Piotr GUZDEK', Wojciech GRZESIAK', Piotr ZACHARIASZ', Grzegorz KOLASZCZYNSKI',

Wojciech SMOLKA', Marek WZOREK®

Instytut Technologii Elektronowej Oddziat w Krakowie (1), Instytut Technologii Elektronowej w Warszawie (2)

doi:10.15199/48.2017.08.02

Czujnik magnetoelektryczny do pomiaru natezenia pola

magnetycznego

Streszczenie. W artykule przedstawiono realizacje czujnika natezenia statego pola magnetycznego w oparciu o kompozyty magnetoelektryczne.
Element czuty sensora wykonano w postaci kompozytu ceramicznego warstwowego wykonanego w technologii Low Temperature Cofired Ceramic
(LTCC) umieszczonego pomiedzy cewkami Helmholtza. W celu zwiekszenia efektu magnetoelektrycznego kompozyt poddano procesowi polaryzacji
elektrycznej w podwyzszonej temperaturze. Spowodowato to prawie dwukrotny wzrost wspéfczynnika magnetoelektrycznego. Wykazano, ze w
zakresie natezen statych pél magnetycznych ponizej 800 Oe napiecie generowane przez czujnik jest liniowo zalezne od natezenia statego pola

magnetycznego.

Abstract. This paper presents the implementation of sensor based on the magnetoelectric composites for measurements of magnetic field strength.
The sensing element of the sensor was made as a multilayer ceramic composite using the LTCC technology and was placed between the Helmholtz
coils. In order to increase magnetoelectric effect, the composite was electrically polarized at elevated temperature. Magnetoelectric coefficient of the
polarized composite is two times higher than for composite without polarizing. It has been shown, that in the range of static magnetic fields below
800 Oe, the voltage generated by the sensor is linearly dependent on the strength of a constant magnetic field. (Magnetoelectric sensor for

measurements of the magnetic field strength).

Stowa kluczowe: technologia LTCC, kompozyt, magnetostrykcja, efekt magnetoelektryczny, czujnik pola magnetycznego
Keywords: LTCC technology, composite, magnetostriction, magnetoelectric effect, magnetic field sensor

Wprowadzenie

Materiaty magnetoelektryczne sg obecnie szeroko
badane zaréwno dla celéw poznawczych jak i aplikacyjnych
[1-13]. Zazwyczaj jednofazowe materialy magneto-
elektryczne wykazujg niewielki efekt magnetoelektryczny w
temperaturze pokojowej (Cr,0O3, BaTiO3), dlatego znacznie
czesciej w praktyce stosuje sie materiaty kompozytowe.

Znane sg z literatury rézne kompozycje materiatow
magnetoelektrycznych, ktére z regulty wykorzystujg
ferroelektryczne perowskity takie jak BaTiOs, PbTiOs,
Pb(Zr,Ti)Os i ferrimagnetyczne ferryty (Ni,Zn,Cu,Co)Fe20s.
Posiadaja one bardzo zrdéznicowane  wilasciwosci
magnetoelekiryczne, ktére determinujg ich potencjalne
zastosowania. Dla przyktadu, w publikacji [14] opisano
technologie wytwarzania oraz wiasciwosci
magnetoelektryczne kompozytéw o sktadzie xBag sPbo 2TiO3
— (1 - x)CuFe04 (x = 0,5, 0,6, 0,7, 0,8, 0,9). Zaréwno ferryt
CuFexO4 jak i ferroelektryk BagsPbo2TiO3 wytworzono
konwencjonalng metodg reakcji w fazie statej. Pomiary
efektu magnetoelektrycznego w temperaturze pokojowej
wykazaty, ze najwyzszy wspotczynnik magnetoelektryczny
na poziomie 230 pV/(cmOe) posiada kompozyt o

zawartosci  BaggPbo2TiOs wynoszacej x = 0,7.
Wspébtczynnik  magnetoelektryczny tych  kompozytéw
praktycznie nie =zalezy od natezenia statego pola

magnetycznego w zakresie od 0,5 do 6 kOe.

Znaczagco wiekszy wspotczynnik magnetoelektryczny
uzyskano w kompozytach o skiladzie yNipgZno2Fe204
+(1-y) PbZrgs:TiossOs (y= 0, 0,15, 0,30, 0,45, 1)
wytwarzanych konwencjonalng metodg reakcji w fazie
statej. Osiagnieto maksymalny wspotczynnik
magnetoelektryczny dla kompozytu 0.15NiggZng2Fe204
+0.85PbZry 5,Tip4sO3 na poziomie 0,8 mV/(cmOe) przy
natezeniu statego pola magnetycznego wynoszgcym
0,8 kOe [15]. Kolejne prace badawcze doprowadzity do
uzyskania bardzo wysokich wartosci wspétczynnika
magnetoelektrycznego. W publikacji [16] przedstawiono
kompozyt ceramiczny zawierajgcy ferroelektryk
Pb(Mg1/3Nb2/3)03-PbTiO3 i ferryt Nio,gZﬂo{zFe304 (NZFO).
Sktadniki zmieszano w proporcjach 5:1. Osiggnieto wysoki
wspotczynnik magnetoelektryczny kompozytu
ceramicznego, spiekanego w temperaturze 1250°C przez

2 h, wynoszacy 64 mV/(cmOe) dla natezenia statego pola
magnetycznego 1,1 kOe oraz 406 mV/(cmOe) dla
natezenia statego pola magnetycznego 0,26 kOe.

Jeszcze  wyzszy  wspofczynnik  magnetoelektryczny
wynoszgcy 625 mV/(cmOe) uzyskano w kompozytach
(X)Nio,gCOo,1CUo41Fezo4 - (1 - X)PbZngTio,zOs dla x = 0,25
przy natezeniu statego pola magnetycznego 750 Oe. Tak
wysoki wspotczynnik magnetoelektryczny uzyskano dzieki
wstepnej polaryzacji elektrycznej kompozytu w polu
elektrycznym 3kV/cm przy temperaturze okoto 180°C [17].

Materialy magnetoelektryczne sg stosowane w technice
mikrofalowej, sensorowej, w technice pomiarowej, jako
nosniki informacji o bardzo gestym upakowaniu, jako
czytniki informacji, itp. Mozna przewidzie¢ dalsze
zastosowania typu funkcjonalnego tych materiatéw np. w
medycynie — matoinwazyjne rozruszniki serca, w technice —
do produkcji  prostych  przetwornikow, gto$nikéw,
sitownikow, wzbudnikéw, itp. Pojawiajg sie patenty, ktore
dowodzg potencjatu aplikacyjnego tych materiatow. W USA
opatentowano np. narzedzia chirurgiczne zawierajgce
elementy = magnetoelektryczne, ktére moga by¢
wykorzystywane do matoinwazyjnych zabiegow
chirurgicznych [18]. Zgodnie z tym opisem patentowym
element magnetoelektryczny sktada sie z warstw
piezoelektrycznych oraz magnetostrykcyjnych i umozliwia
sterowanie narzedziem poprzez pole magnetyczne. Pole
magnetyczne powoduje odksztatcenie warstwy
magnetostrykcyjnej i zmiane potozenia narzedzia. Do
kontroli potozenia narzedzia wykorzystywane jest napiecie
generowane w warstwie piezoelektrycznej. Jako materiaty
magnetostrykcyjne stosowane sg m.in. ferryty kobaltu,
niklu, litu, miedzi i manganu a jako materiat
piezoelektryczny  PZT, Pb(MgsNb23)O3 -  PbTiOs,
Pb(Zn+;3Nb2/3)O3 - PbTiOs.

Ponadto, sg stosowane w technice mikrofalowej,
sensorowej, w technice pomiarowej, jako nosniki informac;ji
0 bardzo gestym upakowaniu, jako czytniki informacii, itp.
Jedng z mozliwosci aplikaciji materiatéw
magnetoelekirycznych sg czujniki poél magnetycznych.

Typowe czujniki do pomiaru natezenia pola
magnetycznego realizuje sie¢ w oparciu o elementy
indukcyjne lub czujniki wykorzystujgce efekt Halla.
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Niedogodnoscig  czujnikbw  indukcyjnych jest silna
zaleznos$¢ sygnatu wyjsciowego od czestotliwosci zmian
pola magnetycznego, co sprawia, ze amplituda sygnatu
wyjsciowego zanika przy matych czestotliwosciach. Z kolei,
czujniki pola magnetycznego wykorzystujgce efekt Halla, z
uwagi na matg amplitude sygnatu wyjsciowego, wymagaja
wyposazenia w precyzyjne i stabilne zrédio zasilania oraz
dodatkowy, skompensowany termicznie ukiad
wzmacniajgcy sygnat wyjsciowy czujnika. Z drugiej strony,
magnetoelektryczne czujniki ceramiczne charakteryzujg sie
prostg budowag, duzg niezawodnoscig i wykazujg
stosunkowo duze zmiany sygnatu wyjSciowego, co
upraszcza ukfad aplikacyjny. w materiatach
magnetoelektrycznych zewnetrzne pole magnetyczne
indukuje polaryzacje elektryczng (efekt
magnetoelektryczny) poprzez mechaniczne sprzgzenie
pomiedzy podsystemem magnetostrykcyjnym i
piezoelektrycznym. Naprezenia, powstate w wyniku zmiany
rozmiaru domen magnetycznych w materiale
magnetostrykcyjnym, powodujg wzrost polaryzacji domen
elektrycznych w materiale piezoelektrycznym w kierunku
rozciggania i spadek polaryzacji domen elektrycznych w
kierunku $ciskania. Zmiana polaryzacji elektrycznej jest
zwigzang ze zmiang gestosci tadunkéw elektrycznych w
poblizu $cian domenowych co jest przyczyng indukowania
pola elektrycznego w catych domenach. Zazwyczaj
materialy  jednofazowe  wykazujg  niewielki efekt
magnetoelektryczny. Obecnie szczegdlny nacisk ktadzie sie
na kompozyty ferrytowo — relaksorowe, w ktorych efekt
magnetoelektryczny jest znacznie wiekszy niz w
materiatach jednofazowych.

W  przedstawionym artykule omdwiono konstrukcje
magnetoelekirycznego czujnika natezenia statego pola
magnetycznego bazujgcego na spolaryzowanym
kompozycie magnetoelektrycznym sktadajgcym sie z
warstw ferrytu NiZnCuFe2O4 rozdzielonych warstwami
ferroelektryka BaTiOs.

Synteza materiatéw oraz metodyka badan

Element czuly sensora wykonano w postaci kompozytu
skladajgcego sie z magnetycznych warstw ferrytu
NiZnCuFe,O4 rozdzielonych warstwami ferroelektryka
BaTiOs;. Opracowano optymalny profil spiekania kompozytu
(rys.1), ktéry obejmuje etap odparowania rozpuszczalnikow
(2), etap wypalenia sktadnikdw organicznych kompozytu (4)
oraz etap spiekania warstw ceramicznych w temperaturze
950°C przez 2 godziny (6).
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Rys.1. Profil spiekania kompozytéw wielowarstwowych: 1 —

podgrzanie do temperatury odparowania rozpuszczalnikéw, 2 —
odparowanie rozpuszczalnikéw, 3 — podgrzanie do temperatury
wypatu  sktadnikow organicznych, 4 - wypat skfadnikéw
organicznych, 5 — podgrzanie do temperatury spiekania, 6 —
spiekanie kompozytu, 7— chfodzenie

Powyzszy profil spiekania gwarantuje uzyskanie
kompozytu bez delaminacji i peknie¢ na granicach warstw

oraz nie powoduje deformacji kompozytu i powstawania
obcych faz na ich granicach. Szczegétowy opis syntezy
sktadnikbw do wykonania kompozytu i kompozytu
warstwowego opisano w literaturze [19].

W poréwnaniu z badaniami przedstawionymi w
literaturze [19], otrzymany kompozyt dodatkowo poddany
zostat wstepnej polaryzacji elektrycznej. Polaryzacji
dokonano przez przytozenie silnego zewnetrznego pola
elektrycznego w temperaturze 80°C i 110°C w celu
uporzgdkowania dipoli  elektrycznych w  warstwach
ferroelektrycznych wzdituz okreslonego kierunku. Nastepnie
schtodzono kompozyt w obecnosci pola elekirycznego do
temperatury pokojowej co niejako ,zamrazato” dipole
elektryczne wzdtuz kierunku pola elektrycznego. Pozwala to
uzyska¢ bardziej efektywne oddziatywanie pomiedzy
poduktadem magnetycznym i ferroelektrycznym. Podczas
procesu polaryzacji istnieje jednak mozliwos¢ uszkodzenia
kompozytu w wyniku przytozenia zbyt duzego pola
elektrycznego w wyniku ktérego nastepuje przebicie
elektryczne kompozytu.

Otrzymany element czuly sensora poddano badaniom
efektu magnetoelektrycznego przed i po procesie polary-
zacji, a takze przeprowadzono badania sygnatu elektrycz-
nego generowanego przez badany element w funkcji
natezenia statego i zmiennego pola magnetycznego.

Do pomiaru efektu magnetoelektrycznego zastosowano
dynamiczng metode pomiaru wspolczynnika magneto-
elektrycznego ave [20], ktéra pozwala na wyeliminowanie
btedéw pomiarowych wyniktych z wystepowania zjawiska
Faradaya i szuméw zakitécajgcych sygnat wyjsciowy.
Dynamiczna metoda pomiaru wspétczynnika ayve opiera sie
na wykorzystaniu superpozycji statego (Hpc) i zmiennego
(Hac) pola magnetycznego. W praktyce, prébki w ksztalcie
dyskow lub prostopadtoscianéw o grubosci d umieszcza sie
pomiedzy nabiegunnikami elektromagnesu generujgcego
state pole magnetyczne o natezeniu Hpc. Modulacje pola
zapewniajg natomiast cewki Helmholtza zamontowane na
nabiegunnikach elektromagnesu i zasilane z generatora
funkcyjnego. Wowczas w wyniku efektu magneto-
elektrycznego pomiedzy elektrodami probki, naniesionymi
na jej ptaskie powierzchnie, pojawia sie napiecie. Zasto-
sowanie wzmacniacza fazoczutego pozwala wyodrebni¢ z
mierzonego sygnatu jedynie te skiadowa, ktéra
charakteryzuje sie czestotliwoscig sygnatu referencyjnego
podawanego z wzmacniacza fazoczutego. Pomiaru
natezenia statego pola magnetycznego (Hpc) dokonuje sie
za pomocg hallotronu umieszczonego w poblizu probki,
natomiast amplituda zmiennego pola magnetycznego (Hac)
jest wyznaczana na podstawie pomiaru pragdu zasilajgcego
cewki i parametrow tych cewek (wymiary, ilo$¢ zwojow).

Dynamiczna metoda pomiaru wspotczynnika
magnetoelekirycznego pozwala wiec na okreslenie
zaleznosci ame od Hpc przy zadanych wartosciach

amplitudy i czestotliwosci zmiennego pola magnetycznego.
Ponadto, metoda dynamiczna pozwala badaé efekt
magnetoelektryczny jako odpowiedz prébki na niewielki,
sinusoidalnie zmienny sygnat uzytkowy (pochodzacy od
zmiennego pola magnetycznego) w okreslonym punkcie
pracy materialu magnetostrykcyjnego zaleznym od Hpc
[20]. Ma to istotne znaczenie dla okreslenia mozliwosci
aplikacyjnych badanych materiatow.

Wyniki badan

Na rysunku 2 przedstawiono obrazy z mikroskopu
skaningowego wykonane metodg Back-Scattered Electron
(BSE) przetamoéw warstwowych kompozytéw ztozonych z
naprzemiennie utozonych warstw ferroelektryka i ferrytu.
Widoczna jest dobra wspétpraca pomiedzy warstwami, brak
delaminacji i peknie¢ na granicach faz. Brak tworzenia sie
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warstwy posredniej na granicy warstw potwierdzono przy
uzyciu analizy metodg Energy Dispersive Spectroscopy
(EDS).

Rys.2. Zdjecia SEM mikrostruktury ceramicznego kompozytu
warstwowego ferryt (ciemne warstwy)-relaksor (jasne warstwy)

Wspodtczynnik magnetoelektryczny ame okreslono w
temperaturze pokojowej (20°C). Prébka przeznaczona do
pomiaréw magnetoelektrycznych umieszczona byta w
zewnetrznym polu magnetycznym Hpc wytworzonym przez
elektromagnes oraz w sinusoidalnym zmiennym polu
magnetycznym Hac wytworzonym przez cewki Helmholtza.
Pomigdzy powierzchniami prébki generowane jest napigcie
wywotane efektem magnetoelektrycznym.

Rysunek 3 przedstawia zaleznosci wspotczynnika
magnetoelekirycznego ame od natezenia statego pola
magnetycznego Hpc przy czestotliwosci zmiennego pola
magnetycznego 1 kHz i amplitudzie 10 Oe. Wspoiczynnik
magnetoelektryczny najpierw rosnie, osigga maksimum dla
Hoc = 1,1 kOe, a nastepnie maleje ze wzrostem natezenia
stalego pola magnetycznego. Spadek wspdtczynnika
magnetoelektrycznego w zaleznosci od natgzenia statego
pola magnetycznego (dla Hpc>1,1 kOe) jest spowodowany
procesem nasycenia magnetostrykcji materialu w wyniku
zwiekszania natezenia pola magnetycznego. Proces
polaryzacji elektrycznej zwieksza warto$¢ wspoétczynnika
magnetoelektrycznego w stosunku do probki
niespolaryzowanej o ok. 45% w temp. 80°C i o 90% w
temp. 120°C.
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Rys.3. Zaleznos¢ wspoétczynnika magnetoelektrycznego owe od
natezenia statego pola magnetycznego Hpc dla kompozytu
warstwowego przed procesem polaryzacji i po procesie polaryzaciji
elektrycznej

Na rysunku 4 przedstawiono =zalezno$¢ napiecia
generowanego pomiedzy elektrodami
magnetoelekirycznego czujnika pola magnetycznego od
natezenia statego pola magnetycznego. Czujnik byt
umieszczony pomiedzy niewielkimi cewkami Helmholtza,
ktore generowaty sinusoidalnie zmienne pole magnetyczne
o amplitudzie 40e. Docelowo cewki te planuje sie nanies¢

metodg sitodruku na ostatnie warstwy kompozytu, aby byty
one zintegrowane w czujniku i odizolowane od elektrod.
Napiecie elektryczne generowane przez czujnik jest liniowo
zalezne od natezenia pola magnetycznego do okoto
800 Oe.

0 200 400 600 800 1000
H.. [kOe]
Rys.4. Zalezno$¢ napiecia generowanego pomiedzy elektrodami

magnetoelektrycznego czujnika pola magnetycznego od natezenia
statego pola magnetycznego Hpc

Podsumowanie
W  przedstawionym artykule omowiono konstrukcje
magnetoelektrycznego czujnika natezenia statego pola

magnetycznego. Element czuty sensora wykonano w
postaci kompozytu ceramicznego warstwowego
sktadajgcego sie z  magnetostrykcyjnego  ferrytu

NiZnCuFe,Oq i ferroelekiryka BaTiOs. W kompozycie tym
wystepuje wyrazny efekt magnetoelektryczny
porownywalny z  najlepszymi  magnetoelektrycznymi
materiatami ceramicznymi znanymi dotychczas z literatury.
Dodatkowo, proces polaryzacji elektrycznej w
podwyzszonej temperaturze powoduje znaczacy wzrost
wspotczynnika magnetoelektrycznego. Wykonano model
czujnika w postaci kompozytu umieszczonego pomiedzy
cewkami Helmholtza. Wykazano, ze w zakresie natezen
statych pol magnetycznych ponizej 800 Oe napiecie
generowane przez czujnik jest liniowo zalezne od natezenia
statego pola magnetycznego.
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