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研究成果の概要（和文）：強磁場中状態図を評価と磁気エネルギーの利得で進む磁場化学反応促進効果につい
て、次の主な成果を得た。（１）世界最高磁場19Tでの磁場中熱処理急冷炉を開発した。（２）MnBiの磁場化学
反応促進効果の起源は主に強磁性相核生成数の増加による。（３）磁場勾配を利用すれば0.5T程度でもMnBiの磁
気分離が可能と示唆された。（４）MnAlで磁場誘起非磁性ー強磁性相変態の起源は、非磁性イプシロン相ー強磁
性タウ相変態促進とベータ相変態抑制による。（５）MnAlでCによるエプシロン相安定化を見出した。（６）
MnAlZnで効率的タウ相磁場中合成法を開発した。（７）MnCuAlで結晶サイズの磁場抑制効果を見出した。

研究成果の概要（英文）：We evaluated equilibrium phase diagrams in high magnetic fields and obtained
 the following main results regarding the magnetic filed-induced chemical reaction effect (MFE). (1)
 We have developed a heat treatment quenching furnace in a magnetic fields up to 19T (the world's 
highest magnetic field). (2) The origin of the MFE for MnBi is mainly due to the enhancement of the 
MnBi-phase formation rate. (3) It was suggested that magnetic separation of MnBi is possible even at
 about 0.5 T by using the magnetic field gradient. (4) The origin of the field-induced 
nonmagnetic-ferromagnetic phase transformation in MnAl is due to the promotion of the nonmagnetic 
epsilon phase-ferromagnetic tau phase transformation and the suppression of the nonmagnetic beta 
phase transformation. (5) We found that the epsilon phase was stabilized by C in MnAl. (6) An 
efficient tau phase magnetic field synthesis method was developed using MnAlZn. (7) Field 
suppressing effect of crystal size was found with MnCuAl.

研究分野：磁気物理学、強磁場材料科学

キーワード： 強磁場　平衡状態図　磁場中合成　強磁性体
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で、機能性磁性材料５種類の磁場効果を解明し、３件の磁場効果の起源を突き止めた。世界最高磁場中強
磁性物質合成に成功した。磁場中平衡状態図の計算法の開発が進み、効率的に磁場中材料開発が可能になった。
助成期間に９編の査読付き論文発表、3度の国際会議招待講演成果公表、４件の関連特許出願、2017年1月には南
日本新聞誌上で研究成果が報道発表されるなど、本研究の学術的意義と社会的意義は高いことを示した。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様	 式	 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通）	
１．研究開始当初の背景 
(1) 磁場はシリコン単結晶の合成や磁石の磁場中時効・着磁などで、産業応用されている。基礎
材料研究では、名大、物材機構、東北大、山形大や中国・欧州で、磁性材料の機能性向上を目指
して、磁場による磁性材料の組織制御や粒界制御が行われて来た。しかし、本研究の「磁気エネ
ルギーの利得で強磁性体を溶融・合成する」の発想に基づいた、詳細かつ系統的研究はなかった。 
 
(2) その最大の理由は、物質材料科学の最も重要で基礎となる「状態図」が強磁場中で得られて
いないことによる。これは、室温から千数百 K 以上で示されている物質の「状態図」が通常の
磁場で大きく変化しないとのイメージによる。しかし、物質が強磁性体で強磁場ならどうなるか。 
高磁化を持つ磁性体に１Tの磁場を印加したとき、磁気エネルギーは約 1 Kのエネルギーに相当
する。高磁化の磁性体に、強磁場を印加すれば、30 K 相当の磁気エネルギーの利得を物質に付
加し、磁場で「状態図」を制御できる、と着想した。実際 2015 年度までに、強磁性 MnBi の包
晶温度が磁場で上昇(2K/T)する結果を得た。 
 
(3)	 強磁場を用いれば、溶融と同様、磁気エネルギーで強磁性体を選択的合成し、新材料創成プ
ロセスを提案できる。強磁場による選択的合成は合成・分離プロセスへの応用も可能である。 
 
２．研究の目的 
(1) 研究の目的は、強磁場中状態図を評価し、磁気エネルギーの利得で進む化学反応・合成過程
(強磁場化学反応促進効果)を明らかにする。これを基に磁場による選択的結晶成長と分離プロセ
スに関わる成果を示すことである。 
 
３．研究の方法 
(1)	 試料は、実用材料と応用に近い MnBi、MnAl、MnAlC、MnAlZn、Mn-Cu-Alに絞って研究を
開始した。これらは、高い磁化を高温まで維持し、強磁場による磁気エネルギーの利得が大きく、
状態図の大きい変化が期待され、本研究目的達成に最適試料として選定した。 
 
(2)	 試料原料の調合、試料合成、結晶特性評価は鹿児島大学で行われた。ゼロ磁場中および 5T
以下の磁場中熱処理は鹿児島大学の電磁石および 5T 無冷媒超伝導マグネットで実施された。
10T以上の強磁場中熱処理は、東北大学金属材料研究所附属強磁場超伝導材料研究センターの無
冷媒超伝導マグネット（全国共同利用装置）を用いて行った。強磁場超伝導材料研究センターの
無冷媒超伝導マグネットに組み込む強磁場中熱処理急冷炉を製作し、実験に用いた。 
 
(3)	 得られた試料の基礎物性評価は鹿児島大学で行われた。化学分析は鹿児島大学研究推進機
構研究支援センター機器分析施設およびアイソトープ実験施設で行われた。基礎磁気特性は東
京大学物性研究所および東北大学金属材料研究の全国共同利用装置を用いて行われた。 
 
４．研究成果 
 
(1)	 強磁場中状態図の評価および磁場中化学反応・合成過程を評価するために、図１のような
強磁場中熱処理急冷炉を開発した。その性能は、19T、温度 663 Kから最大 38 K/sで急冷でき、
世界最高磁場中での急冷炉を完成させ、以後これらの装置を使って研究を進めた。 
 
(2)	 Mn-Bi系：Mn-Bi合金の磁場中
固相ー固相反応を調査した結果、
Mn 粒(grain)の周りに生成される強
磁性 MnBiが、ゼロ磁場より約３倍
多いことを明らかにした。この結果
により、従来不明であった Mn-Bi系
の強磁場化学反応促進効果を説明
するモデルを図２のように提案し
た。Mn-Bi系の強磁場化学反応促進
効果は、反応の初期段階で強磁性
MnBi 相の初期生成が磁場によって
促進されることが主となっている。 
 
(3) 	 Mn-Bi 系磁気分離：合成され
る物質が強磁性体のとき、磁場勾配
と重力を利用すれば、強磁性体が高
磁場側に非磁性物質が重力ポテン
シャルの低い側に移動することが
期待できる。Mn-Bi系粉体を用いて
MnBi の包晶反応温度直下で磁場中

 
図１ 強磁場中急冷炉。世界最高の 19T 磁場中熱処

理急冷が可能である。 

 

 



熱処理すると、図 3のように、磁場
中合成された MnBiが高磁場側に移
動し、粉体からの化合物分離の可能
性を示す結果を得た。 
 
(4)	 Mn-Al系：Mn-Al合金について
磁場中示差熱分析を行った結果、非
磁性ε相から強磁性τ相への相変
態温度が、磁場によって低下するこ
とを見出し、Mn-Al系の状態図が強
磁場で制御できることを実験的に
明らかにした。ただし、強磁性τ相
はゼロ磁場常圧では安定相ではな
く、τ相から非磁性β相へ相変態が
起こる。本研究の詳しい実験的調査
により、MnAl 合金の磁場印加によ
る強磁性τ相の誘起現象は、磁場に
よる非磁性ε相から強磁性τ相へ
の相変態の促進と、強磁性τ相から
非磁性β相への相変態の抑制効果
によるものと結論付けた。 
	 さらに、Mn-Al 合金について、
MnAl 強磁性τ相の強磁場中磁気特
性を分子場近似により解析し、その
結果をもとにτ相の磁気エネルギ
ーを評価した。この磁気エネルギー
の利得を市販のカルファド法によ
る平衡状態図計算手法ソフトウエ
アに組み込み、磁場中状態図計算を
行った。現在のモデル計算では、図
４に示すように、磁場 660Tで MnAl
強磁性τ相(L10 相)が安定相として
状態図上に現れることが見出され
た。この結果は定性的に実験結果と
矛盾ないが、MnAl 強磁性τ相(L10
相)を安定相とするには、かなりの強
磁場を必要になることがわかった。 
 
(5)	 Mn-Al-C系：Mn-Al-C合金につ
いて、Cの添加量と平衡状態図等へ
の影響を調査した（図５）。その結
果、Cの添加によって、平衡状態図
上の非磁性ε相領域の拡大と安定
をもたらし、Mn50Al50に近い組成で
強磁性τ相が得られ、従来に比べた
より高い磁化を持つ MnAlτ相合成
ができる可能性を示した。 
 
(6)	 Mn-Al-Zn系：図６に 623 K、 3 
h 熱処理した Mn53Zn2Al45 試料 
の室温での磁化曲線を示す。0 T、10 
T、15 Tでの 1.5 T における磁化は、
それぞれ、56、48、72 Am2/kgとなり、Mn-Al に比べ、Zn 置換試料では 3 h の熱処理において
もε−τ相変態が十分に進行することが明らかになった。15 T 熱処理では、磁場によるτ相生成
が促進しているが 10 T 熱処理試料では、磁化が低減することがわかった。この傾向は、573 K 
熱処理においても観察された。これらの振る舞いは、 ε-τ相変態に対する磁場効果とτ相から
平衡相への分解に対する磁場効果が競合したと考えられる。磁化の減少は、磁気エネルギー利
得により、10 T においてもε-τ相変態は促進するが、τ相の相分率が上昇しτ 相から平衡相
への分解が進行することで、10 Tで磁化が減少する。一方、15 T では、より大きな磁気 エネル
ギー利得が生じ、τ相からの分解が抑制されることで、磁化が上昇したと評価した。つまり、
MnAl系と比べて Mn-Al-Zn系は、15T強磁場中熱処理によりε-τ相変態が促進すると同時にτ
-β相変態は抑制される。結果的に、磁場印加により、Znを Mnと置換した(MnZn)Alは、MnAl
に比べ効率的に強磁性τ相を得ることができ、磁場中熱処理時間の短縮が可能と評価した。 

 
図 2	 強磁性 MnBi 合成における強磁場反応促進効

果の起源モデル。 

 

 
図 3	 Mn-Bi 粉体の磁場勾配中熱処理した試料の形

態写真と電子線マイクロアナライザー分析。 

 

 
図 4	 磁場 660T における Mn-Al の強磁場中平衡状

態図計算結果。 

 



 
(7)	  Mn-Cu-Al 系：非磁性元素か
ら強磁性化合物になる物質とし
て、L21型 Cu2MnAl ホイスラー規
則合金が知られている。一方、
Cu2MnAl 不規則合金は非強磁性
で、この物質系を用いて、不規則ー
規則変態の磁場効果を調べた。現
時点で、不規則ー規則変態に関す
る明確な磁場効果は得られていな
い。しかし、MnCu2Al物質では、１
２時間以上の磁場中熱処理によっ
て、その結晶サイズが磁場中熱処
理時間の増加とともに減少する効
果を見出した。この減少率はゼロ
磁場熱処理に比べて大きい。磁場
10 テスラ中の熱処理した試料の保
持力はゼロ磁場熱処理試料に比べ
大きくなるという新しい知見を得
た。 
 
 

 
図５	 Mn-Al 平衡状態図と Mn-Al-C2 合成の実験結

果。 

 

 
図６	 Mn53Zn2Al45 試料の室温での磁化曲線。	  
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