Fe2＋量 お よ び Mn3 ＋

量 の 滴 定 分 析 を行 い Fe2＋

量 ／Fe 量 お よ

び Mn3 ＋

量 ／Mn 量，欠 陥量 δ を 算出 し た．欠陥量 が 正 で あ れ

ば陽 イ オ ン欠 陥 の 存 在 を，負 で あ れ ば酸素 欠陥 の 存在を意味す

る こ と に な る．磁化前後 に お け る コ ア ロ ス が 顕 著 に 増 大 し た

Fe203 ：MnO ：ZnO ；58 ：39 ：3　mol ％ の 組 成 に つ い て調べ た

日 本応 用磁気学会誌　Vol．22，　No．4−2，1998
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結果を Table　l に 示 す，磁化前後 に お け る欠 陥量 が 変化 して

い な い こ と か ら，全 体 と して は中 性 が保 た れて い る．一
方，
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Table 　1Fe2 ＋

／Fe　and 　M ・
3＋

／M ・・δ ・・1… fF ・・0 ・ ・M ・0 ・Z・ 0 − 58 ・39 ・3m ・1％ b・f・・e　and ・ft・・ m 、g 。，ti，ati 。 n （200 ，〕

Fe2＋／Fe　 Mn3 ’1Mn　 δvalue

至寒£潔撒
゜

一 孺＝

（
零）

き
蝕

ぐ

2001go18017016015014013012D110

　 10Q
　 O．000　　　　　　　0．OO5　　　　　　　0，010　　　　　　　0．015
　 　 　　 　 　　 　 　　 δ 》 alug

Fig，9　Relationship 　between δ value 　and 　APcv．

Fe2＋量 ！Fe 量 は 磁 化 後 の 方 が 磁 化前 よ り も減 少 し，ま た

Mn3 ＋

量／Mn 量 は 磁化 後 の 方が磁 化前よ り も減少 して い た．
こ の こ とか ら，B サ イ トに お い て Fe2＋

イ オ ン の 電子 が Mn3 ＋

イ オ ン へ 移動 した もの と推測 され る、こ れ は，磁化 した こ とに

よ っ て 磁 気余効現 象の よ う に電子 の移 動が起 こ り磁気的性質に

変化が 生 じた ため と考え られ る．

　次 に、Fe203：MnO 　I　ZnO ＝57 ：40 ：3mol ％の 組 成 に っ い て

1100℃ 焼成時に お ける酸素分 圧 を変化さ せ る こ と に よ り，陽

イ オ ン 欠陥量 の 異な るサ ン プル を作製 した．陽 イ オ ン 欠陥 量 と

磁化前後 に お け るコ ア ロ ス の 変化率の 関係 を Fig．9 に示 す．
酸素分圧が 低い ほ ど陽 イ オ ン 欠 陥量 が 少な くな り，また コ ァ ロ

ス の 変 化率が小 さ くな っ て い る．この こ とか ら，コ ア ロ ス の 変

化率を左 右す る 要因 の
一

つ と して 陽 イ オ ン 欠 陥量 が大 き く関与

し て い る もの と 考 え ら れ る．ま た，酸 素 分圧 に対 す る Fe2
‘

量 ／Fe 量 の 関係 を Fig．10 に 示 す．酸 素分 圧 が 低 い ほ ど Fe2
＋

の 生成 量 は多 くな っ て い る．逆 ス ピ ネ ル 構造に お い て Fe2 ＋

は

B サ イ トに 存 在 して い る と考え る と，B サ イ トの陽 イ オ ン が不

足 す る こ とに よ って 磁化後の コ ア ロ ス が 増 大す る もの と推測 さ

れ る．

　以 上 の こ と か ら，B サ イ トに 化学的に 安定 な 元素 を置換 す る

こ とに よ って，陽 イ オ ン 欠陥量 を少な く し，ま た電子 の 移動 を

阻止 す るこ とが コ ア ロ ス の 増大を防 ぐ
’
手 段 で は な い か と考え ら

れ る．

　こ れ ら，磁 化 に よ る 電子 の 移動 と コ ア ロ ス の 変化率 と の 関

係，また欠陥量 と コ ア ロ ス の 変化率 との 関係に つ い て は，今後

さ らな る検 討の 必 要が あ る もの と考 え られ る，

4．結 論
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Fig．10　The　PQ，　dependence　of　Fe2

〒
／Fe　and

Mn3 ＋
／Mn ．

  本組成 で は保磁 力が 減少 した こ とに よ り ヒ ス テ リシ ス 損失 が

低減 した．  コ ア ロ ス が 最 小を示 した 温 度 に お い て 直流 比抵抗

が大きい た め 渦 電流 損失が 低 減 した，  現 象よ り考察 して ，
Fe203 含有量の 増 加 に伴 い 初透磁 率 の 絶 対値 が低下 し た こ と に

よ り共 鳴周波数が 高周 波側 に シ フ トし た こ とが 残留損失の 低減

に 関与 して い る も の と 考え られ る．

　C2） Fe203 含 有量 が 56　moi ％ 以上 の 組成で は磁化 に よ り コ

ア ロ ス が 2倍 以上 に 増大す る こ とが わ かった．
（3｝ コ ア ロ ス の 増大は 磁化前後 に お い て Fe2i イ オ ン の 電 子

が Mn2T イ オ ン に 移動 した こ とが 原因 で あ る と推測 さ れ る．
四 　陽イ オ ン 欠陥量 の 増加 に伴 い コ ア ロ ス が よ り増大 す る こ

とを 確認 した．格子欠陥 も コ ア ロ ス の 増 大の 原因 の
一

つ で あ る

と考え られる．
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