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RESUMEN

En este trabajo se estudia el efecto de la adicion de germanio sobre las propiedades magnéticas de
cintas amorfas FeBSi de acuerdo a la formula FegBSi;o..Ge, (x=0 - 10). La formacién vitrea para
todos los contenidos x de Ge se comprobo mediante Difraccion de Rayos X. Las curvas de
magnetizacion demostraron un comportamiento magnéticamente blando, con excelentes valores de
magnetizacion de saturacion de entre 1.50y 1.55 Teslas. Por su parte, la permeabilidad magnética
en funcion de la frecuencia mostré también una clara dependencia con la sustitucion progresiva de
Ge, permitiendo ademds describir los procesos de magnetizacion activos en el material en funcion
de la frecuencia de excitacion del campo aplicado.

Toépico 2: Materiales Metalicos
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1. INTRODUCCION

Un metal amorfo es un material con una estructura desordenada a escala atémica, es decir, no posee
un arreglo periédico de largo alcance. Existen varios métodos de preparaciéon de aleaciones
amorfas en los cuales se pretende en general, alcanzar desde el estado liquido altas velocidades de
enfriamiento (del orden de 10° K/s) de tal forma que tanto la nucleacién como el crecimiento de
cristales se suprima. Entre los principales métodos de obtencién se encuentran los siguientes:
deposicidn por “sputtering”, solidificacién ultrardpida (también conocida como “melt-spinning” en
inglés) y aleado mecénico de alta energia [1]. La primera aleacion amorfa Aug,Siy se obtuvo en
1960 por Duwez y colaboradores en el transcurso de investigaciones sobre retencidn de fases en la
solidificacién de aleaciones mediante enfriamiento ultrardpido desde el estado liquido [2]. Los
metales amorfos poseen propiedades tnicas derivadas del arreglo no periédico que las caracteriza,
como son excelente homogeneidad y estabilidad quimica, alta resistividad eléctrica y ausencia de
defectos estructurales (vacancias y dislocaciones). En consecuencia, estos materiales presentan
propiedades tecnoldgicas interesantes, por ejemplo, alta resistencia a la fractura, comportamiento
magnético ultrablando y excelente resistencia a la corrosién [3]. Entre las aleaciones amorfas de
importancia tecnoldgica se encuentran los sistemas Fe-B-Si, en especial la aleacién Fe;sB3Sio, la
cual ha demostrado ser de gran utilidad para la fabricacién de transformadores de potencia y
motores [4]. Ademds, las temperaturas de Curie (es decir, la temperatura a la que ocurre la
transicion ferromagnética-paramagnética) y las temperaturas de cristalizacién de esta aleacidon son
las més altas de entre las aleaciones amorfas de este tipo [5]. Para este tipo de aleaciones, las
propiedades magnéticas pueden mejorarse atin mds mediante la adicién de elementos de transicién
o metaloides. Por ejemplo, el aleado con metales de transicion en el sistema Fe;o B 6SisM;y (x = 1-
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6 %at y M = Cr, V, Mo, Nb, Ni) result6 en el desarrollo de valores maximos de magnetizacion de
saturacion (= 1.5 Teslas) para contenidos x= 2% at en todas las composiciones [6]. El efecto del
aleado con metaloides y metales ligeros (como carbono, silicio, fésforo y aluminio) también se ha
reportado en sistemas Feg)By [7], encontrdndose una combinacién 6ptima de propiedades
magnéticas y térmicas para la aleacion Feg,B(Sis que incluye: campo coercitivo menor a 0.03 Oe,
magnetizacion de remanencia mayor de 12 kG, temperatura de Curie de 450 °C y temperatura de
cristalizacién de 500°C. En este trabajo de investigacion se presenta un estudio sistemdtico de la
influencia de la adiciébn de germanio sobre las propiedades magnéticas de cintas amorfas
FegoB0S110..Gey (x=0, 2,5, 5, 7,5, 10 % at).

2. PROCEDIMIENTO EXPERIMENTAL

La serie de aleaciones FegyB0S1;0xGey (x= 0.0, 2.5, 5.0, 7.5, 10 %at) se preparé a partir de lingotes
iniciales que se fundieron para cada composicion en un horno de arco eléctrico a partir de
elementos puros Fe (99.99%) y B, Si, Ge (= 99.9%) en una atmoésfera de argén de alta pureza para
prevenir la oxidacién. Las cintas amorfas se obtuvieron utilizando un sistema de solidificacién
ultrardpida de tipo “melt-spinning” operando con una atmoésfera de helio puro y una presién de
eyeccion de 40 kPa, asi como una velocidad tangencial de disco de cobre de 30 m/s. Las cintas
resultantes tuvieron las siguientes dimensiones: 1.75 mm de ancho y espesor variable de entre 20 y
30 um. La composicién quimica fue comprobada mediante EDS (“Energy dispersive
spectroscopy”). La presencia de la fase amorfa se confirmé por difraccion de rayos X (DRX)
utilizando radiacién Cu-K,. Por su parte, la caracterizacion magnética del material se llevd a cabo a
temperatura ambiente en un magnetémetro de muestra vibrante VSM modelo LDJ 9600 con un
campo aplicado maximo de 1360 kA/m con base en valores promedio calculados a partir de 10
repeticiones. Adicionalmente se realizaron mediciones de permeabilidad compleja p'= et iftim

(i=v—1 ) mediante un analizador de impedancia HP 4192 A. El intervalo de frecuencias usado fue
de entre 5 Hz y 13 MHz.

3. RESULTADOS Y DISCUSION

Los resultados de rayos X para los distintos contenidos x de Ge se muestran en la Fig.1. Todos los
difractogramas muestran un solo pico ancho alrededor del 4ngulo de 26 = 45.1°. Este maximo tnico
es caracteristico de las fases amorfas, por lo que es posible sefialar el estado vitreo de las aleaciones
en estudio.
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Figura 1. Difractogramas DRX para la serie FegoBSijo.Gex
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En tanto, las curvas de magnetizaciéon M-H correspondientes a la serie FegoB1¢Si;0.<Gey se muestran
en la Fig. 2. En general se observa un ciclo de histéresis con campo coercitivo muy reducido (H, <<
10 kA/m) en el que se alcanza facilmente la saturacién del material, lo cual es indicativo de un
comportamiento magnético blando. Los valores de magnetizaciéon de saturaciéon M, para cada
composicién no varian sustancialmente con el incremento del contenido de germanio al igual que
los campos coercitivos de las curvas.
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Figura 2. Curvas M-H de histéresis para para la serie FegyB¢Si19xGex

Por otra parte, el comportamiento de la permeabilidad compleja p'= i+ iptin para las aleaciones en
estudio se determiné a partir de mediciones de impedancia compleja Z = Z,. + iZ;, a través de la
siguiente transformacion [8,9]:

i :G[zj (1
@
Donde G corresponde a un factor geométrico y wa la frecuencia angular =27f.

En la Fig.3 se ilustra el comportamiento de las componentes real e imaginaria de la permeabilidad
compleja u* en funcién de la frecuencia f del campo aplicado A, = 0.42 A/m para la aleacién
FegyB0Si;o. Consideremos en primera instancia la componente real .. de p*. Se observa que la .
muestra un comportamiento constante, tipo meseta para f < 3x10° Hz. Esta caracteristica se ha
asociado a la deformacién reversible de paredes de dominio magnético como mecanismo de
magnetizacion en materiales magnéticos blandos [8,9]. Conforme f aumenta, se observa una
diminucién progresiva de L. que corresponde a un proceso de relajacion en el que la deformacién
reversible de las paredes de dominio magnético se va desfasando del campo #,. hasta una frecuencia
critica conocida como “frecuencia de relajacion”, f, para la cual dicho mecanismo ya no permanece
activo, dando paso a la rotacién de espin como proceso de magnetizacién que posee la constante de
tiempo adecuada para seguir las excitaciones de h,. en intervalos de f > f;. Por su parte, la
componente imaginaria W, de la misma Fig.3 se asocia con las pérdidas magnéticas del proceso de
magnetizacion activo del material [8,9], siendo el mdximo de L, coincidente con el valor f; que

marca la relajacidon del mecanismo de magnetizacién ya mencionado. Para esta aleacion f, = 744
kHz.
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Figura3. Componentes real e imaginaria de la permeabilidad compleja p* como funcién de la frecuencia f
del campo aplicado h,. = 0.42 A/m para la aleacién FegyB(Si;o

Ahora bien, cuando se aplica en la aleacién FegB0Sijo un %,. de intensidad mayor como el que se
indica en la Fig.4 ( h,. = 1.69 A/m), la componente real de u* sigue un comportamiento distinto
para f < 3x10° Hz, ya que en lugar de observarse la meseta de la Fig.3, se presenta ahora una clara
dependencia de W, con f, aunada a un aumento significativo para f < 4x10* Hz. Este incremento
notable de . se puede explicar en términos de un mecanismo de magnetizacion que implica el
desplazamiento irreversible de las paredes de dominio magnético por efecto de la intensidad del
campo h, [8,9]. Este desplazamiento irreversible da lugar al proceso de histéresis en el material, el
cual de hecho también presenta una relajacién, como se puede ver en la misma Fig.4 para el
intervalo de f que va de 4x10° Hz a 4x10* Hz en el que se observa una disminucién progresiva de
L. conforme aumenta f hasta un valor critico conocido como “frecuencia de relajaciéon de
histéresis” f," que marca la relajacién de dicho proceso, dando paso a la deformacién reversible de
pared descrita en la Fig.3 como mecanismo de magnetizacion activo para el intervalo de f que va de
4x10* a 1x10° Hz. La componente imaginaria W, por su parte muestra un comportamiento
consistente con la sucesion de los mecanismos de magnetizacién ya descritos, ya que presenta dos
méximos a f creciente que corresponden la f;" y a f, respectivamente. Para esta aleacién se tienen
los siguientes valores: f,"= 10 kHz y f, = 744 kHz. El hecho de que f," << f,, refleja la considerable
diferencia entre las contantes de tiempo caracteristicas de cada mecanismo de magnetizacion. Las
pérdidas de histéresis, representadas por el area bajo la curva del primer maximo, son mayores que
las pérdidas por deformacion reversible de pared (area bajo la curva del segundo méximo).
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Figura 4. Componentes real e imaginaria de la permeabilidad compleja p* como funcién de la frecuencia f
del campo aplicado &,. = 1.69 A/m para la aleacion FegoB(Si,

En la Fig.5a se ilustra el efecto del contenido x de Ge sobre la componente [, para la serie
FegoB0Si10.«Gex para una intensidad de campo aplicado £,. = 0.42 A/m. Como ya se menciond, a
esta intensidad de 4, se tiene como mecanismo de magnetizacion para f < 3x10° Hz, la deformacién
reversible de pared de domino magnético, misma que se manifiesta como proceso activo para todas
las composiciones x. De hecho, |, presenta una disminucién inicial entre x= 0 y x= 2.5 (de 800 a
600) para después recuperarse (a W= 750) y mantenerse constante en x=5.0, 7.5, para finalmente
disminuir considerablemente a x= 10.0 (W= 250). De manera inversa, la componente imaginaria
(Fig.5b) sigue un patrén de aumento inicial en el valor de f; de 744 kHz a 1500 kHz para disminuir
posteriormente a fx = 1000 kHz y finalmente aumentar hasta f;, = 4000 kHz. Esta tendencia puede
interpretarse con base en las variaciones de la anisotropia magnética del material, la cual surge del
acoplamiento magnetoeldstico entre la magnetostriccion A, de las aleaciones y los esfuerzos
residuales acumulados en el material durante el proceso de solidificacion ultrardpida. Estos
esfuerzos surgen del hecho de que el enfriamiento en esta técnica de “melt spinning” no ocurre de
manera homogénea, sino mds bien de forma diferencial: la parte del fundido que entra primero en
contacto con el sustrato de enfriamiento (el disco giratorio de cobre macizo) se templa antes que la
parte superior de la cinta que se va formando durante el proceso [10,11]. De esta forma se inducen
esfuerzos direccionales a lo largo del eje principal de la cinta que contribuyen a la componente
magnetoeldstica K. de la anisotropia magnética de acuerdo a la expresién siguiente [12 ]:

K, = g/13,0'
2 2)

Donde o corresponde a la intensidad de los esfuerzos residuales del templado ultrarapido
(tipicamente ¢ ~100 MPa en cintas amorfas FeBSi [13]).
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Figura 5. Comportamiento de las componentes real (a) e imaginaria (b) de la permeabilidad compleja, para la
serie FegoB(Si;0.xGe, con . = 0.42 A/m.

El incremento en la K, con el aumento del contenido de Ge puede atribuirse a la diferencia de
radios atomicos entre los &dtomos de Ge (rge = 0.124 nm [14]) y de Si (r5;= 0.115 nm [14]). Esta
diferencia de radios atémicos entre los 4tomos constituyentes en las aleaciones favorece la aparicién
de esfuerzos internos que contribuyen a la K. [15]. Al aumentar la K, de las aleaciones, la [,
disminuye debido a la proporcionalidad existente entre ambos pardmetros [16]:

MX

)
Donde K, es la constante de anisotropia del material (en este caso, K, = K, principalmente). La M;
permanece practicamente constante como se indicé en la Fig.3a. El aumento en la K, de las
aleaciones estudiadas es consistente con las curvas W (f), Wn(f) para h,. = 1.69 A/m (Fig.6), en las
que el mecanismo de histéresis de la aleacion con x= 0 desaparece subitamente para X > 2.5 como
resultado de una K, mayor, la cual dificulta considerablemente el desplazamiento de paredes de
dominio magnético. En el caso de la . (Fig.6a), la curva se hace constante para f < 3x10° Hz y x >
2.5, es decir, se suprime el desplazamiento de paredes de dominio magnético dejando solo la
deformacion reversible de pared como mecanismo de magnetizacién activo para la misma
intensidad de campo #,.. Complementariamente, las curvas de la componente L;,, (Fig.6b) pasan de
presentar dos maximos (£ y f; para x= 0) a uno solo (f, tinicamente para x >2.5).

l[[:
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Figura 6. Comportamiento de las componentes real (a) e imaginaria (b) de la permeabilidad compleja para la
serie FegoB10Sij0.xGe, con h,. = 1.69 A/m.

4. CONCLUSIONES

La serie de aleaciones amorfas FegoB0Sijo.xGe, (x = 0 -10) obtenidas por solidificacién ultrardpida
presentd propiedades tipicas de material magnéticamente blando, con una magnetizacion de
saturacion promedio de 1.5 T y campos coercitivos menores a 3 kA/m. La permeabilidad magnética
de las aleaciones resulté muy sensible al contenido de Ge, mostrando una reduccién importante para
contenidos de Ge crecientes. Asimismo, fue posible resolver los mecanismos de magnetizacién
presentes en el material mediante la técnica de espectroscopia de impedancias y el formalismo de
permeabilidad compleja en los siguientes términos: desplazamiento irreversible de pared (histéresis)
para f < 4x10* Hz, deformacién reversible de pared para 4x10* < f < 3x10° Hz y rotacién de espin
para f> 5x10° Hz. Estos mecanismos resultaron también dependientes del contenido de Ge.
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