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研究成果の概要（和文）： 

NiMnGa 粒子分散樹脂超磁歪アクチュエータ材料の開発に向けて、NiMnGa 粒子と空孔と見なせ
る発泡スチロールの体積率や分散状態の磁場駆動特性に及ぼす影響を検討した。その結果、多
結晶から粉砕で作製した NiMnGa 粒子分散樹脂複合材料では磁場に不活性な粒子が存在し、その
影響で本来活性な粒子も不活性化し、その連鎖反応により材料全体の磁場誘起ひずみが小さく
なることがわかった。また、この解決に向けて、発泡スチロールを導入しマトリクスの弾性率
を下げることが有効であることを明らかにした。新規磁場駆動材料の探索も行った。 
 

研究成果の概要（英文）： 
 In order to develop new NiMnGa-dispersed polymer based magnetodriven actuator materials, 
the volume fraction, the crystallographic orientation, the distribution of NiMnGa 
particles and the introduction of polystyrene form particles were investigated using 
silicone and epoxy as matrix materials. Here, the polystyrene form particles can be 
regarded as pores.  As the results, in the NiMnGa particle dispersed polymer composites 
in which NiMnGa particles were fabricated by mechanical crush, non-active NiMnGa 
particles exist with inappropriate crystallographic orientations.  The non-active 
particles play a role of obstacle for the motion of the other active particles. Due to 
the chain reaction, the magnetostriction of the composites is suppressed.  It is also 
found that the introduction of polystyrene foam particles is effective to reduce the 
elastic restriction of matrix and thus the magnetic motion is enhanced.  Besides, a survey 
of new magnetostriction materials was done.  
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１．研究開始当初の背景 

アクチュエータ材料は、動作速度と仕事量
（＝歪み×力）により特徴づけられ、より高
速で、より仕事量の大きな材料が求められて
いる。形状記憶合金はその発生仕事は大きい
が、動作が遅い材料であり、圧電素子は、高
速駆動できるが、仕事は小さい材料である。
新しい機能性材料として、これらの両者の利
点を併せ持つ材料が望まれている。 

形状記憶効果は、応力負荷時にマルテンサ
イトバリアントの再配列が起こり変形し、こ
れを加熱し母相へ逆変態すると元の形状に
戻る現象である。TiNi の場合、その発現歪み
は 10%にも達し、大変形・大回復力を発生す
るアクチュエータであり、バルブやパイプ締
め具など色々の応用がある。しかし、駆動に
は、冷却→変形→除荷→加熱→冷却のサイク
ルが必要であり、特に冷却速度が動作を律速
するため、バルクでは数ヘルツ程度の駆動速
度が限界である。これが動作が遅い理由であ
る。この限界を超えると期待される材料が、
磁場駆動形状記憶合金（特に NiMnGa）である。
1996 年にマルテンサイトバリアントの結晶
磁気異方性により、磁場印加時にバリアント
の双晶変形で磁気容易軸方向のバリアント
に再配列し、巨大磁歪が発現する可能性のあ
ることが Ulakko らにより報告され（Appl．
Phys．Lett．，1996），温度サイクルが不要な
ため，高速・大変形駆動が可能なアクチュエ
ータとして現在、世界的に研究されている。
しかし、まだ実用化には至っていない。その
理由は、NiMnGa が、 

○単結晶でなければ動作しないこと、 
○脆性であること、 
○成形性に問題があること、 
○回復性の歪みではないこと、 
などの問題点を有するためである。また、

NiMnGa は磁場により単結晶で数%の磁場誘起
ひずみを発生できるが、磁場の除去だけでは
そのひずみは回復しないことも課題である。
これらの克朋のため、我々は、NiMnGa 多結晶
を単結晶まで粉砕し、ポリマーとの複合化に
より実用化可能なアクチュエータ材料が作
製できると考え、微視力学に基づく材料開発
を行ってきた。しかし、マルテンサイト相が
10M正方晶となるNiMnGa／ポリマーコンポジ
ットの場合、機械的圧縮―加熱による形状回
復を調べると 2.2%の形状回復を示し、形状記
憶効果を発現することは確認したが、その磁
場誘起ひずみは 15ppm 程度と極めて小さく、
その原因の解明と解決が望まれた。このため、
その原因を解明するために、複合材料中の
NiMnGa 粒子の変形過程を調べる必要があっ
た。特に、それまでの実験結果から、マトリ
ックスの樹脂の弾性率が支配因子であるこ
とが示唆され、磁場駆動のためにはマトリク

スの弾性率をより低下させる必要があるこ
とが示唆された。 
 

２．研究の目的 

これらの問題の解決のために、マトリクス
樹脂に「空孔」を導入し、ポーラス化するこ
とで弾性率を下げることが磁場駆動のため
に効果的と考えた。このため、本研究では、
NiMnGa 粒子／空孔／樹脂を微視力学的設計
し、高成形性、高靭性、大歪みで高速駆動で
きる複合材料アクチュエータを創製するこ
とを最終的なゴールとし、そのために複合材
料設計の視点から、体積率や分散状態の最適
化を行い、および、それらの因子がどのよう
に本複合材料の磁場駆動特性に影響をあた
えるかを実験的に検証することを目的とし
た。また、本複合材の磁場駆動素子として適
当な新材料の探索も併せて行うこととした。 
 

３．研究の方法 

磁場で再配列するマルテンサイト相は正
方晶以外に 14M 斜方晶の相もあり、最大ひず
みは 10M で 5.9%、14M で 10.6%と、14M の方
が大きいため、14M となる NiMnGa の方が分散
粒子として適している可能性もある。しかし、
14M の場合、低温では磁場動作しない正方晶
2M に変態し、室温まで加熱しても 2M のまま
という報告もある。そこで、まず、14M とな
り得る NiMnGa 合金のマルテンサイト相の熱
履歴依存性を調べることとした。次に、
NiMnGa 合金の単結晶を作成し、磁場、応力や
熱による形状記憶動作やバリアント再配列
挙動を確認し、これを用いて複合材料を作製
し、その磁場による動作挙動を調べることと
した。また、空孔の導入のために、完全な空
孔の代わりに、空孔を大量に含む発泡スチロ
ールを分散させることとした。この発泡スチ
ロール粒子の使用により、空孔の体積率や分
散状態を系統的に変化させることができる。
測定として、磁場によるマルテンサイトバリ
アントの再配列は、主に、振動試料型磁力計
VSM により調べることとした。また、NiMnGa
粒子の分散状態が磁場駆動に大きく影響を
及ぼしていることが示唆されたため、Ｘ線マ
イクロＣＴを用い、複合材料内部の NiMnGa
粒子の分散状態と変形挙動を直接観察する
ことも試みることとした。 
 
４．研究成果 
(1) NiMnGa粒子のマルテンサイトの結晶構造 

歪みの大きな14MであるNi54Mn21Ga25を98℃
から室温まで冷却すると 14Mと 10Mの二種の
マルテンサイト相が混在していた。しかし、
－80℃まで冷却した場合および－80℃以下
から室温まで加熱した場合は、2Mとなること
を明らかにした。よって、100℃付近で保持



後に室温に冷却した粒子が14Mとなり磁場駆
動に適していることを明らかにした。 
 
(2) 多結晶から粉砕で作製した NiMnGa 粒子
分散シリコーン複合材料の磁場印可歪み 

上記の14MとなるNi54Mn21Ga25多結晶体を粉
砕し、熱処理後、シリコーンと混練し、50vol% 
NiMnGa／シリコーンゴムコンポジットを作
製し、磁場誘起ひずみ測定を行った。その結
果、今回の得られた磁場誘起歪みは最大
25ppm であった。これは過去の 10M コンポジ
ットの報告値 15ppm よりは大きいといえる。
よって、10Ｍと 14M の NiMnGa 粒子分散樹脂
複合材料では、それらの分散粒子が同じ割合
で磁場による再配列が起きている可能性が
指摘できた。磁場誘起ひずみが小さい理由と
しては、分散粒子の配向がランダムなため、
印加磁場でバリアント再配列が起きるのは
一部に限られることが原因と考えられた。大
きな磁場誘起ひずみを観測するためには各
粒子の方位をそろえる必要があり、このため
単結晶が必要と考え、その作製を行うことと
した。 
 
(3) NiMnGa単結晶粒子分散樹脂複合材料の磁
場によるバリアント再配列 

磁性形状記憶合金 NiMnGa をフローティン
グゾーン法で作製し、磁場による再配列挙動
を確認した後に、ポリマーと複合化した。マ
ルテンサイトバリアントの再配列を光学顕
微鏡と振動試料型磁力計で測定すると共に、
X線マイクロCTにより実際に複合材料内部の
粒子の分散や変形挙動を測定することとし
た。その結果、作製した単結晶が磁場でバリ
アント再配列を起こすことを確認した。次に、
同一の NiMnGa 粒子を用い、マトリクスシリ
コーンの体積率を変化させ、VSM により磁化
挙動を測定した。その結果を図１に示す。
NiMnGa の 組 成 は 50mol%Ni-28mol%Mn- 
22mol%Ga であり、得られた単結晶の方位は
<321>である。このように、13vol%程度より
NiMnGa が多いと磁場によるバリアント再配
列が出現し、当初の予想通り、マトリクスの
弾性率が低くなると NiMnGa 粒子の磁場によ
るバリアント再配列挙動が起こることが明
らかになった。 

 
(4) NiMnGa 粒子の分散状態 

NiMnGa 粒子がマトリクスポリマー中どの
ように分散しているかを明らかにするため、
マイクロ CT により分散状態を調べた。多結
晶からの粉砕で作製した 20vol%NiMnGa 粒子
分散シリコーン複合材料のマイクロ CT 像を
図 2に示す。また、次に、応力印可時に複合
材料が均一に変形するかどうかを明らかに
するために、より固く、圧縮変形が保持され
る 30vol%NiMnGa 粒子分散エポキシ複合材料

を用い、0～50%の圧縮変形を行い、マイクロ
CT観察を行った。その結果を図 3に示す。こ
のように、複合材料でも均一に変形していく
ことが明らかとなった。 

 
（5）マトリクス樹脂の弾性率制御と磁場誘
起ひずみ 
 マトリクスの弾性率を制御するために、発
泡スチロール（ポリスチレン）粒子を混入し、
マトリクス樹脂の弾性率を機械試験で測定
した。その結果を図 4に示す。非弾性領域が
多いため、ひずみ量 0.2％での接線から弾性
率とした。その結果を発泡スチロールの体積
率に対してプロットした結果を図 5 に示す。
これらより、期待通り、空孔を大量に含み、
空孔と見なせる発泡スチロール粒子の体積
率が増加すると弾性率が低下することが明
らかとなった。次に、磁場誘起ひずみが発生
することを確認した<100>方位からなる
NiMnGa 単結晶粒子を用い、図 6のようにシリ
コーンと発泡スチロール粒子を配置し、VSM
により時価挙動を調べた。ここで、発泡スチ
ロール粒子の数を変え、体積率の影響と、 

 
図1  NiMnGa単結晶粒子を埋入したシリ

コーン複合材料の磁場によるバリアント

再配列挙動。 

 
図2  20%NiMnGa粒子分散シリコーン複合

材料のマイクロ CT像。 

 



 

および、磁場印加方向と発泡スチロール粒子 
の影響を調べることとした。その結果、発泡
スチロール粒子の配置の違いによる磁化挙
動の差は認められないが、図 7のように発泡
スチロール粒子数が増えると磁化挙動が変
化した。これより得られたバリアント再配列
時の磁場を発泡スチロール粒子数で整理す
ると、粒子の無いときは再配列が起こらず、
2粒子では 3.7kOe、4粒子では 2.6kOe と明ら
かに発泡スチロールの体積率が増えると
NiMnGa のバリアント再配列が起こりやすく
なることが明らかとなった。これより、マト
リクスの弾性率を、空孔と見なせる発泡スチ
ロールの導入により制御し、それにより
NiMnGa 粒子の磁場印可によるマルテンサイ
トバリアントの再配列挙動を制御できるこ
とが明らかになった。 

 
（6）複合材料中のNiMnGa 粒子の磁場誘起バ
リアント再配列挙動に及ぼす磁場印可方向
の影響 
 複合材料中の NiMnGa 粒子が磁場印加時に
再配列し難く、発生ひずみが小さい原因とし
て、複合材料中では粒子の方位がランダムで
あり、その結果、磁場によりバリアント再配
列しにくい粒子が存在することが考えられ
る。これを明らかにするために、磁場駆動す
ることを確認した単結晶粒子を含む複合材
料を作製し、VSM 中で磁場印加方向を変化さ
せ、バリアント再配列挙動を調べた。その結
果を図 8に示す。ここでは、磁場方向を、も
っとも磁場駆動し易い<100>から、し難い
<110>方向に変化させた結果を示す。また、
比較のために、単結晶自身と複合材料の両方
を示した。このように、NiMnGa 粒子では磁場
印可方向が<100>から<110>にずれるにつれ、

NiMnGa

Silicone
Polystyrene

500μm

(a)

(b) (c)
H H

 
図 6 NiMnGa 単結晶粒子/発泡スチロール/

シリコーン複合材料の配置と磁場方向。 

 

 

図 7 図 6で示した試料の VSM結果。 

 
図3  40vol%NiMnGa粒子分散シリコーン複

合材料の圧縮変形におけるその場マイク

ロ CT 観察結果：(a) 未変形、(b) 30％変

形、(c) 50%変形、図中の○印はマーカー

を示す。 

 

 
図 4 種々の体積率の発泡スチロールを含

むシリコーンの引張試験結果。 

 

 

図 5 上記機械試験より得られた弾性率。 



マルテンサイトバリアント再配列を起こす
ために必要な磁場強度は増加する。複合材料
も同様の傾向を示すが、<100>方位の場合で
も、再配列に必要な磁場強度は単結晶よりも
大きく、再配列には、マトリクスの弾性拘束
に打ち勝つだけの磁場を与える必要がある
ことがわかる。また、磁場方向を変えると、
単結晶同様に再配列に必要な磁場強度が上
昇するが、30°を超えると再配列しなくなる
ことがわかる。これより、複合材料中では、
粒子がランダムに配列しており、このため、
磁場印加しても再配列しない NiMnGa 粒子が
存在することが多くあることが推察できる。  

さらに、複合材料中に磁場動作する NiMnGa
単結晶粒子と磁場動作しない粒子の両方を
導入し、磁場誘起ひずみをマイクロ CT で測
定した。これを図 8 に示す。磁場動作する
NiMnGa 単結晶粒子も、しない粒子の弾性場に
より、動作しなくなることを明らかにした。 
 このように、多結晶から粉砕により作成し
たNiMnGa単結晶粒子分散樹脂複合材料では、

磁場により不活性な粒子が存在し、その影響
で本来活性な粒子まで不活性化することが
明らかになり、その連鎖反応により複合材料
全体の磁場誘起ひずみがきわめて小さくな
っていることが明らかになった。また、この
解決に向けて、マトリクスの弾性率を下げる
ことが有効であり、さらに、粒子間距離の制
御や粒子の方位制御が有益であることを示
すことができた。また、さらに、Au2MnGa な

どを基調とした磁場駆動材料の探索を行い、
拡散接合法により効率的に材料探索できる
ことなども明らかにした。 
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図 8 磁場動作する活性 NiMnGa 粒子（左）
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