KOMPOZYTY (COMPOSITES) 6(2006)2

Jarostaw Konieczny!, Leszek A. Dobrzanski?

Politechnika Slaska, Instytut Materiatéw Inzynierskich i Biomedycznych, ul. Konarskiego 18A, 44-100 Gliwice, e-mail: jaroslaw.konieczny@polsl.pl

Jerzy J. Wystocki3, Anna Przyby}

Politechnika Czestochowska, Wydziat Inzynierii Procesowej, Materiatowej i Fizyki Stosowanej, Instytut Fizyki, al. Armii Krajowej 19, 42-200 Czestochowa

MAGNETYCZNIE MIEKKIE MATERIALY KOMPOZYTOWE
POLIMER-CZASTKI PROSZKU STOPU CossFesMo1Sit35B135

Przedstawiono wyniki badan wlasno$ci magnetycznych nanokrystalicznego materialu kompozytowego typu SILAME®. Ma-
terial kompozytowy uzyskano z zestalenia nanokrystalicznego proszku otrzymanego w procesie wysokoenergetycznego mielenia
wstepnie skrystalizowanej tasmy amorficznej CossFesMo;Sij35B13s (rys. 1) z polimerem silikonowym. Proszek metaliczny zmie-
szano z silikonowym polimerem w réznym stosunku objeto$ciowym, a nastepnie zbadano wplyw udzialu objetosciowego proszku
CossFesMo;Sij3sBiss na wlasnosci magnetyczne kompozytu. Przy wigkszej zawartoSci metalicznego proszku czastki
CogsFesMo,Siy35B13 s rozmieszczone sa réwnomiernie w calej osnowie polimerowej. Lokalnie skupiska czastek proszku (rys. 2) po-
jawiaja sie w kompozycie wraz ze zmniejszeniem objetoSci proszku. Wlasnosci magnetyczne nanokrystalicznego
materialu kompozytowego, a przede wszystkim indukcja nasycenia Bs i koercja Hc uzaleznione sa od udzialu proszku metalicz-
nego CogsFesMo;Sii3sBi3s w kompozycie i podwyZszaja si¢ ze wzrostem udzialu proszku. W publikacji przedstawiono wyniki ba-
dan struktury nanokrystalicznego proszku CossFesMo1Si35B135s  oraz  materialu  kompozytowego SILAME®,
a takze przebiegi petli histerezy (rys. 3), podatnosci magnetycznej (rys. 5) oraz przenikalnosci i stratno$ci magnetycznej kompo-
zytu (tab. 1).

Stowa kluczowe: nanokompozyty, struktura nanokrystaliczna, wlasno$ci magnetyczne

SOFTMAGNETIC COMPOSITE MATERIALS POLYMER-PARTICLES
POWDER CogsFesMo1Sii35B135 ALLOY

Magnetic properties investigation results are presented in the paper of the SILAME® type nanocrystaline composite
material. The composite material was fabricated by solidification of the nanocrystaline powder obtained in the high energy mill-
ing of the preliminarily crystallised CogFesMo;Si3sBi3s (Fig. 1) amorphous ribbon with the silicone polymer.
The metallic powder was mixed with the silicone polymer in various volume contents and next the effect was studied
of the volume contents of the CogsFesMo;Sii3sBi3s powder on the magnetic properties of the composites. Particles
of the CogsFesMo;SiizsBi3s powder are distributed evenly in the composite in the entire polymer matrix with the higher
fraction of the reinforcement material in the composite; whereas, with the reduction of the powder fraction, local clusters
of the metallic powder occur (Fig. 2). Composites with the silicone polymer matrix are characteristic of the increase
of saturation induction Bs and coercion field Hc along with the increase of the volume contents of the CossFesMo01Si35B135
powder in the composite. The publication presents investigation results of the CocsFesMo;Sii35Bi3s nanocrystalline powder
structure and of the SILAME® composite material, runs of the hysteresis loop (Fig. 3), magnetic susceptibility (Fig. 5),
as well as of the permeability and lossiness of the composite (Table 1).

Keywords: nanocomposites, nanocrystalline structure, magnetic properties

WSTEP

Materialy metalowe amorficzne i nanokrystaliczne
uzyskiwane bezposrednio przez krystalizacje szkiet
metalicznych z powodu stosowanego sposobu wytwa-
rzania dostepne sa tylko w postaci bardzo cienkich tasm
[1-4]. Zastosowanie proszkow materiatéw nanokrysta-
licznych wytworzonych w wyniku mielenia szkiet meta-
licznych umozliwia otrzymanie nanokompozytéw ferro-
magnetycznych, ktorych ksztatt i wymiary mozna do-
wolnie formowa¢ [5-8]. Prace nad materiatami kompo-
zytowymi otrzymanymi przez zestalenie metalicznego
proszku roznymi metodami prowadzone sa w wielu
osrodkach badawczych na §wiecie [9, 10].
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Celem niniejszej pracy byto zbadanie wlasnosci ma-
gnetycznych 1 struktury nanokrystalicznego kompozytu
oraz wpltywu udzialu objgtosciowego stopu proszku na
jego wlasnosci magnetyczne.

METODYKA BADAN

Do wytworzenia kompozytow polimerowych typu
SILAME zastosowano polimer silikonowy jako materiat
wiazacy proszek metaliczny otrzymany przez wygrzanie
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amorficznej tasmy CogsFesMo;SiizsBiss przez
1 godzing w temperaturze 450°C w atmosferze argonu, a
nastgpnie przez mielenie ta§my w wysokoenergetycznym
miynku przez 10 minut.

Proces wysokoenergetycznego mielenia przeprowa-
dzono w mtynku klasy 8000 SPEX CertiPrep Mixer/Mill
typu ,,shaker”. Pojemnik na materiat: fiolka o rozmia-
rach 55x73 mm wykonana z hartowanej stali narzg-
dziowej, natomiast kulki: 2 kulki 12 mm i 4 kulki 0,6
mm ze stali nierdzewnej. W celu zmielenia materiatu
fiolka jednorazowo miesci 3+10 ml, a do mieszania
okoto 25 ml. Mtynek o mocy silnika 1/3 KM pracuje
przy napigciu roboczym 230 V i czgstotliwosei 50 Hz.
W celu otrzymania materiatu proszkowego ta§me amor-
ficzng o szerokosci 10 mm pocigto wstgpnie na ~20 mm
odcinki. Kazda porcja materialu do zmielenia stanowita
objetosé 2000 mm’.

Proszek uzyskany po zmieleniu przez 10 minut
taSmy wygrzanej wczesniej w 450°C przez 1 godzing
zmieszano z silikonem technicznym przy udziale objgto-
$ciowym proszku: 67, 75, 80, 83 i 86% i z otrzymane;j
zawiesiny (pasty) kompozytu uformowano toroidalne
rdzenie, ktére utwardzano w temperaturze pokojowej
przez 2 doby.

Obserwacje mikroskopowe przeprowadzono na elek-
tronowym mikroskopie skaningowym OPTON DSM 940
oraz na transmisyjnym mikroskopie elektronowym JEOL
JEM 200CX przy napigciu przyspieszajacym 200 kV.

Badania wlasnosci magnetycznych kompozytow wy-
tworzonych z otrzymanych proszkow przeprowadzono
na magnetometrze wibracyjnym VSM firmy Lake Shore
Cryotronics o napigciu roboczym 380 V, o maksymalnym
natgzeniu pola 1670 kA/m i statej czasowej 3 s. Dane
zebrano i opracowano za pomoca programu komputero-
wego IDEAS™ VSM Software, ktory stanowi integralna
czg$¢ zestawu VSM. Badania przenikalno$ci magne-
tycz- nej oraz stratno$ci magnetycznej materiatdéw kom-
pozyto- wych przeprowadzono na  urzadzeniu
FERROMETR-1® oraz za pomoca programu kompute-
rowego do obshugi tego urzadzenia. System pracuje przy
wymuszeniu przebiegu sinusoidalnego napigcia zasilaja-
cego o amplitudzie nastawialnej w zakresie od 0,05 do
30 V, z rozdzielczo$cia 10 mV, przy ograniczeniu pradu
zasilajacego do 10 A wartoSci maksymalnej. System
sktada si¢ z komputera osobistego, wyposazonego w
kartg akwizycji danych PC-LAB firmy Advantech (PCL
- 812 PG) o programowalnym wzmocnieniu. Maksymal-
ne natgzenie pola magnetycznego wynosito 1,5 kA/m.

WYNIKI BADAN

Wybor wariantu obrobki cieplnej i procesu wysoko-
energetycznego mielenia mial na celu otrzymanie prosz-
ku o okres$lonej, optymalnej strukturze nanokrystalicznej
(rys. 1), zapewniajacej najlepsze wlasnosci magnetycz-

nie migkkie [11] o do$¢ duzej Srednicy ziarn, poniewaz,
jak dowodza badania [12, 13], wraz ze wzrostem czasu
mielenia $rednia wielko$¢ ziarn proszku maleje. Ma to
wyrazny wplyw na wlasno$ci magnetyczne, poniewaz
wraz ze zmniejszeniem si¢ dhugosci ziarna i kiedy stosu-
nek dtugoséci | do $rednicy d ziarna osiaga wartos¢ 1,
material jest najbardziej narazony na zjawisko odma-
gnesowania [14]. Poza tym, wraz ze wzrostem czasu
mielenia ro$nie prawdopodobienstwo otrzymania prosz-
ku, w ktorym jedna z frakcji charakteryzuje si¢ $rednica
ziarn dostatecznie mata, by zaistniato zjawisko superpa-
ramagnetyzmu [15, 16].

Rys. 1. Struktura tasmy ze stopu CoesFesMo;Sij3sBi3s po wyzarzaniu
w 450°C/1 godzing obserwowana w transmisyjnym mikroskopie
elektronowym

Fig. 1.

Structure of ribbon CossFesMo;Sii3sBi3s alloy after annealing in
450°C/1 hour observed in TEM
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Rys. 2. Struktura nanokrystalicznego materiatu kompozytowego SILAME
o réznym udziale objgtosciowym proszku stopu
CossFesMo;Siys sBis s, udziat objgtosciowy proszku w kompozycie:
a) 86%, b) 80%, c) 75%, d) 67%; skaningowy mikroskop elektro-
nowy

Structure of the nanocrystalline composite material with various
volume contents CogsFesMo;Si35B35s alloy powder, nanocrystal-

Fig. 2.



Magnetycznie migkkie materiaty kompozytowe polimer-czastki proszku stopu CogsFesMo;Si 3 sBi3 s 83

line powder volume contents in composite: a) 86%, b) 80%,
¢) 75%, d) 67%; SEM

Na podstawie obserwacji mikroskopowych stwierdzono,
ze przy wigkszej zawartosci proszku CogsFesMo;SijssBiss
czastki rozmieszczone sa roOwnomiernie w polimerze
silikonowym. Wraz ze zmniejszeniem objgtosci proszku
w kompozycie lokalnie wystepuja skupiska czastek prosz-
ku (rys. 2). Ponadto zauwazono, ze zmielenie w krotkim
czasie (10 min) wstgpnie skrystalizowanej tasmy meta-
licznej prowadzi do otrzymania proszku o ziarnach
o ostrych krawgdziach, ktore mechanicznie mocniej
wiaza si¢ z polimerowym lepiszczem (rys. 2d).

W wyniku przeprowadzonych badan wtasnosci ma-
gnetycznych stwierdzono, ze najwigksza wartoscia ma-
gnetyzacji nasycenia charakteryzuje sig kompozyt
o udziale objetosciowym proszku metalicznego 83%
Bs = 0,72 T. Wraz ze zmniejszeniem si¢ udziatu proszku
metalicznego w kompozycie warto$¢ magnetyzacji nasy-
cenia malata i dla kompozytu o udziale objgtoSciowym
proszku metalicznego 67% Bs = 0,5 T (rys. 3).
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Rys. 3. Petle histerezy nanokrystalicznego materiatlu kompozytowego
SILAME o roéznym udziale objgtosciowym nanokrystalicznego
proszku

Fig. 3. Hysteresis loops of the SILAME nanocrystalline composite materi-
als with various volume contents CoggFesMo0,Si135B13s
alloy powder

Najwigksza warto$¢ koercji charakteryzowata kom-
pozyt o 86% udziale objgtosciowym proszku metalu,
najmniejsza natomiast warto$¢ zmierzono dla kompozy-
tu 0 67% udziale objgtosciowym.

W wyniku przeprowadzonych badan wtasnosci ma-
gnetycznych stwierdzono, ze wraz ze wzrostem udziatu
nanokrystalicznego proszku CoFeMoSiB w kompozycie
zwigksza si¢ kat nachylenia krzywej pierwotnej nama-
gnesowania (rys. 4).

Przeprowadzone badania przenikalno$ci magnetycz-
nej w funkcji indukcji magnetycznej kompozytu
SILAME wskazuja, ze wraz ze wzrostem udziatu objg-
tosciowego polimeru silikonowego zmniejsza si¢ war-
to$¢ przenikalnosci magnetycznej i osiaga najnizsza
warto$¢ dla kompozytu o 67% udziale objgtosciowym

proszku metalicznego, natomiast najwigksza przeni-
kalno$cia maksymalng 050 = 34,7 charakteryzuje sig
kompozyt o 86% udziale objgtosciowym proszku
CoFeMoSiB. Analiza charakterystyk strat mocy czynnej
w funkcji indukcji maksymalnej pozwolita stwierdzi¢, ze
najwigksze straty charakteryzuja kompozyt o 86%
udziale objgtosciowym proszku metalicznego i wraz
z obnizeniem udziatu polimeru silikonowego w kompo-
zycie sukcesywnie maleje, osiggajac dla kompozytu
0 67% udziale objgtoSciowym proszku CoFeMoSiB
stratno$¢ Pioso= 0,75 W/kg (tab. 1).
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Rys. 4. Tangens kata nachylenia krzywej pierwotnej namagnesowania
w funkcji udzialu proszku CoFeMoSiB w kompozycie typu
SILAME

Fig. 4. Tangent of the primary magnetization curve inclination angle
versus the CoFeMoSiB powder ratio in the SILAME type composi-
te

TABELA 1. Wlasno$ci magnetyczne kompozytow SILAME
przy ré6znym udziale proszku CoFeMoSiB
TABLE 1. Magnetic properties of the composite material
with various volume contents CoFeMoSiB powder

Udziat objgtosciowy proszku metalu, %
Wielkos¢
86 83 80 75 67
H1050 34,7 30,8 334 243 16,1
P1oso, W/kg 1,7 1,2 1 0,9 0,75
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Rys. 5. Podatno$¢ magnetyczna w funkcji nat¢zenia pola magnetycznego
nanokrystalicznego kompozytu dla 67 1 83% udzialu objgtosciowe-
go proszku metalicznego

Fig. 5. The magnetic susceptibility versus the field intensity of the nano-
composite soft magnetic composite material with various volume
contents of the metallic powder 67 and 83%

Ponadto na podstawie badan magnetycznych kompo-
zytu SILAME stwierdzono, ze kompozyt o 67% udziale
objetosciowym proszku metalicznego charaktery- zuje
si¢ najmniejsza podatno$cia magnetyczng dB/dH =
=0,00045 T/kA/m. Wraz ze wzrostem udziatu objgtos-
ciowego metalicznego proszku w kompozycie wzrasta
podatnos¢ magnetyczna i wynosi dB/dH = 0,0009 T/kA/m
(rys. 5) dla kompozytu o 83% udziale objgtosciowym
metalicznego proszku.

Dalsze obserwacje potwierdzily, ze inne wiasno$ci
magnetyczne, jak i ksztalt petli histerezy dowodza, ze
wraz ze zmniejszeniem si¢ udziatu metalicznego proszku
w kompozycie wlasno$ci magnetyczne obnizaja si¢ (rys.
3).

WNIOSKI

Przeprowadzona analiza wynikow badan wlasnosci
magnetycznych nanokrystalicznego materiatu kompozy-
towego wykazala, ze wlasno$ci magnetyczne kompozytu
sa uzaleznione od udzialu proszku metalicznego
w kompozycie, ktore podwyzszaja si¢ (magnetyzacja
nasycenia Bs, koercja Hc, podatno$¢ magnetyczna) ze
wzrostem udziatu proszku CogsFesMo;Si35Bi3 s.

Podsumowujac, tak sporzadzony kompozytowy rdzen
magnetyczny, ktory w swoim sktadzie zawiera nawet do
50% polimeru, charakteryzuje si¢ bardzo mata przeni-
kalno$cia magnetyczna, wynoszaca ok. 16+34. Rdzenie
takie ze wzgledu na izolacj¢ czastek moga pracowaé w
technikach wysokiej czgstotliwosci nawet do 100 MHz
[17, 18]. Typowym przykladem zastosowan sa transfor-
matory impulsowe, przetwornice mostkowe, pétmostko-
we 1 przetwornice przepustowe jedno- lub dwutranzysto-
rowe, ktore sa kluczowymi elementami zasilaczy inwerto-
rowych. Zastosowanie kompozytowych rdzeni o wyma-
ganym ksztalcie jest szczegodlnie wazne w przetworni-

cach przepustowych, gdzie niemozliwe jest stosowanie
rdzeni toroidalnych ze szczeling powietrzna.

Otrzymane wyniki moga by¢ wykorzystane prak-
tycznie i zastosowane komercyjnie, jak rowniez moga
by¢ podstawa do dalszych prac nad optymalizacja wilas-
no$ci magnetycznych i struktury nanokrystalicznych
materialow proszkowych i kompozytowych.
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