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Mehkomagnetni prahovi so sestavni del mehkomagnetnih kompozitnih materialov (SMC), ki se za nekatere aplikacije
uporabljajo namesto elektroplocevine ali feritov. Prahovi, ki smo jih preiskovali, so bili izdelani po postopku vodne atomizacije
iz Fe z dodatki Si in B ter manjSimi dodatki drugih legirnih elementov. Dodatek Si in B vpliva na pravilno obliko prahu, tako da
je ta priblizno krogelne oblike s povpre¢nim radijem 28 um. Predhodne preiskave so Ze pokazale, da se na povr§ju delca tvori
oksidna izolacijska plast. Velikost delca, kemijska sestava, struktura, lastnosti izolacijske plasti in porazdelitev v epoksidni
matrici vplivajo na elektromagnetne lastnosti SMC-materialov. Pri tej raziskavi smo z XPS, AES, XRD in TEM analizirali
mehkomagnetne prahove zunaj epoksidne matrice, za vpliv porazdelitve delcev v matrici na lastnosti SMC-materiala pa je v
teku posebna Studija.

Kljuéne besede: mehkomagnetni prahovi, SMC, Fe-Si-B, XPS, AES, XRD, TEM

Soft magnetic powders are one of the components of the soft magnetic composites (SMCs) that are currently replacing electrical
steel sheets or ferrites in some applications. The powders investigated in this study were manufactured with a standard
water-atomisation technique using an alloy of Fe, with Si and B, and lower concentrations of other alloying elements. The
addition of Si and B tends to make the powder particles of regular shape so that they are roughly spherical with an average
radius of 28 pm. Previous studies have already demonstrated that a non-conductive oxide layer is formed at the surface of the
particle. The size of the particles, their chemical composition, structure, properties of the non-conductive layer and the spatial
distribution inside the epoxy matrix, they all influence the electromagnetic properties of the SMC materials. In this study, XPS,
TEM and XRD were used to analyse soft magnetic powders without the matrix. A separate study to investigate the influence of

the distribution of the particles inside the matrix on the properties of the SMC materials is in progress.
Key words: soft magnetic powders, SMC, Fe-Si-B, XPS, AES, XRD, TEM

1UVOD

Mehkomagnetni materiali so tisti, ki postanejo
magnetni ob relativno nizki poljski jakosti in se
razmagnetijo, ko je le-ta odstranjena, ostane pa jim dokaj
majhen zaostali magnetizem. Pomembni so predvsem v
aplikacijah, ki zajemajo spremembo elektromagnetne
indukcije, kot so tuljave, releji, motorji, generatorji,
transformatorji, magnetni zasloni itd." Pomembne last-
nosti mehkomagnetnih materialov so velika permeabil-
nost, velika indukcija nasicenja, nizke histerezne izgube
(ozka histerezna zanka) in nizke izgube zaradi vrtin-
Castih tokov v primeru aplikacij v obmoc¢ju izmeniénih
tokov. Najbolj znani predstavniki mehko magnetnih
materialov so: Cisto Zelezo, nizko oglji¢no Zelezo,
silicijevo jeklo, Zelezo-nikljeve zlitine, Zelezo-kobaltove
zlitine in feriti . Poleg tega poznamo tudi amorfne
mehkomagnetene materiale. Zelo znan predstavnik te
skupine je FINEMET, zlitina na osnovi Zeleza, silicija in
bora . Ve&ina teh amorfnih zlitin doseZe optimalne
elektromagnetne lastnosti tedaj, ko ima nanokristalini¢no
strukturo, kar pomeni, da je velikost kristalnih zrn do
100 nm. Nanokristalini¢ni materiali tvorijo edinstveno
skupino magnetnih materialov, pri katerih lahko mag-
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netne lastnosti, kot so nizke izgube, velika permeabilnost
in skoraj ni¢elna magnetostrikcija, kontroliramo s tem,
da zmanjSamo velikost zrn na manj, kot je interakcijska
izmenjalna dolZina. Vecina vseh teh materialov je
izdelanih v amorfnem stanju in Sele z nadaljnjo toplotno
obdelavo preidejo v nanokristaliniéno mikrostrukturno
stanje, ki jim daje optimalne lastnosti. Poznamo pa Se
eno skupino mehkomagnetnih materialov, ki ji pravimo
SMC (Soft Magnetic Composite) oziroma dielektro-
magnetiki ‘. To so stisnjeni mehkomagnetni prasni delci
z epoksidnim vezivom oziroma kak$nim drugim tipom
dielektricne matrice. V primeru da se ti materiali
uporabljajo v obmoc¢ju srednjih oziroma visokih
frekvenc, je treba zagotoviti dobro izolacijo vsakega
posamicnega delca prahu, ker le tako ostanejo vrtincasti
tokovi omejeni na posamezen prasni delec.

Z vodno atomizacijo smo izdelali zlitino podobne
sestave, kot jo ima komercialna zlitina FINEMET,
dodali pa smo ji Se masni delez Ni 1,5 %. Mehko-
magnetne prahove, velikosti manjSe od 45 pm, smo
analizirali z metodo rentgenske fotoelektronske spektro-
skopije - XPS, Augerjeve elektronske spektroskopije -
AES, rentgenskega uklona - XRD in presevne elektron-
ske mikroskopije - TEM.
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2 EKSPERIMENTALNI DEL

Prahove Fe-Si-B smo izdelali po postopku vodne
atomizacije v pilotnem vodnem atomizerju David
Mckee, tip D5/2. Shema je prikazana na sliki 1. Izdelali
smo Sarzo 10 kg, ki smo jo raztalili v indukcijski peci in
jo na hitro ohladili z vodnimi Sobami pod tlakom 20
MPa. Kemijska analiza prahu je bila naslednja: Fe 88,1
%, Si 6,84 %, B 3,14 %, Ni 1,45 %, Co, 0,025 % in Al
0,12 %. Velikostno porazdelitev smo dolocili z laserskim
granulometrom in s sejalno analizo. NajfinejSo frakcijo
(< 45 pm) smo uporabili za izdelavo SMC-materiala.
Prah smo reducirali v suhem vodiku in ga nato oksidirali
v fosforni kislini ter tako dosegli optimalno izolacijo
med posameznimi delci prahu. Nato smo prah stisnili s 6
% epoksidne smole in izdelali toroide iz SMC-materiala,
pri katerih smo izmerili nekatere elektromagntne
lastnosti, opisane v prej$nji publikaciji 5. Mikrostrukture
vodno atomiziranih prahov in mikrostrukture prahov,
dodatno Zarjenih na zraku pri temperaturi (300, 400, 500,
600, 700, 800 in 900) °C 15 minut smo analizirali z
opti¢nim mikroskopom tipa Microphot FXA (Nikon).
Prah smo Zarili z namenom dolociti optimalno tempera-
turo za dosego nanokristalinicnega stanja. Prah, izdelan
po postopku vodne atomizacije, smo reducirali pri
temperaturi 500 °C v suhem vodiku. Zarjen in neZarjen
prah smo preiskali z metodo XPS, pri tem pa smo
uporabili VG Microlab 310-F. Vzorce za XPS-analizo
smo pripravili tako, da smo prah vtisnili v Cisti svinec in
ga zelo previdno ter brez vecje mehanske obremenitve
zbrusili. BruSenje smo koncali na SiC-papirju granu-
lacije 4000. Tako nam je uspelo pripraviti preCne prereze
prahu v svincevi matrici. DeleZ prahu v vrhnji plasti
Pb-matrice je bil okrog 30 %, kar je zadostovalo za
XPS-analizo. Prahove, Zarjene na zraku, smo uporabili
tudi za rentgensko analizo, s katero smo spremljali
kristalizacijo prahu. Uporabili smo Seeman-Bohlinovo
konfiguracijo z Cu Kq1 (A = 0,1540562 nm). Analiza v
presevnem elektronskem mikroskopu zahteva zelo tanek
vzorec, ki je preseven za elektrone, zato smo prah

lzvir tlaka

Komora

Prah

Slika 1: Shema naprave za vodno atomizacijo
Figure 1: Scheme of water-atomisation device
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zdrobili v CBN terilnici. Tako nam je uspelo pripraviti
posamezne drobne delce, ki so bili presevni za elektrone.
Za analizo smo uporabili mikroskop tipa JEOL
JEM-2010F-TEM. Zdrobljen prah smo nasuli na
amorfno ogljikovo folijo na bakreni mreZici.

3 REZULTATI IN DISKUSIJA

Zelezovi prasni delci, dobljeni z vodno atomizacijo,
so po navadi nepravilnih oblik in imajo veliko povrSino
proti volumnu. Legirna elementa Si in B pa mocno
zvecata povrsinsko energijo prasnih delcev, tako da je bil
dobljeni prah Fe-Si-B vec¢inoma pravilnih okroglih oblik.
Ker razmere v komori, v kateri poteka naglo ohlajanje
taline z vodnim curkom, niso popolnoma enake (drobna
frakcija lahko pride v stik z vecjim prahom in tako je
hitrost ohlajanja manjsa), lahko pride do pojava
zdruZevanja dveh ali ve¢ delcev. Opazili pa smo tudi
votle prasne delce. Na metalografskem obrusu (slika 2)
vecina praSnih delcev pri jedkanju z 2 odstotnim nitalom
ostane nespremenjena, ker so v amorfnem stanju, kar je
bilo tudi potrjeno z XRD- in TEM-analizo. Majhen del
prasnih delcev pa se jedka in obarva, nekaj pa je tudi
takih, ki imajo del prahu Ze popolnoma rekristaliziran,
dugi del pa je amorfen. Tak je prasni delec, prikazan na
sliki 3. V tem primeru se je med hitro ohladitvijo tak
delec najverjetneje dotaknil ve¢jega in tako je na strani,
kjer se je dotikal, priSlo do kristalizacije. V prid tej
domnevi je tudi dejstvo, da so kristalizirana podrocja
vedno na povrsini prahu. Ugotovili smo tudi, da je
najfinejSa frakcija pod 45 pm vecinoma amorfna,
medtem ko je vecja frakcija npr. med 250 um in 1000
um Ze popolnoma kristalini¢na. Na sliki 4a je prikazana
mikrostruktura manjSe frakcije, na sliki 4b pa vecje
frakcije prahu. Prah, prikazan na obeh slikah, je bil
Zarjen pri temperaturi 300 °C 15 minut na zraku. Pri
manjsi frakciji je prah Se ve¢inoma amorfen, medtem ko
je vecji prah popolnoma kristalini¢en. Na sliki 5 je
prikazana mikrostruktura prahu, Zarjenega pri razli¢nih
temperaturah. Prah po vodni atomizaciji je amorfen,

Slika 2: Precni prerez prahu Fe-Si-B posnet s svetlobnim mikrosko-
pom. Vzorec jedkan z 2-odstotnim nitalom

Figure 2: OM image of cross-section of Fe-Si-B powders. Etched
with 2 % nital
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Slika 3: Amorfen vodno atomiziran delec Fe-Si-B s kristaliziranim
podroc¢jem, ki se je zacel na povrsini.

Figure 3: Amorphous as-water-atomised Fe-Si-B particle with the
crystalization beginning from the surface

zZarjen na 500 °C Ze kazZe drobno kristalini¢no strukturo.
Zarjenje pri temperaturi 600 °C e ne povzro&i nastanka
vec-fazne strukture, pri temperaturi 700 ° C pa je prisot-
na trdna raztopina a-(Fe, Si, Ni) in faza M,B, v kateri
poleg Zeleza substitucijska mesta v trdni raztopini
zamenjujejo Se atomi Ni. V ravnoteZnem stanju pri sobni

Slika 4: (a) Prah Fe-Si-B velikosti pod 45 um, Zarjen pri temperaturi
300 °C na zraku 15 minut. Vzorec jedkan z 2 odstotnim nitalom. (b)
Prah Fe-Si-B velikosti med 250 in 1000 um, Zarjen na temperaturi 300
°C na zraku 15 minut. Vzorec jedkan z 2-odstotnim nitalom.

Figure 4: (a) Fe-Si-B powder of size below 45 um, annealed at 300
°C in air for 15 minutes. Etched with 2 % nital. (b) Fe-Si-B powder of
size between 250 and 1000 um, annealed at 300 °C in air for 15
minutes. Etched with 2 % nital
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Slika 5: Mikrostruktura prahu Fe-Si-B (a) po vodni atomizaciji in
Zarjenju 15 minut na zraku pri temperaturi (b) 500 °C, (¢) 600 °C in
(d) 700 °C

Figure 5: Microstructure of Fe-Si-B powder in (a) as-atomised state
and annealed for 15 minutes in air at (b) 500 °C, (¢) 600 °C in (d) 700
°C

temperaturi ima taka zlitina naslednjo sestavo °: AINi
(B2) 0,42 %, BCC (A2) 63,71 %, M,B (tetragonalna)
35,45 %, NisB 0,32 % in SiC 0,08 %.

Na sliki 6 (a) je prikazan amorfen prasni delec, ki
ima drobna kristalini¢na podroc¢ja na povrsini. Preko
enega takega kristalinicnega podrocja je bila narejena
linijska AES-analiza z namenom ugotoviti porazdelitev
elementov vzdolZ te linije, prikazane na SEM-posnetku
na sliki 6 (a). Najprej smo naredili spekter na nejedkani
povrsini (ionsko jedkanje z Ar*), nato pa smo povrs§ino
ocistili z veCkratnim jedkanjem. Koncentracija Fe je bolj
ali manj enaka. Sprememba Si in O je znatna in odvisna
ena od druge, vendar ni v nobeni povezavi z kristalno ali
amorfno fazo. Najverjetneje gre za vpliv ionskega
jedkanja glede na topografijo. O-signal v AES-spektru je
pri energiji 508 eV in najverjetneje pripada SiO,. Si je
imel signal pri energiji 1613 eV, kar je posledica meSa-
nice Cistega Si in silicija v oksidnem stanju. Narejenih je
bilo ve¢ linijskih meritev na takih mestih in eden od
koncentracijskih profilov je podan na sliki 6 (b).

90

Koncentracija, atomski dele %

£
b Razdalja / ym

aj
Slika 6: (a) SEM-posnetek amorfnega prasnega delca z drobnimi
kristalini¢nimi podro¢ji. Preko enega takega podrocja je bila narejena
linijska AES-analiza (L1), prikazana na sliki (b)

Figure 6: (a) SEM image of amorphous powder particle with small
crystalline areas. AES line scan (L2) was performed over such an area
as shown in figure (b)
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a Vezavna energija / eV

b Vezavna energija / eV

Slika 7: (a) XPS-spekter nezarjenega prahu ima Sibke vrhove Fe
2p3/2 in Fe 2pl/2 pri vezavnih energijah 710,8 eV in 724,3 eV, ki
pripadata Zelezovemu oksidu, in Fe 2p3/2 in Fe 2pl1/2 pri vezavnih
energijah 707,2 eV in 720,3 eV, ki pripada boridu oziroma a-Fe. (b)
Signal za B 1s pri vezavni energiji 188 eV je komaj zaznaven.
Figure 7: (a) XPS spectrum of non-annealed powder has weak Fe
2p3/2 and Fe 2p1/2 peaks at bonding energies of 710.8 eV and 724.3
eV, correlated to iron oxide, and Fe 2p3/2 and Fe 2pl/2 at binding
energies 707.2 eV in 720.3 eV, correlated to boride and a-Fe,
respectively. (b) The signal for B Is at binding energy 188 eV is
hardly detectable.

Vezavna energija / eV
a gij

b Vezavna energija / eV

Slika 8: (a) XPS-spekter Zarjenega prah ima dva mocna vrhova Fe
2p3/2 in Fe 2p1/2 pri vezavnih energijah 707,2 eV in 720,3 eV, ki
pripadata boridu oziroma o-Fe (b). Tudi signal B 1s pri vezavni
energiji 188 eV je veliko mocnejsi kot pri neZarjenem vzorcu.

Figure 8: (a) XPS spectrum of annealed powder has two strong 2p3/2
and Fe 2pl1/2 peaks at binding energies 707.2 eV and 720.3 eV,
correlated to boride and a-Fe, respectively (b) The signal for B 1s at
binding energy 188 eV is much stronger compared to the
non-annealed sample.
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Slika 9: Rentgenska uklonska slika vodno atomiziranega prahu in
prahu Zarjenega 15 minut na zraku pri temperaturi 500 °C, 600 °C in
700 °C

Figure 9: X-ray diffractograms of as-water-atomised powder particles
and particles annealed 15 minutes in air at 500 °C, 600 °C and 700 °C

Z XPS-analizo smo preiskali vodno atomiziran
Fe-Si-B prah in enak prah, ki je bil Se dodatno Zarjen v
reduktivni atmosferi vodika pri temperaturi 500 °C.
XPS-spekter nezarjenega prahu ima Sibke vrhove Fe
2p3/2 in Fe 2pl/2 pri vezavnih energijah 710,8 eV in
724,3 eV, ki pripadata Zelezovemu oksidu in Fe 2p3/2 in
Fe 2p1/2 pri vezavnih energijah 707,2 eV in 720,3 eV, ki
pripada boridu oziroma a-Fe (slika 7a). Signal za B 1s
pri vezavni energiji 188 eV je komaj zaznaven (slika
7b). Vodno atomiziran prah je amorfen. Zarjen prah pa
ima dva moc¢na vrhova Fe 2p3/2 in Fe 2p1/2 pri vezavnih
energijah 707,2 eV in 720,3 eV, ki pripadata boridu
oziroma O-Fe (slika 8a). Tudi signal B 1s pri vezavni

100 nm
|

Slika 10: Del zrdobljenega prasnega delca Fe-Si-B, posnetega s
presevnim elektronskim mikroskopom. V levem zgornjem kotu je
prikazana uklonska slika amorfnega prahu Fe-Si-B. Svetle pike v
difuznih obroc¢ih kaZejo na drobna podrocja z kristalno strukturo.
Figure 10: TEM micrograph of crumbled Fe-Si-B powder particle.
Diffraction pattern in left-hand top corner of amorphous Fe-Si-B
powder particle is shown. White spots in diffusion ring belong to
small crystalline area in powder particle.
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Slika 11: Amorfno podro¢je prahu Fe-Si-B (HRTEM). Svetlo
podrocje na desni strani je amorfna ogljikova plast na bakreni mrezici.

Figure 11: HRTEM micrograph of amorphous powder area. Bright
area on right-hand side is amorphous carbon layer deposited on copper
grid.

energiji 188 eV je veliko mocnejsi kot pri neZarjenem
vzorcu (slika 8b). Ta temperatura zarjenja je Ze
povzrocila nastanek kristalini¢ne mikrostrukture.

XRD-analiza vodno atomiziranega prahu in Zarje-
nega prahu nazorno prikazuje prehod iz amorfnega v
kristalno stanje. Pri 500 °C se pojavi prehod v kristalno
stanje, medtem ko ima prah, Zarjen pri temperaturi 700
°C, Ze popolnoma kristalno strukturo (slika 9).
Karakteristi¢ni vrh se je pojavil pri kotu theta 22,54°, ki
pripada medmrezni razdalji d 0,2015 nm. Ta vrednost je
znacilna za do 0 Fe 7.

Prah Fe-Si-B smo preiskali tudi v presevnem
elektronskem mikroskopu. Na sliki 10 je prikazan del
zdrobljenega prahu, ki je bil na enem robu dovolj tanek
za TEM-analizo. Uklon na tem mestu je amorfen. V
obroc¢ih na uklonu so vidne posamezni refleksi, ki
pripadajo kristalni strukturi. V amorfni strukturi obsta-
jajo drobna podrocja, ki imajo Ze kristalno strukturo,
vendar se to pojavlja le na posameznih mestih. Na sliki
11 je prikazano popolnoma amorfno podrocje, posneto
pri povecavi preko 10°. Na posameznih mestih smo nasli
tudi nekaj podrocji s semiamorfno strukturo, kjer so
vidna manjsa kristalinicna podrocja pod 5 nm.
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4 SKLEPI

Po postopku vodne atomizacije smo izdelali prah
Fe-Si-B, ki smo ga nato stisnili s 6 % epoksidne smole in
dobili SMC-material. Ta mehkomagnetni material se
lahko uporablja za razlicne mehkomagnetne aplikacije.
V primeru uporabe na podroc¢ju srednjih oziroma visokih
frekvenc pa je treba vsak prasni delec Se dodatno
izolirati. To smo storili z redukcijo povrSine v suhem
vodiku in nadaljnjo oksidacijo prahu v fosforni kislini.

Analiza prahu z razli¢nimi analiznimi tehnikami, kot
so opti¢na mikroskopija, vrsticna elektronska mikro-
skopija, rentgenski uklon, Augerjeva elektronska spek-
troskopij, rentgenska fotoelektronska spektroskopija in
presevna elektronska mikroskopija, smo ugotovili, da je
prah po postopku vodne atomizacije amorfen. Majhen
deleZ prahu ima Ze kristalini¢no strukturo, nekaj ve¢ pa
je takega, ki ima samo del prahu, in to le na povrSini, v
kristalnem stanju.

Nadaljnje raziskave na osnovi presevne elektronske
mikroskopije bodo pokazale, katera je optimalna
temperatura Zarjenja prahu za dosego nanokristalini¢ne
mikrostrukture, ki ima tudi optimalne elektromagnetne
lastnosti. Za pripravo dobre izolacijske plasti na povrSini
je treba prah pred stiskanjem Se dodatno izolirati. Opti-
malne lastnosti smo dosegli z Zarjenjem pri temperaturi
500 °C v casu 30 minut. Rezultati dosedanjih raziskav
kaZejo, da ravno ta temperatura povzro¢i nastanek
homogene nanokristalini¢ne strukture.
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