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В последнее время с целью устранения недостатков традиционных парокомпрессионных холодильников интенсивно развивается альтернативный метод охлаждения, основанный на адиабатическом размагничивании магнитного материала, в котором наблюдается магнитокалорический эффект (МКЭ)[1-2]. Замена парокомпрессионного цикла твердотельным магнитотепловым циклом позволит серьезно сократить потребление энергии в этом секторе экономики.

Материалы, в которых наблюдается магнитный фазовый переход первого рода, в настоящее время считаются наиболее перспективными, так как они показывают высокие значения МКЭ, что связано с очень резкими изменениями намагниченности в зависимости от температуры. К таким материалам относятся материалы на основе соединений LaFe13-xSix с низким содержанием кремния [3].
 Вследствие того, что на соединениях LaFe13-xSix  с х≤1,5 наблюдаются полевые и температурные гистерезисы, а также для того, чтобы приблизить условия измерений к работе магнитного теплового насоса, в работе исследования адиабатического изменения температуры ΔTад проводились при разных режимах приложения магнитного поля: при однократном и шестикратном циклировании.  

Прямые измерения адиабатического изменения температуры ΔTад были выполнены на экспериментальной установке, разработанной при участии авторов. Источником магнитного поля являлась система постоянных магнитов в конфигурации Хальбах-цилиндров (производство компании АМТ&С, Москва). Максимальное поле в системе равнялось µ0H=1,9 Tл. Криостат позволял проводить измерения в широком интервале температур от 77 до 500 К. Адиабатическое изменение температуры ΔTад измерялось с точностью выше ±0,01 К при помощи двух дифференциальных термопар медь-константан, одна из которых была в прямом контакте с образцом и держателем образца, а вторая регистрировала температуру держателя. Измерения проводились как при нагреве, так и при охлаждении измерительной ячейки. При этом температура образца плавно приближалась к заданной температуре, после чего прикладывалось магнитное поле и фиксировалось относительное изменение температуры образца относительно исходной ΔTад(T). Для данной установки был разработан специализированный программный комплекс, который позволял проводить измерения в полностью автоматическом режиме, при заданных скоростях развертки температуры и магнитного поля. При помощи запрограммированного ПИД-регулятора было возможно проводить измерения в точно заданных точках температурного интервала.
В работе исследован МКЭ в соединениях LaFe13-хSiх (х=1,2; 1,4; 1,8). Полевые и температурные зависимости ΔTад соединения LaFe11,2Si1,8 имеют обратимый характер при всех трех протоколах измерения, что свидетельствует о наличии в данном соединении магнитного фазового перехода второго рода. Максимальное значение МКЭ, наблюдаемое при температуре 218 К составило 2,7 К при μ0Н=1,93 Тл (рис. 1а). Однако при измерениях Tад в соединениях LaFe13-хSiх с фазовым переходом первого рода в различных режимах приложения магнитного поля, а также при процессах нагревания и охлаждения измерительной ячейки, наблюдается необратимость ΔTад.
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На рисунке 1б представлены температурные зависимости ΔTад(T)0→H, измеренные в случае однократного приложения поля (µ0H = 0→1,93 Tл) и в процессе циклических измерений для соединений LaFe13-xSix (х=1,4 и 1,2, соответственно). При однократном приложении поля в процессе охлаждения образца ΔTад(T)0→H имеет максимальные значения 7,1 К при температуре 198,5 К для х=1,4 и 7,2 К при температуре 186 К для х=1,2. В случае нагревания образца максимальные значения ΔTад(T) наблюдаются при температурах 200,2 К для х=1,4 и 188 К для х=1,2 и равны 5,8 К и 6,1 К, соответственно, при этом ширина наблюдаемого температурного гистерезиса составляет порядка 2 К. После циклического приложения магнитного поля температурный гистерезис уменьшается практически до нуля, и ΔTад(T)0→H при циклировании не зависит от выбора протокола измерения (нагрев или охлаждение). Эти значения составляют 5,63 К при температуре 200 К для х=1,4 и 5,92 К при температуре 188 К для х=1,2, что на 15–20% ниже максимального МКЭ, измеренного при первом намагничивании образца. 

Установлено, что для соединений с магнитными фазовыми переходами первого рода (x<1,6) в результате циклирования образца в магнитном поле µ0H=1,9 Тл, ΔTад(T)0→H может уменьшаться на 1 К (с 7 К до 6 К), что объясняется наличием температурного гистерезиса. Пренебрежение этим эффектом приводит к завышенной оценке МКЭ материалов с переходом первого рода и должно учитываться при разработке рабочих циклов магнитных тепловых насосов.
Работа выполнена в рамках Государственного задания "Обеспечение проведения научных исследований" и гранта РФФИ № 15-12-10008.
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Рис. 1.  Температурные зависимости адиабатического изменения температуры (Tад(T)0→H  соединений LaFe11,2Si1,8 (а), LaFe11,8Si1,2  и LaFe11,6Si1,4 (б) при µ0H = 1,9 Tл, для процессов нагревания (серые фигуры) и охлаждения (черные фигуры) при однократном (квадраты) приложении поля и циклировании (кружки).
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