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研究成果の概要（和文）：高性能磁気冷凍材料の開発を目指して，磁性模型を用いた大規模数値計算を行い，磁気冷凍
性能を最大限引き出す手法の開発及び，磁気冷凍性能を制御する方法を検討した．その結果，磁気冷凍性能を最大限引
き出す磁場印加手順は，強磁性体と非強磁性体では異なることを見出した．そして，あらゆる磁性体の磁気冷凍性能を
最大限引き出す手法を発見した．また，磁気冷凍性能は不純物効果や圧力効果によって制御できることを示した．さら
に，極低温磁気冷凍機での使用に適した磁性材料であるHo5Pd2を開発した．

研究成果の概要（英文）：In order to develop new high performance magnetic refrigeration materials, we 
established the method to obtain the maximum magnetic refrigeration efficiency and studied the control 
method of the magnetic refrigeration efficiency by numerical simulations. As a result, we found that the 
method where the magnetic refrigeration efficiency becomes maximum is different between ferromagnetic 
materials and non-ferromagnetic materials. We proposed new method to obtain the maximum magnetic 
refrigeration efficiency for all magnetic materials. Furthermore, we showed that the magnetic 
refrigeration efficiency can be controlled by the impurity effect and the pressure effect. In addition, 
we developed the magnetic refrigeration material Ho5Pd2 which is a candidate material for low-temperature 
magnetic refrigeration.

研究分野： 大規模数値計算による磁性材料研究
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１．研究開始当初の背景 
 磁気冷凍は磁性体を用いた冷凍技術であ
り，気体冷凍技術における環境問題や騒音
問題を解決できる次世代冷凍技術として注
目を集めている．強磁性体に磁場を印加す
ることにより，磁気モーメントは磁場と平
行に揃い，磁気エントロピーが減少する．
このとき，磁性体は磁気エントロピーの変
化分に対応した熱量を外界へ向けて放出す
る．一方で，磁場を切ると，磁気エントロ
ピーは増加し，磁性体は外界から熱量を吸
収する．このように，磁性体に印加する磁
場を制御することにより，外界を冷やした
り，熱したりすることが可能である（磁気
熱量効果）．これを冷凍技術として応用す
る試みが磁気冷凍である． 
 磁気冷凍で使用する磁性材料として，磁
気モーメントが大きい強磁性体が最も適し
ていると考えられてきた．しかし近年，反
強磁性体やスピングラス磁性体といった，
強磁性体以外の物質も磁気冷凍材料として
使用できる可能性が報告されている．その
ため，磁気冷凍材料としてどのような磁気
構造を持った磁性体を，どのように使用す
ると高い磁気冷凍性能を得ることができる
かを明らかにすることは，これからの冷凍
技術に対する重要な課題である． 
 
 
２．研究の目的 
 本研究課題では磁性模型を用いた大規模
数値計算を行うことによって，どのような
磁性材料が磁気冷凍に適しており，どのよ
うに使用することによって高い磁気冷凍性
能を引き出すことができるかを明らかにす
ることが目的である．さらに得られた結果
から高性能磁気冷凍材料の開発を目指す．
具体的な課題として次の３つを設定する． 
(1)磁気構造の違いによる磁性材料の磁気
冷凍性能の特徴を磁性模型を用いた理論研
究により明らかにする．そして，それぞれ
の磁性体の磁気冷凍性能を最大限引き出す
使用法を検討する． 
(2)磁性模型を用いた理論研究から磁性体
の磁気冷凍性能を制御する方法を検討する． 
(3)高性能磁気冷凍材料を開発する． 
 
 
３．研究の方法 
 上記の目的に対応してそれぞれの研究の
方法をまとめる． 
(1)強磁性体および非強磁性体の磁気冷凍
性能の微視的性質を大規模数値計算によっ
て調査する．具体的には，磁気エントロピ
ーの振る舞いが精度よく計算できる
Wang-Landau 法を用いたモンテカルロシミ
ュレーションにより，強磁性体および反強
磁性体の磁気エントロピーの温度依存性を
計算する．それぞれの磁性体が示す，磁気
冷凍で重要な等温磁気エントロピー変化，

断熱温度変化，熱吸収能力の振る舞いの違
いを考察する． 
(2)磁気冷凍性能をどのような効果で制御
できるかを磁性模型を用いた大規模数値計
算により検討する．具体的には，不純物効
果及び圧力効果に着目する． 
(3)高性能磁気冷凍材料の開発を目指して，
Ho5Pd2の磁気冷凍性能を評価する．Ho5Pd2

では，Ho イオンサイトに欠陥が多数存在し
ているため，Ho イオン濃度を制御すること
によって，磁気冷凍性能の向上を目指す． 
 
 
４．研究成果 
上記の目的に対応してそれぞれの研究成果
をまとめる． 
(1)等温磁気エントロピー変化に関する考
察を行った．数値計算の結果，強磁性体で
は，磁場を減少させる事によって，必ず等
温磁気エントロピーが増加する現象が確認
された．つまり，強磁性体において大きな
磁気エントロピー変化を得るためには，磁
場を有限磁場から零磁場まで変化させれば
よいことが確認された．この磁場印加手順
は，従来から実験において用いられてきた
手順である．一方で，反強磁性体の場合に
は，ネール温度以下で，磁場を減少させる
事によって磁気エントロピーが減少する場
合が確認された．つまり，反強磁性体の場
合，磁気エントロピーが最大となるのは零
磁場下ではなく，有限磁場において最大と
なる．したがって，磁場を零磁場まで変化
させるという従来型の磁場印加手順を用い
てしまうと，得られる磁気エントロピー変
化は小さくなってしまう．そのため，反強
磁性体で大きな磁気エントロピー変化を得
るためには，磁場を有限磁場から各磁性材
料固有の特徴的な有限磁場に変化させる必
要があることを発見した．またこの発見し
た手順は断熱温度変化を最大限引き出す手
順であることも確認した． 
 次に，熱吸収能力に関する研究を行った．
非強磁性体の熱吸収能力を正確に評価でき
る Total Cooling Power (TCP)を導入した．
これまで熱吸収能力を評価する量として
Relative Cooling Power (RCP)が実験研究
で用いられてきた．この RCP は，強磁性体
においては一意に決まる．一方，提案方法
を用いると，反強磁性体において RCP が一
意には決まらない場合があり，熱吸収能力
を評価する量として不十分であることがわ
かった．そのため，熱吸収能力を評価する
新しい量として，TCP を導入した．この TCP
を用いて，従来方法と上述の発見方法を用
いた際に得られる熱吸収能力を強磁性体と
反強磁性体において評価した．その結果，
発見方法は熱吸収能力を最大限引き出す方
法である事がわかった． 
 したがって，強磁性体ではない一般の磁
性体では，本研究課題で発見した手順を用



いることで，磁気冷凍性能を最大限引き出
すことが可能である．したがって，この発
見により，すべての磁性体の最大の磁気冷
凍性能を正確に把握する事が可能となった．
ここで得られた成果の一部は，NIMS プレス
リリース （2014 年 3月 10 日）を行い， マ
イナビニュース （2014 年 3月 12 日），科
学新聞（2014 年 3 月 28 日 2 面），化学工
業日報（2014 年 3月 19 日 8面），Yano E plus 
2015 年 5 月号（2015 年 5 月 15 日）で報道
されました． 
(2)磁気冷凍で用いられる Active Magnetic 
Regenerator (AMR)サイクルでは，巨大磁気
エントロピー変化を示す温度の異なる複数
の磁性材料が使用される．この巨大磁気エ
ントロピー変化を示す温度は磁性材料固有
であるが，不純物ドープをすることにより
制御することが可能である．本研究課題で
はガドリニウム合金において不純物ドープ
を扱うことができる数値計算プログラムを
開発した．この数値計算プログラムでは，
任意の不純物ドープ濃度に依存した，磁気
冷凍特性及び，巨大磁気エントロピー変化
を示す温度が計算可能である．したがって，
この数値計算プログラムを用いることによ
って，AMR サイクルで使用される磁性材料
の選定及び適した不純物ドープ濃度を見積
もることが可能となった． 
 また，磁気冷凍では磁性材料が示す相転
移の様相が，高い磁気冷凍性能を得る上で
重要である．そのため，磁性体における相
転移の様相の制御方法に関する基礎研究を
行った．大規模数値計算による解析から，
フラストレーションのある磁性体では，圧
力効果による格子の歪みによって，相転移
の次数や潜熱の大きさ，相転移温度を制御
できる事を示した． 
(3)高性能磁気冷凍材料の開発を目指して，
Ho5Pd2の磁気冷凍性能のHoイオン濃度依存
性を評価した．その結果，Ho イオン濃度に
依存して磁気冷凍性能が変化することを見
出した．Hoイオンをドープする事によって
大きな磁気冷凍性能を引き出す事に成功し
た．ここで開発した磁性材料は，最大磁気
冷凍性能を 35K で示すため，水素液化技術
といった極低温磁気冷凍機に使用できる磁
性材料と考えている． 
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