О ВОЗМОЖНОСТИ КОНТРОЛЯ РАЗЛИЧНЫХ МАСШТАБНЫХ СТРУКТУРНЫХ УРОВНЕЙ АМОРФНЫХ И НАНОКРИСТАЛЛИЧЕСКИХ МАГНИТНЫХ МАТЕРИАЛОВ
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        Рассмотрены два структурных состояния; микрокристаллическое и нанокристаллическое, каждое с разным набором размеров зерен. Изучено влияние структурного состояния аморфных сплавов Fe5Co70Si15B10,  Fe60Co20Si5B15, Co81,5Mo9,5Zr9  на их магнитные характеристики при разных условиях нанокристаллизациив. Установлена связь особенностей тонкой структуры исследованных аморфно-нанокристаллических  сплавов с величиной поля смещения петли гистерезиса и информативными параметрами эффекта Баркгаузена
Введение

         Магнитные свойства магнитомягких материалов зависят от их структурного состояния, особенностей доменной структуры, степени стабилизации доменных границ. Изменяя структуру ферромагнитных материалов, можно управлять их магнитными свойствами. При исследовании структурного состояния аморфных и нанокристаллических сплавов широко используется метод просвечивающей электронной микроскопии. Дополнительную информацию о структуре сплавов можно получить, используя информативные параметры  эффекта Баркгаузена [1,2]. 
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         В данной работе изучено влияние структурного состояния аморфных сплавов на основе Fе и Со на  параметры  эффекта Баркгаузена при разных условиях термических и термомагнитных обработок (ТМО). 
Эксперимент

           Аморфные  ленты  получены  закалкой  расплава на  вращающийся медный диск (толщина ленты 20-25 мкм, ширина 5 мм). Образцы имели форму полос и тороидов. Исследование проводили на образцах из аморфных  сплавов  с  различной  магнитострикцией    Fe60Co20Si5B15   ((s ~ 30(10-6),  Fe5Co70Si15B10  ((s ~ 0,5(10-6)  и  Co81,5Mo9,5Zr9  с (s близкой к нулю. Для снятия закалочных напряжений образцы отжигали в вакууме при температурах от 300 до 450оС. Затем проводили термомагнитные обработки в продольном магнитном поле различной частоты (постоянном, переменном f=50 Гц и высокочастотном f=80 кГц) [3]. Некоторые образцы подвергали комплексной термомагнитной обработке, которая заключалась в отжиге  образцов в определенном температурном интервале с одновременным наложением магнитных полей: постоянного и высокочастотного. Часть образцов закаливали в воде в переменном магнитном поле от температуры Кюри (скорость охлаждения была 5000о/мин). 

          Структуру аморфных лент исследовали методом просвечивающей электронной микроскопии на микроскопе JEM-200КХ. Для просмотра в электронном микроскопе из лент сплава были приготовлены методом электролитической полировки фольги, в которых самые тонкие области достигали толщины 200-300 нм. 
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        В качестве информативного параметра эффекта Баркгаузена выбрана эдс потока скачков Баркгаузена (, усредненная за период перемагничивания. Визуально поток скачков Баркгаузена (СБ) наблюдали на экране осциллографа. ( измеряли на полосовых образцах накладным датчиком [3]. На тороидальных образцах измеряли статические петли гистерезиса, начальную магнитную проницаемость (о и магнитные потери [image: image15.wmf] 
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Р0,2/20000. Магнитные  потери  измеряли при частоте 20 кГц  и индукции 0,2 Тл. Их вычисляли по площади динамических петель гистерезиса, записанных стробоскопическим методом. Начальную магнитную проницаемость определяли при частоте 80 Гц в поле напряженностью 0,05 А/м. Дополнительно на полосовых образцах измеряли статические петли гистерезиса.
Результаты и обсуждение

Основные характеристики сплавов – температура Кюри Тс и температура кристаллизации Ткр – приведены в таблице 1. В таблице 2 приведены магнитные свойства сплавов Fe60Co20Si5B15,  Fe5Co70Si15B10    и  Co81,5Mo9,5Zr9  после   термических и термомагнитных обработок при разных условиях.
                                             Значения Тс и Ткр для аморфных сплавов                        Таблица 1
	            Сплав
	             Тс,оС   
	                Ткр,оС

	          Fe5Co70Si15B10
	              380
	                480   

	          Fe60Co20Si5B15
	              550            
	                490          

	          Co81,5Mo9,5Zr9
	              460
	                540 


                    Магнитные свойства аморфных сплавов после различных обработок [ 3 ]        Таблица 2   
	    Сплав
	     Обработки
	   (о
	    Нс, 

   А/м
	Р0,2/20000,   

         Вт/кг
	    Вr/Вm

	Fe5Co70Si15B10
	Отжиг
 ТМО в постоянном           поле                           Быстрое охлаждение в переменном поле
	  4500

  5200

45000
	   1,3

   0,6

   0,4
	     30 

     37

       5
	      0,3 

      0,97

      0,96

	Fe60Co20Si5B15
	Отжиг

ТМО в постоянном           поле                           Комплексная ТМО
	  1050

  1200

  7500
	   2.5 

   2,5

   1,0
	     55 

     60 

       7    
	      0,3 

      0,97

      0,97

	Co81,5Mo9,5Zr9
	Отжиг
ТМО в постоянном           поле                             Быстрое охлаждение в переменном поле
	  1200 

  3500

50000
	   1,5

   0,8

   0,3
	     35

     40

       5
	      0,4

      0,97

      0,96


          На рис. 1 представлены петли гистерезиса сплава Fe5Co70Si15B10  в разных структурных состояниях: после быстрой закалки расплава на вращающийся диск, отжига без магнитного поля,  ТМО в постоянном магнитном поле и ТМО в поле высокой частоты (f=80 кГц). Быстро закаленный образец имеет округлую симметричную петлю гистерезиса. После отжига без поля петля гистерезиса имеет перетянутую форму. После ТМО в  постоянном магнитном поле петля становится прямоугольной, но появляется смещение петли по оси Н ((Н). ТМО в магнитном поле, изменяющемся с частотой 80 кГц, приводит к симметричной округлой петле гистерезиса с наименьшей коэрцитивной силой. ТМО в поле высокой частоты аналогична ТМО во вращающемся магнитном поле. Заметим, что закалка образца сплава Fe5Co70Si15B10  в воде от температуры Кюри дает такой же результат, что и ТМО в высокочастотном поле. Одноосная магнитная анизотропия, возникающая при отжиге в постоянном или переменном магнитном поле, приводит к высокой прямоугольности петли гистерезиса. Дестабилизация доменной структуры, которая происходит при термообработке в высокочастотном магнитном поле или при быстром охлаждении от температуры Кюри, приводит к симметричным петлям гистерезиса с низкой коэрцитивной силой.   
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Рис. 1. Петли гистерезиса аморфного сплава Fe5Co70Si15B10 после обработок: а - быстрая закалка; 
б - отжиг без магнитного поля; в - ТМО в постоянном  магнитном поле; г - ТМО в поле высокой частоты.[3]
          Наблюдаемые после термомагнитной обработки в постоянном магнитном поле смещенные по оси полей ((Н) петли гистерезиса связаны, по-видимому, с наличием в аморфной матрице микрокристаллических высококоэрцитивных выделений, направление намагниченности в которых определяется направлением магнитного поля при ТМО. Проведенные нами структурные исследования подтверждают это предположение.

          Структурные исследования аморфного сплава   Fe5Co70Si15B10    показали, что после ТМО в постоянном магнитном поле при температуре 250оС ((Н не превышает 1-2 Нс) в матрице аморфного образца возникают дисперсные кластеры (-Со. На темнопольном снимке структуры сплава после такой обработки высвечиваются кластеры в виде резких и нерезких точек; на картине микродифракции внутреннее кольцо размыто (рис.4а). После ТМО в постоянном магнитном поле при температуре 380оС (Н составляет 10-15 Нс. В структуре сплава возникают дисперсные выделения (размером ( 5 нм) фаз Со2Si и Fe3Si (рис. 4б), которые не наблюдались после отжига при низкой температуре. Подчеркнем особенность этих фаз – выстраивание дисперсных выделений в цепочки. На основе выполненных структурных исследований можно заключить, что в аморфном сплаве  Fe5Co70Si15B10  в интервале температур  ТМО 250-350оС небольшое смещение петли гистерезиса связано главным образом с кластерами (-Со, ведущими к стабилизации доменной структуры. Смещение петли гистерезиса образцов, отожженных при более высоких температурах, возникает, вероятно, из-за выделения дисперсных фаз с более высокой коэрцитивной силой. 
                                        
[image: image2.wmf]
Рис. 2.  Зависимость поля смещения  петли  гистерезиса от                                                                                                                                                                                                                                                                                 температуры ТМО в постоянном  поле для образцов сплава Fe5Co70Si15B10. [3].
На рис. 2 показана зависимость поля смещения  (Н от   температуры        ТМО в постоянном поле для образцов сплава  Fe5Co70Si15B10 .      Время выдержки  1 час для всех образцов.

Видно, что ТМО до температур 250оС практически не смещает петлю гистерезиса. Обработки в интервале температур 250- 350оС приводят к небольшому смещению петли (порядка 1-2 Нс). При более высоких температурах ТМО смещение петли резко увеличивается и достигает значений 10-15 Нс.

        На рис. 3 представлены петли гистерезиса аморфного сплава Fe60Co20Si5B15 после закалки расплава на вращающийся диск, отжига без магнитного поля, ТМО в постоянном поле и после комплексной ТМО. Видно, что в исходном состоянии (после закалки расплава)  петля  гистерезиса  округлая,  симметричная,  с большой   коэрцитивной   силой
 (Нс = 7 А/м). Образец имеет высокие магнитные потери и низкую начальную магнитную проницаемость (см. таблицу 2). После отжига петля гистерезиса становится перетянутой, перетяжка ярко выражена.  Отжиг в  постоянном магнитном поле приводит к смещенной петле гистерезиса. В результате комплексной ТМО петля гистерезиса становится симметричной с высоким коэффициентом прямоугольности (Вr/Вm=0,95) и низкой коэрцитивной силой.
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Рис. 3. Петли гистерезиса аморфного сплава Fe60Co20Si5B15 после обработок: а) быстрая закалка; 
б) отжиг без магнитного поля; в) ТМО в постоянном  магнитном поле; г) комплексная  ТМО [3].
Аналогичные результаты получены и для безметаллоидного сплава Co81,5Mo9,5Zr9  (см. таблицу 2).

Структурные исследования сплава Fe60Co20Si5B15  после ТМО в постоянном магнитном поле при температуре 400оС показали, что в структуре этого сплава  имеются дисперсные выделения (размером ( 5 нм) фаз Со2Si и Fe3Si (рис.5). Направление намагниченности в них  определяется направлением магнитного поля при ТМО. Отметим, что в результате этой обработки в сплаве наблюдаются значительные смещения петли гистерезиса ((Н ~ 10-15Нс). 

На рис. 6 представлены электронно-микроскопические снимки структуры аморфного сплава Co81,5Mo9,5Zr9  после термообработок при 300оС в течение 2 часов, 450оС – 1 час и ТМО в постоянном магнитном поле при температуре 450 оС  в течение 1 часа. Электронно-микроскопические исследования показали, что отжиг при 300оС в течение 2 часов оставляет матрицу в аморфном состоянии. Однако в картине микродифракции сплава обнаруживается помимо первого и второго диффузных гало одиночные и кольцевые дифракции, последние состоят из мелких рефлексов.  В картине структуры сплава, полученной в режиме темного поля обнаруживаются кристаллические фазы, расшифровка которых по величине межплоскостных расстояний показала, что их можно отнести к выделениям (–Со и (–Со фаз, размером менее 2 нм. После отжига при температуре   450оС  в   структуре   сплава   присутствуют   дисперсные  фазы (–Со, (–Со,
Со2 (Мо,Zr). Однако структура сплава после такой обработки в большинстве своем остается аморфной. Следует особо отметить влияние постоянного магнитного поля на процессы структурообразования на начальных стадиях расстекловывания аморфного сплава при термообработке. По-видимому, постоянное поле вызывает направленный рост кластеров (–Со и способствует образованию из них (колоний( в виде линейных внутри ленты или трехмерных образований от поверхности ленты.

На рис.7 представлены осциллограммы огибающих амплитуд потока СБ для образцов сплава Fe60Co20Si5B15 после отжига при температуре 300оС и после ТМО в постоянном магнитном поле при температуре 400оС. Видно, что после отжига при температуре 300оС распределение СБ по полю подчиняется гауссовскому закону. После ТМО в постоянном поле при температуре 400оС  на осциллограмме огибающей амплитуд потока скачков Баркгаузена наблюдаются несколько областей критических полей старта и виден сдвиг по оси полей, обусловленный смещением петли гистерезиса.

Сопоставление  осциллограмм  огибающих  амплитуд  потока  СБ,  приведенных  на
 рис. 7, и электронно-микроскопических снимков структуры сплава Fe60Co20Si5B15, представленных на рис. 5, указывают на существование корреляции между структурой сплава и выбранным информативным параметром эффекта Баркгаузена. А именно: распределение СБ по полю по гауссовскому закону соответствует аморфной структуре, возникновение дисперсных выделений в сплаве приводит к появлению на осциллограмме нескольких областей критических полей старта, соответствующих выделениям в аморфной матрице.
      [image: image4.png]



Рис. 4. Электронно-микроскопические снимки структуры аморфного сплава Fe5Co70Si15B10  и картина микродифракции после ТМО в постоянном поле: а–ТМО при 250оС; б–ТМО  при 380оС.

[image: image5.png]Fig. 4. Electron micrographs and associated electron diffraction patterns for the FesCo7(Si;sB o amorphous
annealing in a dc magnetic field at (a) 250 and (b) 380°C.

Fig. 5. Electron micrographs and associated electron diffraction patterns for the FegyCo,0SisB;5 amorphous alloy subjected to
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Рис. 5. Электронно-микроскопические снимки структуры аморфного сплава    Fe60Co20Si5B15 и картина микродифракции после обработок: а – термообработка 300оС, 1 час; б – ТМО в постоянном поле 400оС, 15 мин.
                     а      [image: image6.png]
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Рис. 6. Электронно-микроскопические снимки структуры аморфного сплава   Co81,5Mo9,5Zr9  и картина микродифракции после обработок: а – термообработка 300оС, 2 часа; б – термообработка 450оС, 1 час. в – ТМО в постоянном поле 450оС, 1час.
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Рис. 7. Осциллограммы огибающих амплитуд потока скачков Баркгаузена после  обработок сплава Fe60Co20Si5B15: а – термообработка 300оС, 1 час;  б -  ТМО в постоянном поле 400оС, 15 мин.
Рис. 8. Осциллограммы огибающих амплитуд потока скачков Баркгаузена для сплава Co81,5Mo9,5Zr9 после  обработок:  а – термообработка  300оС, 2 часа;  б - термообработка  450оС, 1 час; в – ТМО в постоянном поле 450оС; г – ТМО в переменном поле 450оС.

          На рис. 8 приведены осциллограммы огибающих амплитуд потока СБ для образцов аморфного безметаллоидного сплава Co81,5Mo9,5Zr9 после различных термических и термомагнитных обработок. Видно, что после отжига при температуре 300оС распределение СБ по полю подчиняется гауссовскому закону. После отжига при температуре 450оС на осциллограмме огибающей амплитуд потока СБ наблюдается несколько областей критических полей старта. Сопоставление осциллограмм огибающих амплитуд потока СБ и снимков структуры аморфного сплава Co81,5Mo9,5Zr9  после термических обработок при разных условиях также указывает на корреляцию между структурой сплава и выбранным параметром эффекта Баркгаузена.
После ТМО в постоянном поле на осциллограмме огибающей амплитуд потока СБ также наблюдаются несколько областей критических полей старта, виден сдвиг по оси полей. ТМО в постоянном поле приводит к увеличению амплитуды потока СБ с одновременным сужением областей критических полей старта.

         После ТМО в переменном магнитном поле смещение осциллограммы амплитуд потока СБ по оси полей исчезает. Петля гистерезиса  становится симметричной. Амплитуда скачков уменьшается. Область критических полей старта дополнительно сужается. Эдс потока скачков Баркгаузена (, измеренная после ТМО в переменном магнитном поле, на 8% меньше (, измеренной после ТМО в постоянном магнитном поле. Отметим, что в результате ТМО в переменном магнитном поле значительно возрастает начальная магнитная проницаемость и снижаются магнитные потери.

         Ранее [4,5]  было показано, что эффект Баркгаузена для микрокристаллического структурного состояния изменяется при переходе от мелкого зерна 2 мкм к крупному 100 мкм  (рис. 9а).

         Нами показано [6,7], что при расстекловывании и нанокристаллизации аморфного состояния в зависимости от температурных условий отжига, при которых происходит выделение нанофаз и образование нанозерен, которые могут, в свою очередь, изменяться от  2 нм   до   10-20 нм  в размерах,  эффект  Баркгаузена  также   закономерно   изменяется

 (рис.9 б). Объяснение обнаруженным эффектам на основании учета смещения положения и величины размытия пиков, появление двух или даже трех пиков  неизбежно заставляет привлечь результаты измерения параметров эффекта Баркгаузена на материалах с крупным размером зерен ( рис. 9 а).

                                          [image: image10.png]20 3. C. Topkysos, 10. H. iparomanckii, M. Mirxonckn
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Tlokasano [71], uTo ¢ yBemuEHHEM TeMIIEPATYPbl MOBBIIACTCS KONMIECTBI
PErUCTPHPYEMBIX CHTHAJIOB 3a CYET JOMHHHPYIOIIErO yUacTHs B MPOLECCa)
nepeMarauunBanus 90° JOMEHHBIX CTEHOK H, BO3MOXKHO, C IOBBIIIEHHEM TI0-
NBISKHOCTH JIOMEHHBIX rpanui (puc. 21).
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IIpu ymenbIIEHNN pa3Mepa KPHCTALTHYECKOTO 3epHa oT 11,7 10 2,4 MM
B XKeJle30KpeMHNcToit crann (3 % Si) obnapyxeno [36] cHmKeHHe HHTEH-
CHBHOCTH LIyMOB Bapkraysena u pocT MOUHOCTH 9]IEKTPOMArHUTHBIX TO-
Tepb. [IPOTHBONONOXHOE BIHAHNE H3MENBUCHIS 3ePHA HA TOBEJIEHIe yKa-
3QHHBIX XaPAKTEPHCTHK CBA3AHO C H3MENBUYCHHEM OCHOBHBIX Il KDAEBBIX 3a-
MBIKAIOIIMX MATHUTHBIX JOMEHOB (cM. puc. 1 1 puc. 11). Do yennusaercs
CONYTCTBYIOLM CHIXKEHHEM TEKCTYPOBAHHOCTH CTAIH, UTO IPUBOJIHT K H3-
MeJILUCHHIO TOBEPXHOCTHBIX 3aMBIKAIOIINX OMEHOB IPH yBel ! "eHHH
[28] 1 MenkonomennOMy 90° MeXaHH3MY NepeMArHIYHBAHNA B CBS3H C yBe-
JIMUCHNEM Oi-YIIa PacCesiHus TEKCTYPBI B IIOCKOCTH 06pasua (em. puc. 11 B
pabore [54]). Benenersie ymeHbIIeHns pasMepa 3epHa i pocTa yriia o iH-
TEHCHBHOCTH CKauKOB Bapkraysena cuikaercs B 4 pasa [36] npu neoGbru-
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TepMooOpaboTok [75].
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Рис.9. Изменение эффекта Баркгаузена в зависимости от размера структурного зерна в микрокристаллическом (а)  и нанокристаллческом (б) структурных состояниях (пики характеризуют размеры нанозер матрицы и нанофазы).
Заключение
Обнаружено влияние постоянного магнитного поля при термомагнитной обработке на процессы структурообразования на начальных стадиях нанокристаллизации  аморфных сплавов. Установлена связь особенностей тонкой структуры аморфных сплавов на начальных стадиях нанокристаллизации с величиной поля смещения петли гистерезиса исследованных сплавов. Показано, что перемагничивание образцов, прошедших термомагнитную обработку в постоянном магнитном поле, осуществляется комплексом скачков Баркгаузена с близкими полями старта, что приводит к росту магнитных потерь.  
Впервые показано, что параметры эффекта Баркгаузена коррелируют  с особенностями тонкой структуры на начальной стадии нанокристаллизации  аморфных сплавов и могут быть использованы для контроля структурного состояния этих сплавов.
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