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BADANIA NAD DIELEKTROMAGNESAMI ZE STOPU NdFeB O STRUKTURZE
NANOKRYSTALICZNEJ

Streszczenie. W poszukiwaniu nowych materialtéw magnetycznie twardych badania koncentruja sie
na materiatach wykorzystujacych znaczng role magnetycznych oddzialywan wymiennych miedzy
ziarnami. Przeznaczone na magnesy wigzane stopy NdFeB, poddane procesowi szybkiego chtodzenia
ze stanu cieklego, majg zazwyczaj strukture zawierajacg przypadkowo zorientowane krystaliczne ziarna
Nd2FeidB o wielkosci 60 -100 nm. Materiaty tego typu wykazujg wysoka koercje, ale remanencja ich jest
nie wieksza niz MJ2. Stwierdzono, ze zmniejszenie wielkosci czastki ponizej 50 nm prowadzi do
zwiekszenia remanencji, ktéra jest wynikiem znacznego wzrostu ferromagnetycznego oddziatywania
wymiennego pomiedzy ziarnami. Laboratoria o$rodkéw badawczych koncentrujg obecnie swe prace na
procesie wytwarzania taSm NdFeB o strukturze nanokrystalicznej. W Instytucie Tele- i Radiotechnicznym
przy wspotpracy z Research Institute of Industrial Science & Technology w Pohang (Korea Pid.)
rozpoczeto prace nad wytwarzaniem dielektromagneséw z nanokrystalicznej tasmy NdFeB. Praca
przedstawia wyniki wstepnych badan.

TRIALS ON PREPARING NANOCRISTALLINE NdFeB DIELECTROMAGNETS

Summary. Seeking the new hard magnetic materials the present researches are focused on materi-
als in which magnetic inter-grains exchange coupling force play significant role. NdFeB alloys for bonded
magnets after melt - spinning process have random distributed Nd2Fe,4B grains of size 60 -100 nm. This
type of material has high value of coercivity, but their remanence is limited to MJ2 level. It is stated that
diminishing the grain size to below 50 nm results in enhanced remanence due to significant increase of
the exchange coupling force between grains. The research works of laboratories are presently focused
on the manufacturing of nanocristalline NdFeB melt-spun ribbon. In Tele & Radio Research Institute in
Warsaw in co-operation with Research Institute of Industrial Science & Technology in Pohang, the works
on technology of dielectromagnets from nanocristaline NdFeB ribbon have started. The paper presents
the initial results.

1. WPROWADZENIE

Gwattowny rozwdj rynku elektronicznego (miedzy innymi napedéw do dyskéw twardych) i rynku
samochodowego zrodzit potrzebe opracowania nowych materialtbw magnetycznych. Pomimo upty-
wu wielu lat i opracowania nowych materiatbw magnetycznych, liderem na rynku magnesow trwa-
tych sa w dalszym ciagu magnesy ferrytowe. Ich zaleta, ktéra decyduje o tak powszechnym zasto-
sowaniu, jest niska cena.

Magnesami o najlepszych wtasciwo$ciach magnetycznych sg obecnie speczane na goragco ma-
gnesy NdFeB. Maksymalna gesto$¢ energii magnetycznej tego typu produkowanych magneséw
trwatych wynosi okoto 300 kJ/m3 Jednak bariera, ktéra ogranicza ich zastosowanie, jest ich wysoka
cena. Zapotrzebowanie rynku wymusza rozwdj prac w kierunku poprawy wtasciwosci obecnie pro-
dukowanych magnesoéw trwatych. Szczego6lnie istotne sa charakterystyki termiczne, tatwos¢ pro-
dukcji i magnesowania, atakze koszty.

Ostatnie badania nad materiatami magnetycznie twardymi koncentruja si¢ na materiatach wyko-
rzystujacych znaczng role magnetycznych oddzialywan wymiennych w materiatach o bardzo roz-
drobnionej strukturze, zwykle mniejszej od 50 nm, czyli na materiatach nanokrystalicznych. Struktu-
re takg otrzymuje sie w wyniku procesu szybkiego chtodzenia stopu ze stanu cieklego oraz obrébki
cieplnej otrzymanej tasmy.

Stopy NdFeB poddane procesowi szybkiego chtodzenia ze stanu cieklego majg strukture zawie-
rajgca przypadkowo zorientowane krystaliczne ziarna NdZ=euB o duzej jednoosiowej anizotropii.
Srednia wielko$¢ krystalitu wynosi 60 -100 nm. Wykazujg one remanencije, ktéra jest potowa warto-
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Sci indukcji nasycenia [1], Jest to zgodne z modelem Stonera i Wohlfartha pokazujgcym, ze rema-
nencja izotropowego zbioru ferromagnetycznych czastek, nie oddziatujgcych na siebie magnetycz-
nie, wyraza sie zaleznoscig Mr=Ms/2 [5, 6]. Materialy tego typu wykazujg wysoka koercje, ale rema-
nencja ich nie przekracza wartosci Ms/2, czyli 0,8T. Krystality sg bowiem pojedynczymi domenami
bez oddzialywania wymiennego. Sciany domenowe sa zakotwiczone na granicach ziaren, czego
wynikiem jest duza warto$¢ Hej. Stwierdzono, ze zmniejszenie wielko$ci czastki prowadzi do zwiek-
szenia remanencji, ktéra jest wynikiem wzrostu ferromagnetycznego oddzialywania wymiennego
pomiedzy ziarnami [1], Tego typu materialy o strukturze nanokrystalicznej z oddzialywaniem wy-
miennym stwarzajg perspektywy rozwoju proszkéw o remanencji przewyzszajgcej limit Ms/2 okre-
Slony przez Stonera i Wohlfartha dla materiatéw bez oddziatywan wymiennych. Umozliwi to wytwa-
rzanie magnesow o remanencji przekraczajgcej remanencje magnesow anizotropowych NdFeB bez
koniecznos$ci ukierunkowywania proszku w procesie prasowania. Umozliwi to réwniez magnesowa-
nie gotowego magnesu we wszystkich kierunkach.

Podwyzszenie remanencji w jednofazowej strukturze nanokrystalicznej jako pierwszy przedsta-
wit McCallum [3] dla szybkochtodzonego stopu NdFeB zawierajgcego domieszki Si i Al ufatwiajace
wytworzenie struktur nanokrystalicznych. H. A. Davies [3] wykazat, ze zjawisko oddziatywan wy-
miennych moze zachodzi¢ réwniez w stopie NdFeB bez domieszek. Jednak w tym celu muszg by¢
spetnione dwa warunki:

- wielko$¢ ziarna okoto 20 nm,
- brak miedzyziarnowych wydzielen niemagnetycznych, ktére ostabiajg oddziatywania wymienne
miedzy krystalitami.

Z oddzialywaniem wymiennym, powodujacym podwyzszong remanencje, mamy do czynienia
takze w strukturach dwufazowych. Oddziatywanie wymienne zachodzi pomiedzy faza magnetycznie
twardg a fazg magnetycznie miekka o duzej magnetyzacji. Dwufazowe nanostrukturalne magnesy
bazuja na Nd2Fe,4B. Badania prowadzone sg na dwoch podstawowych materiatach. Pierwszym jest
stop NdFeB o malej zawartosci boru: wystepujg wtedy fazy Nd2FeuB i aFe. Fazy te sg sprzezone i
zachowujg sie magnetycznie jako jedna faza. Drugi sklad, o wyzszej zawartosci boru, bazuje na
materiale Nd4Fe78Bi8 Przy takim skfadzie faza Nd2FenB jest sprzezona z Fe3B i matg iloscig aFe.
Materialy te wykazujg duzg remanencje i matg koercje, gdyz obecnos$¢ fazy magnetycznie migkkiej
Fe3B iaFe zmniejsza koercje tasmy [2],

Aby mogto zaj$¢ zjawisko wzajemnego oddziatywania fazy magnetycznie twardej i magnetycz-
nie miekkiej, musi by¢ spetnionych kilka warunkéw, miedzy innymi, odpowiednio malej wielkosci
ziarna oraz brak izolujacej je warstwy paramagnetycznej. Obszar fazy magnetycznie migkkiej nie
moze by¢ wigkszy niz 10 nm, tzn. podwdjnej szerokosci $ciany domenowej. Taka mata czastka fazy
magnetycznie miekkiej nie staje sie centrum nukleacji odwrotnej magnetyzacji [4],

Najwiekszy wptyw na wtasciwosci magnetyczne nanokrystalicznych tasm i proszkéw majg wiec
cechy mikrostrukturalne, miedzy innymi wielko$¢ ziarna, udziat fazy magnetycznie twardej i ma-
gnetycznie miekkiej oraz roztozenie poszczeg6inych faz. Wiasciwosci te zaleza gtéwnie od sktadu
chemicznego i parametréw procesu wytwarzania tasmy [5, 8],

Tasma nanokrystaliczna jest materiatem wyj$ciowym do produkcji dielektromagneséw. Proces
technologiczny dielektromagneséw z nanokrystalicznej taSmy NdFeB sklada sie z nastepujacych
etapow:

- wytworzenie stopu,

- wykonanie tasmy,

- proszkowanie otrzymanej tasmy,

- obrébka cieplna proszku,

- konsolidacja proszku metoda prasowania lub wtryskiwania.

2. WYTWARZANIE TASMY

Wytwarzanie tasmy metoda szybkiego chtodzenia stopu NdFeB polega na natryskiwaniu cie-
klego stopu na wirujgcy beben. Najwazniejszym parametrem tego procesu jest predkos¢ liniowa
powierzchni bebna. Y. Gao i C. J. Yang w swoich badaniach nad nanokrystaliczng tasma ze stopu
Nd4Fe8Bi8 stosowali predkos¢ liniowa powierzchni bebna 26 m/sek. Analiza rentgenowska wyka-
zala, ze tadma taka ma strukture catkowicie amorficzng [5], Analiza termiczna wytworzonych prébek
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pozwolita okresli¢ temperatury tworzenia faz Nd2Fei4B, Fe3B | aFe, co pozwolito ustali¢ zakres ich
obrobki cieplnej. Obrébka cieplna otrzymanych tasm w zakresie temperatur 650 - 700°C pozwolita
stwierdzi¢, ze najwiekszg warto$¢ remanencji -1,25 T otrzymano dla taSmy wyzarzanej w tempe-
raturze 700°C w ciggu 2 min. Najmniejsze warto$ci uzyskano dla tasmy wyzarzanej w temperaturze
650°C w ciggu 2 min. Remanencja takiej tasmy wynosita 0,4 T. Pomiary wlasciwosci magnetycz-
nych wykonywane byty na taSmach, a nie na magnesach wykonywanych z proszku z tej tasmy.

W prowadzonych badaniach nad dielektromagnesami NdFeB o strukturze nanokrystalicznej
stosowano tasme wytworzong w Research Institute of Industrial Science & Technology w Pohang w
Korei Potudniowej. Pierwszym etapem wytwarzania tasmy jest proces wykonania stopu. W prowa-
dzonych badaniach stop Nd45-e7/B185otrzymano metoda topienia tukowego. Z otrzymanego stopu
w warunkach pétprodukcyjnych wykonano tasme metoda szybkiego chlodzenia stopu ze stanu
ciektego.

Nastepnym etapem procesu wytwarzania dielektromagneséw jest proces proszkowania otrzy-
manej taSmy. Zgodnie z danymi literaturowymi i sugestia wykonawcoéw tasmy powinna by¢ ona
sproszkowana na wielko$¢ ziarna proszku w granicach 200 - 250 pm. Préby proszkowania tasmy
prowadzono w mozdzierzu laboratoryjinym w atmosferze ochronnej, ktérg byt alkohol etylowy.
Wstepny czas proszkowania wynosit 1 godzine. Nastepnie otrzymany proszek byt przesiewany
przez sito o wielko$ci oczek 250 pm, bez rozdzielania poszczego6lnych frakcji proszku. Wtasciwosci
magnetyczne magnes6w proszkowych zaleza od wielkoSci ziarna proszku, a takze od udziatu
poszczegdlnych frakcji proszku.

Parametrem technologicznym, ktéry ma najwiekszy wplyw na witasciwosci magnetyczne goto-
wych magnesow, jest temperatura wyzarzania proszku. Przeprowadzono badania wplywu tempe-
ratury wyzarzania na wtasciwosci magnetyczne dielektromagneséw. Zgodnie z sugestig wytwdrcow
tasmy otrzymany proszek wyzarzano w temperaturach 660 - 690°C w ciaggu 2, 10 i 15 min. Proces
obrébki cieplnej prowadzony byt w atmosferze ochronnej argonu.

Z tak otrzymanego proszku wykonano dielektromagnesy prasowane. Parametry procesu pra-
sowania i utwardzania ustalono na podstawie do$wiadczen z wcze$niej prowadzonych prac nad
dielektromagnesami NdFeB [7],

3. WYNIKI BADAN

Czas proszkowania zmienia wielko$¢ ziarna oraz udzial procentowy poszczeg6inych frakcji
proszku, a wiec i wkasciwosci magnetyczne gotowych dielektromagneséw. Przeprowadzono wiec
badania wplywu czasu proszkowania na witasciwo$ci magnetyczne gotowych dielektromagneséw.
Wyniki badan przedstawiono w tabeli 1.

Tabela 1

Wplyw czasu proszkowania na wltasciwosci magnetyczne dielektromagneséw NdFeB

Czas proszkowania B, Hg Hes (BH)max
m [KA/m] (kA/m] [kJ/mg

0,5 godz. 0,697 195 156 33,06

1,0 godz. 0,682 184 147 30,45

1,5 godz. 0,687 184 147 30,62

Najwigekszy wplyw na witasciwoséci magnetyczne dielektromagneséw ma temperatura wyzarza-
nia proszku. Od procesu obrébki cieplnej proszku zalezy bowiem struktura materiatu. Przeprowa-
dzono badania wplywu temperatury wyzarzania proszku na wiasciwosci magnetyczne gotowych
dielektromagnesoéw. Proszek wyzarzano w temperaturach 665, 675 i 690°C w czasie 10 min. Wyniki
pomiaréw wtasciwosci magnetycznych dielektromagneséw wykonanych z takiego proszku przed-
stawiono w tabeli 2.
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Tabela 2

Wplyw temperatury wyzarzania na wtasciwosci magnetyczne dielektromagneséw NdFeB

Temperatura wyzarzania Br Hej HB (BH)mex
m [KA/m] [KA/m] (kd/m3

665 0,650 175 139 26,69

675 0,693 191 154 32,88

690 0,687 184 147 30,45

Istotnym parametrem procesu obrébki cieplnej jest zaréwno temperatura, jak i czas wyzarzania
proszku. Proszek NdFeB wyzarzano w temperaturze 675°C w ciagu 2, 10 i 15 min. W tabeli 3

przedstawiono wplyw czasu wyzarzania na wiasciwosci magnetyczne gotowych dielektromagne-
sOw.

Tabela 3

Wplyw czasu wyzarzania na wtasciwosci magnetyczne dielektromagneséw

Czas wyzarzania Br Hej Hes (BH)max
m [KA/m] [KA/m] [kd/m3

2 min 0,660 182 144 28,92

10 min 0,693 191 154 32,88

15 min 0,671 187 149 29,79

4. PODSUMOWANIE WYNIKOW BADAN

Dotychczas w dostepnej literaturze brakuje publikacji dotyczacych badan magneséw trwatych
wytwarzanych z dwufazowych nanokrystalicznych stopéw NdFeB. Laboratoria osrodkéw badaw-
czych koncentrujg obecnie swe prace na procesie wytwarzania tasm NdFeB o odpowiednich wia-
Sciwosciach magnetycznych. Przedstawione wyniki sg badaniami wstepnymi nad tego rodzaju
dielektromagnesami. Jak wida¢ z przedstawionych wynikéw badan witasSciwosci magnetycznych,
remanencja nie przekroczyla limitu UJ2. Prawdopodobnie temperatura i czas obrébki cieplnej nie
sg parametrami optymalnymi. Obecnie réwnolegle w Research Institute of Industry Science
&Technology i w Instytucie Tele- i Radiotechnicznym trwajg dalsze prace zmierzajgce do optymali-
zacji proces6w wytwarzania tasmy na skale péitechnicznag, jak réwniez nad optymalizacjag procesu

obrébki cieplnej proszku uzyskanego z taSmy NdFeB. Wyniki tych badan zostang przedstawione po
zakonczeniu serii badan.
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Abstract

The biggest influence on the magnetic properties of nanocristalline ribbons and powders has

character of microstructure, between others - the grain size, volume of hard and soft magnetic
phases and their distribution. Magnetic properties of ribbons and powders depend mainly on their
chemical composition and parameters of their heat treatment.

Technology of dielectromagnets from nanocrisalline ribbon consists of the following processes:
preparing the NdFeB alloy

preparing the ribbon

powdering of the ribbon

heat treatment of the powder

preparing the dielectromagnets by injection or compression molding.

In the researches alloy NdoFe7/Bia5 prepared in the Research Institute of Industrial Science &

Technology in Pohang was used. The ribbon was powdered to 200 - 250 pm grains size. Influences
of the time of powdering, temperature and time of heat treatment on the magnetic properties of
dielectromagnets have been established.

Table 1 shows the influence of powdering time on the magnetic properties of dielectromagnets.

Table 2 shows the influence of temperature of powder annealing on magnetic properties of dielec-
tromagnets. Table 3 shows influence of the time of powdering on the magnetic properties of dielec-
tromagnets.
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Initial results of the research on the NdFeB nanocrisalline dielectromagnets are presented in the
paper. The enhanced remanence limit of Mj/2 was not been passed. Authors stated that the tem-
perature and time of heat treatment was not optimal. Works on the optimisation of the process

parameters are conducted in both Institutes. The results will be presented after the research is
finished.



