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1 はじめに

M 型フェライト SrFe12O19 は、六方晶系マグネトプランバイト型 (M 型)結晶構造を有し、Srの一部を Laで、Feの一部を Co
で同時に置換すると磁気異方性が大きく向上し、飽和磁化も大きくなることが見いだされ、磁気応用上、有用な材料となった。し
かしながら、この共置換系において、磁気異方性が向上する理由についてはよく分かっていない。M型フェライトには、5つの
結晶学的に異なる Feサイトが存在し、Coが Feのどのサイトと置換しているのか、価数はどうなっているのか、中性子散乱 1)、
Mössbauer 効果 2–4)、核磁気共鳴 (NMR) 5) などの微視的磁気プローブ毎に、見解が異なっているのが現状である。本研究では、
57Fe核 NMR及び 59Co核 NMRを行い、他の微視的実験結果や第 1原理計算結果などを相補的に考慮しながら、整合性のある解
を目指している。本講演では、主に 59Co核 NMRの実験結果について発表する。

2 結果および考察

SrFe12O19及び、La-Co共置換系 Sr1−xLaxFe12−xCoxO19の粉末試料、フラックス法で育成された単結晶を用いて、ゼロ磁場 NMR
実験を行った。57Fe核は、自然存在比 2.2%で核スピン I = 1/2をもち、強磁性体中の各 Feサイトにおける内部磁場に呼応して、
外部磁場ゼロで NMRを行うことが出来る。核磁気回転比が γn = 1.4 MHz/Tと低いため、NMR敏感核ではないが、強磁性体で
は巨視的磁気モーメントが高周波に対して大きく応答し NMR強度が増強する効果があり、実験可能となる。一方で、59Co核は
自然存在比 100%で核スピン I = 7/2をもち、NMR感度が高いため，Co置換量が少なくても充分観測可能である。Fig. 1に、温
度 4 Kで測定した粉末試料 x = 0.3の Sr0.7La0.3Fe11.7Co0.3O19 における、ゼロ磁場 59Co核 NMRスペクトルを示した。低周波側
50-100 MHzと高周波側 300-400 MHzに 59Co核 NMR信号を観測した。スペクトル強度は、低周波側の方が強い。従来、La3+ と
電荷補償の結果、Coイオンは 2価となっていると考えられており、59Co核 NMRが低周波域と高周波域で同時に観測されている
ことは、(i)共置換試料で Co2+ の低スピン状態 (S = 1

2 )と高スピン状態 (S = 3
2 )とが共存、していることを示唆しているように思

える。一方で、電荷状態に関して確定的な情報がないことから、(ii) 2価 Co2+ (高スピン S = 3/2)と 3価 Co3+ (低スピン S = 0)
との共存、というシナリオでの解釈も可能となる。現在、妥当な解釈を探るため、各 Coイオン状態における超微細磁場の大きさ
の検討や、他の微視的実験手段における解釈妥当性、第一原理計算による Coイオン状態安定性などを検討している。
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Fig. 1 温度 4 Kで測定した Sr0.7La0.3Fe11.7Co0.3O19 の粉末試料におけるゼロ磁場
59Co核 NMRスペクトル.
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