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RAZVOJ MERILNIH POSTOPKOV ZA DOLOCITEV MAGNETNIH 1ZGUB
MAGNETNIH TEKOCIN

Klju¢ne besede: Magnetne tekoc¢ine, magnetni nanodelci, magnetne izgube, merilni postopki,

specifi¢na stopnja absorpcije.

UDK: 537.8:621.318.3(043.2)

Povzetek: Magnetne tekocine sodijo v kategorijo nano-materialov in so po definiciji stabilne
koloidne disperzije magnetnih nanodelcev, trajno suspendiranih v nosilni teko¢ini. Kot taksne
imajo dolocene specificne lastnosti, ki jih s pridom izkori§¢ajo na razli¢nih podrocjih, kot na
primer v mehaniki za rotacijsko tesnjenje, mehansko blazenje, odvajanje toplote in tudi v
biomedicini za ciljno doziranje zdravilnih ucinkovin, kontrastni agenti pri slikanju z
magnetno resonanco, hipertermiji, itd. Ne glede na aplikacijo pa je za varno in u¢inkovito
rabo potrebno dobro poznavanje fizikalnih lastnosti materiala. V' doktorski disertaciji smo
obravnavali nekatere lastnosti magnetnih tekocin s poudarkom na obnasanju v izmeni¢nem
magnetnem polju. V tem primeru se magnetni delci oziroma vektor magnetizacije delcev
poravnajo s smerjo magnetnega polja, kar opisujeta pojava Brownove in Néelove relaksacije.
Obracanje magnetnih domen znotraj materiala opisujemo kot magnetne izgube, katerih
posledica je poviSanje temperature teko¢ine. Z visanjem amplitude in frekvence magnetnega
polja so izgube intenzivnejSe. Ravno ta pojav, ki ga imenujemo hipertermija, se izkoris¢a v
medicini in predstavlja alternativno metodo zdravljenja rakavih tkiv, kjer z vbrizganjem
magnetne tekocine v tkivo in njeni izpostavitvi visokofrekvenénemu magnetnemu polju
doseZzemo njithovo termi¢no uniCenje. Za uspeSno izvajanje takSnega zdravljenja pa je
bistvenega pomena karakterizacija magnetnih izgub magnetne tekocine. Glavni namen
doktorske disertacije je izgradnja merilnega sistema, ki omogoca merjenje parametrov za
doloc¢itev magnetnih izgub magnetih tekocin. Merilni sistem je zasnovan tako, da z uporabo
kalorimetri¢ne metode na osnovi poviSane temperature tekoc¢ine dolo¢i parameter izgub SAR
(specific absorption rate). V tem primeru gre za izboljSanje uveljavljene metode, kjer je
poudarek na homogenosti magnetnega polja ter na boljsi toplotni izolaciji vzorca in okolice.
Druga metoda za dolo¢itev magnetnih izgub pa je metoda magnetnega merjenja, kjer lahko na
osnovi povrsine histerezne zanke dolo¢imo specificne moci izgub SPL (specific power 10ss).
Bistvo metode sta dve merilni tuljavici okoli merjenega vzorca, ki sta bili predhodno umerjeni

v magnetni normali in merita inducirani napetosti, na osnovi katerih lahko izracunamo
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magnetno poljsko jakost v sistemu ter gostoto magnetnega pretoka vzorca. Ta dva signala
definirata histerezno zanko, katere povrSina je proporcionalna magnetnim izgubam. Za
komercialno dostopen vzorec magnetne tekocine je izvedena karakterizacija izgub po obeh
metodah, Kjer so izgube podane v odvisnosti od amplitude in frekvence magnetne poljske
jakosti, dolocena pa je tudi njihova temperaturna odvisnost. V disertaciji je predstavljena tudi
analiza magnetnega polja merilnega sistema s pomoc¢jo metode kon¢nih elementov (MKE), v
istem sistemu pa je izvedena Se termi¢na analiza, kjer temperaturno odvisne izgube povzrocijo

casovno spremembo temperature vzorca, rezultati obeh analiz pa so skladni z meritvami.
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DEVELOPMENT OF MEASUREMENT PROCEDURES FOR DETERMINING THE
MAGNETIC LOSSES OF MAGNETIC FLUIDS

Key words: magnetic fluids, magnetic nanoparticles, magnetic losses, measurement

procedures, specific absorption rate.

UDC: 537.8:621.318.3(043.2)

Abstract: Magnetic fluids fall into the category of nano-materials and are, by definition, a
stable colloidal dispersion of magnetic nanoparticles permanently suspended in a carrier
liquid. As such, they are distinguished by certain specific characteristics which are effectively
utilized in various fields such as mechanics as rotary seals, mechanical dampers, heat
conductors and in biomedicine to target the dosage of medicinal substances, contrast agents
for magnetic resonance imaging, magnetic fluid hyperthermia, etc. For safe and effective use
of the material a good knowledge of its physical properties is required, regardless of the
applications. In this thesis, some properties of magnetic fluids with an emphasis on its
behavior in the alternating magnetic field are discussed. In this case, the magnetic particles or
its magnetization vector align with the direction of magnetic field, which describes the
Brownian and Neel’s relaxation. Rotating magnetic domains, within the material, are
recognized as magnetic losses that among others result in an increase of fluids’ temperature
that intensify with increasing amplitude and frequency of magnetic field. This exact property
is used in the application of medical hyperthermia, which represents an alternative method for
cancer treatment, where the magnetic fluid is injected into the tumor tissue and heated by
means of magnetic field to achieve thermal destruction of tumor. For successful
implementation of such treatment the characterization of magnetic losses of magnetic fluids
represents the essential role. The main purpose of this dissertation is to build a measurement
system that enables the measurement of crucial parameters for determining the losses of
magnetic fluid. The measurement system is designed in a way that allows the determination of
loss parameter SAR (Specific Absorption Rate) using a calorimetric method. In this case, we
deal with the improvement of established method, where the emphasis is on the homogeneity
of the magnetic field and a better thermal insulation of the sample and its surroundings.
Second method for determining the magnetic losses that is tackled in this dissertation is
method of magnetic measurement. It is based on determination of the hysteresis loops area for

determination of the parameter of SPL (specific power loss). The essential parts of this
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method are two pickup coils wound around the measured sample. They are calibrated in the
magnetic normal and therefore enable the calculation of magnetic field strength in the system
and the magnetic flux density of the measured sample out of measured induced voltages.
These two variables define the hysteresis loop whose area is proportional to magnetic losses.
Characterization of magnetic losses is carried out by both methods for commercially available
sample of magnetic fluid, where the results are given as a function of amplitude and
frequency magnetic field. This thesis also presents a magnetic field analysis of the
measurement system using the finite element method (FEM) and thermal field analysis;

results of both analyses are consistent with measurements.
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Seznam uporabljenih simbolov XI

Seznam uporabljenih simbolov:

Oznaka Pomen

A povrsina (m°)

b (t) gostota magnetnega pretoka - trenutna vrednost (T)
B, B gostota magnetnega pretoka - amplituda (T)

C Curiejeva konstanta materiala

C toplotna kapaciteta (J /kg K) (samo v poglavju 5.3)
d premer magnetnega delca (nm)

D absolutni odklon

E elektricna poljska jakost (V/m)

f frekvenca (Hz)

F,F sila (N)

g gravitacijski pospesek (9,8 m/s?)

h(t) magnetna poljska jakost — trenutna vrednost (A/m)
h koeficient toplotne prevodnosti (samo v poglavju 5.3)
H, H magnetna poljska jakost — amplituda (A/m)

i trenutna vrednost toka (A)

I tok (A)

J tokovna gostota (A/m?)

Ks Boltzmannova konstanta

I, L dolzina (m)

m dipolni moment

m, M magnetni moment delca (As m)

My magnetizacija domene ( magnetizacija grobozrnatega materiala) (A/m)
Ms magnetizacija nasi¢enja (A/m)

n Stevilo delcev v tekocini

n enotin vektor normale

N Stevilo ovojev tuljave

p tlak (Pa)

P izgube (W)
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Seznam uporabljenih simbolov
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razdalja med dvema magnetnima delcema (mm)
cas (s)

temperatura (°C) (v¢asih tudi perioda signala pri integriranju)
trenutna vrednost napetosti (V)

trenutna vrednost inducirane napetosti (V)
energija sistema (J)

hitrost (m/s)

volumen (m®)

magnetna energija delo (J)

elektri¢ni naboj (C = As)

gostoto toplotnega toka (W/m?)

toplota (J)

gostota tekogine (kg/m®)

koncentracija magnetnih delcev (%)

magnetni pretok (Vs)

toplotna prevodnost (W /m K), v tuji literaturi se uporablja «
permeabilnost praznega prostora (Vs/Am)

relativna permeabilnost

standardni odklon

magnetni sklep (Vs)

magnetna susceptibilnost

Casovna konstanta (S) (v izpeljavi poglavja 3.1 tudi navor) (Nm)
kot zasuka ( ©)

Langevinova konstanta

porazdelitvena funkcija




1. UVOD

Magnetna polja in magnetni materiali se pogostokrat pojavljajo okoli nas in so tako
pomemben del kompleksne sestavljanke danasnje druzbe. Predstavljajo temeljni material pri
zadovoljevanju osnovnih potreb druzbe, kot so na primer proizvodnja, razdeljevanje in
pretvarjanje energije, shranjevanje in iskanje informacij ter mnoge druge. Ker se ti materiali
uporabljajo v toliko strateskih aplikacijah, igrajo klju¢no vlogo v nasem vsakodnevnem
Zivljenju. Letno je njihova vrednost na globalnem trzi§¢u ocenjena na priblizno 10 €, kar
potrjuje ekonomsko pomembnost magnetnih materialov. Tako kot so pomembni materiali, so
pomembne tudi to¢ne meritve, ki predstavljajo nepogresljiv segment za znanost, industrijo in
trgovino in so prvi pogoj za zeleni razvoj in proizvodnjo ekonomskih dobrin.

Materiali se med seboj loCijo po karakteristikah in kakovosti, ki se ugotavljajo s
karakterizacijo. Kadar se uporablja termin karakterizacije v kontekstu z materiali, imamo
obicajno v mislih tehnike raziskovanja bodisi notranje strukture materiala bodisi katere izmed
lastnosti materiala. Karakterizacija tako dobi obliko dejanskega izvajanja preizkusov na
vzorcu materiala. Preizkusi se delijo na preizkuse po standardih, preizkuse materialov v
gotovem izdelku in posebne preizkuse. Za nas so najpomembnejsi standardni preizkusi, pri
katerih se karakterizacija materiala izvaja po natan¢no predpisanem postopku, zapisanem v
standardu, in le tako lahko dobimo splosno podobo materiala, kar omogoca tudi primerjavo
med materiali [1] in [2].

V svetu, ki ga poznamo, so vsi materiali sestavljeni iz atomov, katerih medsebojna
razporeditev narekuje njihove lastnosti. Od davnih €asov, ko so naredili prva kamnita orodja,
ljudje premes¢amo atome z ulivanjem, mletjem, stiskanjem, rezanjem, ... v izjemno velikih
statisti¢nih gruc¢ah. Ker nam je §lo to vedno bolje od rok, lahko danes naredimo ve¢ stvari kot
kadarkoli prej in to z ve¢jo natanénostjo ter hkrati za manjso ceno. Ce pogledamo na raven
molekul, Se vedno delamo velike nerodne kopice in neurejene grmade atomov. Toda to se
spreminja. V nekaterih primerih lahko ze danes premikamo atome in molekule natan¢no tako,
kot zelimo. Za manipulacijo, sintezo in kontrolo snovi na ravni posameznih molekul oz.
nanometrskih dimenzij se je zaradi velikostnega razreda prijelo ime nanotehnologija [5]. Ta
nam omogoca izdelavo materialov ali naprav, ki so lazje, hitrejse, mocnejSe in imajo
popolnoma nove ali pa dodatne, specifi¢ne lastnosti. Koncept nanotehnologije pripisujemo
Nobelovemu nagrajencu Richardu Feynmanu, ki ga je podal v svojem predavanju (Na dnu oz.
spodaj je Se veliko prostora) leta 1959, v katerem je nakazal moznosti za operiranje s

posameznimi atomi.

Milo$ Bekovié¢ Doktorska disertacija



2 Poglavje 1. UVOD

Primer takSnega materiala so tudi magnetne tekoc¢ine oziroma ferofluidi, ki so bili razviti
leta 1969 z izdatno finan¢no podporo ameriSke vesoljske agencije NASA s ciljem usmerjanja
tekocega goriva v brezteznostnem prostoru. Kmalu zatem so prepoznali Se druge moznosti
aplikacij magnetnih tekoCin zaradi njihovih edinstvenih lastnosti. Magnetne tekoc¢ine so
posebna kategorija nanomaterialov, ki imajo hkrati superparamagnetne lastnosti in tekoce
agregatno stanje. Koloidni ferofluidi so suspenzije drobnih delcev, ki so loceni med seboj v
zvezno porazdeljenem mediju, ki vsebuje tudi tiste delce suspenzije, ki se hitro sedimentirajo,
Ceprav se po definiciji magnetna tekoc¢ina ne posede, tudi ¢e nanjo vpliva sila zunanjega polja,
bodisi magnetnega bodisi gravitacijskega. Taks$ni ferofluidi so sestavljeni iz majhnih
nanodelcev velikosti 3-15 nm, ki so magnetni in vsebujejo le eno magnetno domeno. Delci so
prevleceni z molekularno tanko plastjo povrSinsko aktivne snovi ali surfaktanta in so
suspendirani v nosilni teko€ini. Termi¢no nihanje ohranja delce trajno suspendirane zaradi
Brownovega gibanja, adsorbirani surfaktant pa preprecuje njihovo aglomeracijo [7]-[9].

Ce magnetne tekoline opazujemo makroskopsko, ugotovimo, da so to dvosistemske
disperzije, pri katerih enako pomembno vlogo igrata nosilna tekoc¢ina in magnetni nanodelci.
Nosilna tekocina dolo¢a kemijske in mehanske lastnosti sistema, medtem ko magnetne
lastnosti dolo¢ajo dispergirani magnetni nanodelci. Pri tem je pomembna velikost delcev, Ki
pa morajo imeti tudi ozko velikostno porazdelitev in velik magnetni moment. Zaradi tega se
za pripravo magnetnih teko¢in navadno uporabljajo kovinski delci ali delci feritov, med
katerimi sta najbolj znana dva zelezova oksida, magnetit FesO, in maghemit y-Fe,Os.
Uporabnost magnetne tekocine doloCata predvsem njena stabilnost in specifi¢na
magnetizacija, ki je odvisna od mnozZine stabilno dispergiranih magnetnih delcev.

Pri konkretnih aplikacijah magnetnih tekoCin je obicajno potrebno dobro poznavanje
njihovih lastnosti. Poleg strukturnih lastnosti je za nas Se posebej zanimivo obnaSanje
magnetnih tekoCin, ko so le te izpostavljene magnetnemu polju. Omenimo samo
najpomembnejSe in sicer merjenje magnetne permeabilnosti oziroma susceptibilnosti teko¢in,
raziskovanje pojava tvorbe veriznih formacij magnetnih delcev, ovrednotenje velikostne
porazdelitvene funkcije na osnovi Langevinove simulacijske enaCbe ter meritev
magnetizacijske krivulje.

Kadar pa je magnetno polje izmeni¢no, lahko opazujemo zanimiv pojav relaksacije
magnetnih delcev. Pri tem mislimo na poravnavo magnetizacije delca s smerjo magnetnega
polja. Glede na vrsto in velikost delcev, viskoznost in temperaturo nosilne tekocine pa v
sploSnem lo¢imo dva tipa relaksacij. Prvi tip je takoimenovana Brownova relaksacija, kjer

rotira celotno zrno magnetnega delca, da se vektor magnetizacije zrna poravna z magnetnim
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poljem. Drugi tip pa je takoimenovana Néelova relaksacija, kjer namesto celotnega delca
rotira samo vektor magnetizacije zrna. Natan¢neje sta omenjena pojava opisana v delih [7] in
[15], obicajno pa prevlada tisti mehanizem, ki je hitrejsi. Pri tem se postavi vprasanje, zakaj bi
sploh Zeleli dolociti relaksacijske ¢ase. Odgovor najdemo v zanimivi lastnosti magnetnih
tekoCin, in sicer, da se grejejo, kadar so izpostavljene izmeni¢nemu magnetnemu polju.
Intenzivnost segrevanja pa je v veliki meri odvisna od relaksacijskih casov magnetnih delcev.
Tako kot sta poznana dva mehanizma relaksacij, tudi pri izgubah poznamo dva mehanizma
segrevanja. Prvi je posledica viskoznega trenja med delcem in nosilno tekocino v primeru
Brownovega gibanja, medtem ko je drugi mehanizem segrevanja povezan z rotacijo
magnetnih domen v delcu ob poravnavi s smerjo polja. V obeh primerih govorimo o izgubah
zaradi magnetnega polja, ki pa jih lahko dolo¢imo po razlicnih metodah. Prva metoda je
dolocitev izgub z merjenjem relaksacijskih ¢asov. Druga moznost je s pomocjo meritve
kompleksne susceptibilnosti magnetne tekocine. Tretja moznost je posredno dolo¢anje preko
merjenja segrevanja tekoéine. Cetrta moznost pa je dolodanje izgub iz merjenja magnetnih
veli¢in magnetne poljske jakosti in gostote magnetnega pretoka.

Direktno merjenje relaksacijskih Casov je pravzaprav nemogoce in predstavlja velik
tehni¢ni izziv zaradi majhnih dimenzij problema in hkrati zelo kratkih relaksacijskih ¢asov
(med 10® in 103s). Pri drugi metodi dolodanja izgub je bistveno merjenje realne in
imaginarne komponente susceptibilnosti magnetne tekocine. Raziskovalci so v delih [16]-[28]
pokazali metodo merjenja kompleksne susceptibilnosti in tudi povezavo med relaksacijskim
c¢asom delcev, imaginarnim delom kompleksne susceptibilnosti in izgubami magnetnih
tekocin. Tretja metoda za doloCanje izgub je kalorimetri¢na metoda, kjer izgube magnetne
tekoc¢ine dolo¢imo posredno preko merjenja poviSanja temperature tekoCine. Velja za
najenostavnej$o metodo, hkrati pa je tudi najbolj obcutljiva na motnje. Teorija kalorimetrije
ter termi¢ne analize je podana v delih, dejansko pa metodo za doloCanje izgub najdemo v
literaturah [25]-[30]. Cetrta metoda merjenja magnetnih lastnosti materialov pa temelji na
dolocitvi veli€in magnetnega polja v materialu, pri kateri lahko izmerimo histerezno zanko
materiala in tako ovrednotimo izgube.

Edinstvene lastnosti omogocajo magnetnim teko¢inam Siroko podro¢je uporabe za razne
tehnoloske aplikacije. Nekatere med njimi so tesnjenje, duSenje, prenos toplote, separiranje,
za senzorje, za lezaje in mnoge druge. Pomembno vloga imajo tudi v biomedicini za
diagnosti¢ne in terapevtske aplikacije, kot so npr. ciljno doziranje zdravilnih ucinkovin,
povecevanje kontrastnosti pri magnetnoresonancnem slikanju, radioterapija, hipertermija in

druge. Slednja je za nas Se posebej pomembna, saj izkoris¢a pojav segrevanja magnetne
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tekoCine v izmeni¢nem polju z namenom termi¢nega onesposabljanja bolne celice pri
zdravljenju tumorjev. Za dejansko aplikacijo pa sta potrebna dobro poznavanje mehanizmov
nastajanja izgub kakor tudi sama karakterizacija izgub magnetne tekocine.

Cilj doktorske disertacije je dolocitev kakovosti magnetne tekocCine, uporabljene v
aplikacijah, kjer izkoris§¢éamo pojav segrevanja v izmeni¢nem magnetnem polju. V tem
kontekstu je kakovostnejsa tista tekocina, ki proizvede ve¢ toplote, Ki jo povzrocajo razlicni
izgubni mehanizmi, ki jim skupno pravimo magnetne izgube.

Ce na primer Zelimo ugotoviti, pri kateri temperaturi ima neka tekoa snov vreliice,
1izvedemo poskus. Tekoc€ino tako dolgo segrevamo, da se zgodi sprememba agregatnega stanja
iz tekoCega v plinasto. Pri tem izvajamo Se meritev temperature, tako da lahko natan¢no
povemo, pri kateri temperaturi se to zgodi. Dolocili smo vrelis¢e ali, povedno drugace, z
znanim postopkom smo izvedli karakterizacijo materiala za eno fizikalno lastnost.

Torej za ugotavljanje poljubne lastnosti materiala izvedemo ustrezen standardni preizkus,
zapisan v enem izmed za to priporoc¢ljivih standardov. Kadar pa zelimo ugotoviti bolj
specificne lastnosti, pa ugotovimo, da za to ni vedno posebnih priporo€il in standardov. Ena
izmed tak$nih lastnosti so gotovo specifiéne izgube magnetne tekocine. Zapisali smo, kaj
povzroca izgube ter katere parametre je potrebno meriti, ¢e jih zelimo dolociti.

V doktorski disertaciji smo tako obravnavali problematiko doloCevanja izgub v
izmeni¢nem magnetnem polju. Pri tem smo skusSali na osnovi znane teorije in znanih metod iz
literature dolociti postopek, kako po eksperimentalni poti doloc€iti izgube magnetnih teko€in.
Te se obiCajno podajo v obliki karakteristike izgub p (W/g) v odvisnosti od amplitude
magnetne poljske jakosti H pri izbrani frekvenci.

Cilj disertacije je bil razvoj postopka za dve merilni metodi. Pri prvi smo z izboljsano
kalorimetri¢no metodo dolocili karakteristiko izgub magnetnih tekocin. Pri drugi metodi pa
smo s pomoc¢jo merjenja magnetnih veli¢in dolocili isto karakteristiko in dokazali, da sta
metodi enakovredni. Metodi smo ovrednotili na ve¢jem Stevilu raznovrstnih vzorcev tekocin,
Kjer so izgube bodisi znane bodisi neznane. Vzorci so imeli razli¢ne nosilne tekocine, razli¢ne
magnetne delce, razli¢ne velikostne porazdelitve itd.

Cilj doktorske disertacije smo realizirali tako, da smo zgradili merilni sistem, v katerem
smo izvajali karakterizacijo izgub po obeh metodah. Pri kalorimetri¢ni metodi je instrument
kalorimeter, ki je po definiciji instrument za dolo¢anje toplote na podlagi poviSanja
temperature sistema. Torej smo za izvajanje kalorimetri¢nih meritev zgradili merilni sistem,
ki predstavlja kalorimeter, in s pomoc¢jo meritev temperature dolo¢ili izgube. Pri metodi

magnetnega mejenja pa smo s pomoc¢jo izvajanja meritev ¢asovnih potekov gostote
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magnetnega pretoka B in magnetne poljske jakosti H dolocali specifi¢ne izgube magnetnih
tekoc¢in. Rezultate obeh metod smo preverili tudi z izraGunom magnetnih razmer merilnega
sistema ob uporabi metode kon¢nih elementov.

Za uvodno predstavitev omenjene problematike, ki smo jo obravnavali, je v nadaljevanju
kratka predstavitev preostalih sestih poglavij doktorske disertacije.

V drugem poglavju je na zacetku predstavljena teorija magnetizma, kjer je v osnovnih
enacbah opisana relacija med veli¢inami magnetnega polja. Namen tega je laZje razumevanje
fizikalnega ozadja dogajanja poljubne snovi v magnetnem polju, saj je cilj naloge ravno
analiza obnasanja magnetnih teko€in v izmeni¢nem magnetnem polju. Podane so tudi osnove
magnetnih tekocin in njihove priprave, podrobneje po so opisani tudi stabilnostni kriteriji za
njihov obstoj oziroma preprecitev razpada na osnovni komponenti. Na koncu poglavja je
opisanih nekaj aplikacij magnetnih teko€in in sicer po razli¢nih podrocjih njihove uporabe,
nakazana pa je tudi medicinska aplikacija za zdravljenje rakavih celic s pomocjo t.i.
hipertermije. TakSen poseg zahteva podrobno poznavanje delovanja mehanizmov segrevanja
in je povod za celotno raziskavo.

V tretjem poglavju opisujemo karakterizacijo magnetnih tekocin. Izpeljana je
Langevinova teorija superparamagnetnin delcev, katere analiza je predstavljena v
nadaljevanju, v poglavju 5.1. Poleg tega je predstavljen pomen magnetne relaksacije
magnetnih delcev pod vplivom zunanjega magnetnega polja. Predstavljena sta oba
relaksacijska mehanizma (Brownov in Néelov), ki sluzita kot osnova za razumevanje
delovanja izgub magnetnih tekoc¢in. Tudi te so opisane v tem poglavju, kjer so predstavljeni
trije pristopi k njihovem ovrednotenju. Enacbe sluzijo kot osnova, okoli katerih smo razvili
oziroma posodobili dve merilni metodi za doloCevanje izgub; to sta metoda magnetnega
merjenja in kalorimetri¢na metoda.

V Cetrtem poglavju je povzet del eksperimentalnega dela doktorske disertacije. Tu sta
podrobneje opisani obe metodi za doloCevanje izgub. Za njihovo doloCanje smo zgradili
eksperimentalni sistem, ki predstavlja bistvo naloge. Podrobneje je predstavljeno tudi merilno
mesto, s pomocjo katerega krmilimo merilni sistem ter izvajamo karakterizacijo izgub
magnetnih teko¢in po obeh metodah. V tem delu je predstavljen tehni¢ni del izvajanja
meritev, medtem ko so rezultati prikazani v nadaljevanju, v poglavju 6.

V petem poglavju je poudarek na racunskem delu disertacije. Tu je izvedena analiza
magnetnih tekoc¢in na osnovi Langevinove funkcije, kjer upostevamo velikostno porazdelitev
delcev. S tem smo pokazali, kako lahko velikost delcev ter njihova porazdelitev direktno

vplivata na mo¢ izgub tekocine v izmeni¢nem magnetnem polju. Predstavljen je primer za eno
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velikostno porazdelitev. Drugi del poglavja pa je posvefen izraCunu z metodo konénih
elementov (MKE). Najprej smo z analizo magnetnih razmer v sistemu ugotavljali homogenost
polja v merilnem sistemu, saj je to eden izmed pomembnejSih parametrov pri karakterizaciji
tekoCin. Rezultate analize smo preverili z meritvijo polja v sistemu. Drugi sklop pa je
posvecen termi¢ni analizi. S staticno termi¢no analizo smo ugotavljali pomen izolacijskih
materialov ter hladilne vode v merilnem sistemu. S ¢asovno odvisno termi¢no analizo pa smo
skusali dolo¢iti krivuljo segrevanja vzorca magnetne tekocine, ko je izpostavljen znani
vrednosti magnetnega polja. Pri tem so znane izgube, ki so v analizi sluZile kot toplotni izvor.
Preverjali smo tudi vpliv na¢ina upostevanja izgub (izgube so konstantne ali temperaturno
odvisne) ter ugotovili ustreznost izrauna, kjer podamo temperaturno odvisne izgube. Na
koncu smo rezultat casovno odvisne analize segrevanja primerjali z meritvijo.

V Sestem poglavju so zbrani rezultati disertacije. Najprej je predstavljen testni vzorec
magnetne tekocine, na katerem smo izvedli meritve, objavljene v tej disertaciji. Analizirali
smo strukturne lastnosti tekoine, ki nam zagotovijo konstantne parametre, potrebne pri
izraCunu izgub magnetne tekoCine. Najprej je predstavljena kalorimetri¢na merilna metoda za
doloc¢anje izgub magnetne tekoc¢ine. V prvem sklopu meritev so predstavljeni rezultati meritev
izgub pri konstantni frekvenci, v drugem sklopu pa rezultati meritev pri konstantni amplitudi
polja. Za oba sklopa sta izracunani krivulji izgub. V tem delu sta predstavljeni e ponovljivost
meritve temperature ter ponovljivost meritev za doloCitev zacetnega odvoda krivulje
segrevanja. V zadnjem delu je predstavljena druga merilna metoda za dolocitev izgub
magnetne tekoCine, in sicer metoda magnetnega merjenja. Predstavljeni so rezultati meritev za
razlicne frekvence in amplitude magnetnega polja, predstavljene pa so tudi izgube histereze
ter specificne izgube. V tem razdelku je narejena tudi primerjava rezultatov obeh merilnih
metod, navedene pa so tudi njune prednosti in slabosti. Na koncu poglavja je predstavljena Se
meritev za dolocitev temperaturne odvisnosti izgub.

V sedmem poglavju in hkrati zadnjem poglavju smo povzeli celotno delo in predstavili
zakljucke ter sklepe disertacije. Na tem mestu so zdruzeni tudi izvirni znanstveni prispevki,

ugotovitve ter predlogi za nadaljnje delo na tem podrocju.
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2. MAGNETIZEM IN MAGNETNE TEKOCINE

V disertaciji poglobljeno obravnavamo problem, ki je tesno povezan z magnetizmom in
obnasanjem materialov v magnetnem polju. Uvodni del tega poglavja je posvecen ravno
temu. Preden zapiSemo nekaj osnovnih definicij magnetizma, poglejmo v zgodovino k
danskemu fiziku Hansu Christianu Oerstedu (1777 - 1851), ki je leta 1920 opazil svojevrstno
odklanjanje magnetne igle v blizini zice, po kateri teCe elektri¢ni tok. S tem je opozoril na
interakcijo med elektricnim tokom in magnetnimi pojavi. Oerstedovemu odkritju je sledilo
intenzivno obdobje dveh let, ko je francoski fizik André Marie Ampére (1775 - 1836)
Oerstedove eksperimente razsiril in odkril, da so magnetni pojavi prisotni tudi med dvema
elektricnima tokokrogoma. Tako kot je Coulomb (1736 - 1806) podal matemati¢ni izraz za
silo med dvema elektrinama, je Ampére leta 1820 podal ustrezen matemati¢ni izraz za
magnetno silo med dvema odsekoma zice, ki vodita elektri¢ni tok. Ampére je drzno postavil
tudi tezo, da je mogoCe snovi, ki imajo magnetne lastnosti, obravnavati z notranjimi
elektricnimi tokovi. Njegova trditev se je kasneje tudi potrdila, zato so ti tokovi danes
poimenovani Ampérovi tokovi. Tako so bili v nekaj tednih postavljeni temelji za
elektromagnetizem, ki so veljali naslednjih petdeset let, [77] in [86].

Michael Faraday (1791 - 1867) je Oerstedovo odkritje magnetnih uéinkov elektri¢nega
toka razsiril in po Sestih letih odkril indukcijo elektricnega toka v sklenjeni prevodni zanki, ¢e
se ta nahaja v Casovno spremenljivem magnetnem polju. Odkritje danes poznamo kot
Faradayev zakon elektromagnetne indukcije, ki ga je v dokon¢no obliko uredil tri desetletja
kasneje James Clerk Maxwell (1831 - 1897). Vpeljal je t.i. premikalni tok®, ki ga je postavil
ob bok konduktivnemu toku in tako odpravil neskladje med Ampérovim zakonom toka in
kontinuitetno ena¢bo. Svoje delo je leta 1864 objavil v ¢lanku »A dynamic theory of the
electromagnetic field«, podal pa je osnovne enacbe elektromagnetnega polja, ki jih danes po
njem tudi imenujemo.

Ko danes zapisujemo klasi¢ne enacbe elektromagnetizma in pripisujemo pomen vrednosti
fizikalnih veli¢in, opazujemo material kot celoto. To pomeni, da so vse atomske prepletenosti
nepomembne, Se posebej pa to velja za notranje tokove, ki izvirajo v kvantni mehaniki.
Obicajno jih obravnavamo kot povprecne tokove v elementarnem volumnu AV, ki je dovolj

majhen, da je definiran kot lokalen, toda dovolj velik glede na atomske dimenzije.

! Tudi tok odmika, kar izhaja iz angleskega izraza »displacement current.
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Ti Ampérovi tokovi so posledica trajektorij elektronov na nivoju atoma in ne prenasajo
naboja vzdolZz volumna telesa. Poimenujmo jm(r) pripadajoco tokovno gostoto, ki jo lahko

zaradi solenoidnega znacaja izrazimo s pomocjo rotorja druge vektorske funkcije M(r)

ju(r) = VxM(r). (2.1)

Zanimivo je, da vektorska funkcija M(r) predstavlja magnetni moment na enoto volumna. To
koli¢ino imenujemo magnetizacija. Ce velja, da elementarni volumen vsebuje dolo¢eno
Stevilo nosilcev momenta, potem je M(r) = X m;/ AV vsota momentov v tak§nem volumnu. S
pomocjo enacbe (2.1) lahko opiSemo magnetne u¢inke zunanjih tokov ob prisotnosti drugega
medija. Ce ti tokovi te¢ejo tudi ob odsotnosti medija, je vektor indukcije B podan z Biot-

Savartovim zakonom, ki je v diferencialni obliki zapisan kot

v X B = luoje ' (22)

kjer je je tokovna gostota in uo=4mn10” Vs/Am permeabilnost praznega prostora. Analiza
Biot-Savartovega zakona dodatno nakazuje, da je vektor B solenoiden, kar pomeni, da zadosti
enacbi V-B =0. Dokazemo lahko, da ta enacba in enacba (2.2) edinstveno definirata vektor
B za dano tokovno gostoto je. V tem trenutku lahko prikli¢emo operativno definicijo vektorja
B, ki ga ponudi Lorentzov zakon, ki opisuje sklopljenje elektricnega in magnetnega polja z
elektricnim nabojem ¢, na katerega deluje sila F in se giblje s hitrostjo v, Kjer je E elektri¢na
poljska jakost

F=q(E+vxB). (2.3)
V prisotnosti magnetnega materiala torej obstajata dva tokova, zunanji oziroma gonilni tok ter
notranji mikroskopski tok, ki skupaj oblikujeta vektor B ob upostevanju naslednjih dveh
enacb

V-B=0,VxB=gj, +ju)- (2.4)

Ko imamo opravka z magnetnimi materiali, si prizadevamo, da bi izrazili magnetno stanje

materiala s pomoc¢jo spremenljivke tokovne gostote vzbujalnega toka je. Tako lahko iz enacbe
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(2.4) izrazimo tokovno gostoto je, iz enacbe (2.1) vpeljemo magnetizacijo M in nadomestimo

tokovno gostoto jy. Tako smo definirali polje H

VX(E—MJ=VXH=J-€. (2.5)
Hy

H je vektor magnetne poljske jakosti in je spremenljivka, ki je direktno odvisna od velikosti
toka, ki jo povzroca. Na drugi strani pa imamo temeljni vektor B, ki ga imenujemo gostota
magnetnega pretoka in je definiran s pogojem V -B =0 vsepovsod, tako v praznem prostoru
kot znotraj snovi, in tako Lorentzova enacba povsod velja. Glede na enacbo (2.5) je splos$no

razmerje, ki povezuje vektorje B, H in M, zapisano kot
B=puH+1M. (2.6)

V Sl sistemu enot je magnetizacija M izrazena v enotah A/m, kar nakazuje na »amperski«
izvor magnetnih momentov. V praznem prostoru velja M =0 in B = 4 H, magnetna poljska

jakost in gostota magnetnega pretoka sta ekvivalentni koli¢ini, povezani s konstanto .

2.1 Snov v magnetnem polju

Pogosto nas zanima obnasanje snovi v magnetnem polju, kar pa v SirSem smislu pomeni
korelacije med vektorji B, M in H za posamezne sklope tipi¢nih snovi. V zvezi s tem lahko
opiSemo tri naine odziva na magnetno polje, in sicer diamagnetni, paramagnetni in
feromagnetni nacin [1]-[4]. Ce vpeljemo pojem magnetne susceptibilnosti kot zvezo med
vektorjema H in M, lahko zapisemo

M=y H, (2.7)
in ta formalno enostaven zapis razumemo v SirSem smislu kot: ¢e je sSnov magnetno linearna,
bo ym zgolj sorazmernostni faktor; ¢e je snov magnetno nelinearna, je susceptibilnost

funkcijsko odvisna od jakosti H ali gostote polja B; ¢e pa je snov magnetno anizotropna, pa

ima susceptibilnost tenzorski zna¢aj. Vstavimo (2.7) v (2.6) in dobimo zapis

B = 445 (H +M) = 145 (L+ 1, H = o1 H = piH (2.8)
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ali tudi

__ g
/uo(1+ Zm)

(2.9)
kjer je ur relativna permeabilnost (i, =1+ ym), u pa je absolutna permeabilnost snovi

(u = pr 1o). Enacbo vcasih zapisujemo tudi v drugi obliki in sicer :
B=yH+uyM=pyH+J (2.10)

kjer je J vektor magnetne polarizacije z enoto T. Tu velja poudariti, da je x snovna lastnost in
je empiri¢en podatek, ki ga obi¢ajno dobimo z meritvijo. V tem kontekstu lahko sedaj
opazujemo obnaSanje snovi v magnetnem polju.

Diamagnetizem: diamagnetne snovi so tiste, katerih atomi ne izkazujejo rezultan¢nega
magnetnega dipolskega momenta; magnetni momenti, ki so posledica vrtilnih koli¢in
elektronov in spinov, se v atomu medsebojno kompenzirajo. Ce tak$no snov izpostavimo
zunanjemu magnetnemu polju, v njej ne pride do reakcije (navora), gostota magnetnega
pretoka v snovi pa je malo manjSa od gostote magnetnega pretoka izven snovi. Upostevajoc¢
gostoto atomov v snovi in Stevilo elektronov v atomu znaSa okvirna vrednost za
susceptibilnost -10 in ne kaZe temperaturne odvisnosti. Susceptibilnost je negativna, x pa je
za spoznanje manjSe od ena in inducirani dipolski momenti so usmerjeni v nasprotni smeri
polja. Snovi, ki izkazujejo diamagnetne lastnosti so precej pogoste v naravi, primer so Cu,
Hg, Au, Ag, H;O in Se nekatere druge.

Paramagnetizem: paramagnetne snovi so po definiciji tiste, katerih atomi, ioni ali
molekule Ze po naravi izkazujejo doloeno neuravnotezenost magnetnih momentov. V
makroskopskem smislu ti elementarni dipoli nimajo rezultirajo¢ega vektorja magnetizacije,
kar pomeni, da se med seboj kompenzirajo oziroma so znotraj snovi kaoti¢no orientirani. Ce
takSno paramagnetno snov izpostavimo zunanjemu magnetnemu polju B, potem pride do
njihove delne orientacije v smeri polja. Stopnja orientacije se z viSanjem gostote B povecuje,
z viSanjem temperature pa pada. V tem primeru je okvirna vrednost za susceptibilnosti +107.
Predstavniki paramagnetnih snovi so Al, Mn, Pl, O, Cr, U, W, zrak in druge. Pri
paramagnetizmu sta zanimivi e dve stvari; prvo je odkril P. Curie Se pred samo teorijo

paramagnetizma, in sicer, da susceptibilnost z visanjem temperature pada, druga stvar pa je
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Poglavje 2. MAGNETIZEM IN MAGNETNE TEKOCINE 11

pojav nasicenja, ki pomeni usmeritev vseh magnetnih momentov v snovi pri zelo mo¢nem
magnetnem polju. Tabela 2.1 prikazuje vrednosti susceptibilnosti za nekatere materiale, velja
pa si zapomniti dejstvo, da je v obeh primerih susceptibilnost prakti¢no zanemarljiva in je
zato zveza med B in H enostavno kar B = uo H.

Tabela 2.1: Tipi¢ne vrednosti nekaterih dia- in paramagnetikov.
Magnetne susceptibilnost yy, = g - 1

Diamagnetiki Paramagnetiki
Bizmut -1,6 10" aluminij +2,2 107
svinec -1,810° volfram +6,810°
ogljik -2,110° litij +1,410°
srebro -2,5107° platina +27 107
Zivo srebro -3,210° mangan +98 107
zlato -3,610° natrij +7.210°
voda -8,810° kisik +1,8 10°
baker -9,410° zrak +3,6 107

Feromagnetizem: je pojav, Kkjer je potencirano izrazen paramagnetizem. Pri
feromagnetnih snoveh, kot so Zelezo (Fe, ferrum — od tu pripona »fer«), nikelj, kobalt in
njihove legure, je magnetna susceptibilnost izredno visoka, od nekaj sto do nekaj tiso¢. Vzrok
za tako visoke vrednosti pa je v mocno izrazenih magnetnih momentih atomov, ki pa so
povzroceni zaradi neuravnotezenih magnetnih momentov spinov elektronov na nezapolnjeni
predzadnji lupini omenjenih elementov. Za njih velja tudi, da so sosedni atomi v kristalni
strukturi grupirani v t.i. magnetne domene’, znotraj katerih so momenti &vrsto istosmerno
orientirani. Velikosti magnetnih domen segajo od nekaj deset do nekaj sto mikronov,
izjemoma dosegajo tudi centimetrski razred.

Ce so magnetne domene v makroskopskem ravnotezju, potem kos feromagnetnega
materiala navzven ne izkazuje rezultancnega magnetnega momenta in zato tudi nima
rezultanénega magnetnega polja. Ce tak kos materiala izpostavimo zunanjemu magnetnemu
polju, pa se v materialu za¢ne proces magnetenja, ki ga lahko opiSemo v treh stopnjah.

1. Pri majhnih gostotah polja pride do premikov med tistimi domenami, ki s smerjo
zunanjega polja oklepajo majhne kote. V tem delu je proces reverzibilen, ce
magnetno polje »popusti«, Se meje domen vrnejo v prvotno stanje.

2. Pri nadaljnjem povecanju polja prihaja do obracanja celih domen, pri Cemer
usmerjanje ni zvezno, temve¢ sunkovito. Proces je tipi¢no ireverzibilen, ¢e polje v tej

tocki »popusti«, se kos materiala ne razmagneti, temvec ohrani del magnetizacije.

! Hipotezo o obstoju magnetnih domen je leta 1907 postavil P. Weiss in se po njem tudi imenujejo Weissove
domene oziroma Weissova obmocja.
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12 Poglavje 2. MAGNETIZEM IN MAGNETNE TEKOCINE

3. Nadaljnjo povecCanje magnetnega polja pa izzove proces izginevanja magnetnih
domen in njihovih mej, momenti pa so dokoncno usmerjeni. Ko feromagnetni
material doseZe to tocko, govorimo o nasicenju, pri tem pa magnetizacija doseze svoj
maksimum. Ce se zunanje polje $¢ vedno poveduje, to nima veé nikakr§nega vpliva
na stanje magnetnih domen. V tej fazi je proces ponovno reverzibilen, ¢e magnetno
polje »popusti«, se stanje povrne do magnetizacije, ki ustreza prehodu med drugo in
tretjo fazo.

Zacetna krivulja magnetenja je pogosto imenovana tudi deviska krivulja, opisuje pa nam
posamezne faze magnetenja, kot so bile opisane. Krivulja nam opisuje odnos med B in H, Ki
je predstavljen tudi na spodnji sliki. O¢itno je, da je odnos med njima nelinearen, opisuje pa
nam obnasanje magnetnih domen ob povecanju gostote magnetnega polja. V drugi fazi poteka
sunkovito obra¢anje magnetnih domen, kar se odraza tudi v nazobcanosti Krivulje (v krogu).

V zadnji fazi so domene v celoti orientirane, magnetizacija pa doseZe maksimum.

B(T) 4
(M reverzibilno stapljanje domen

Il - stopnja

ireverzibilno obracanje domen

Il - stopnja
—()

| - stopnja
H (A/m)

Slika 2.1: Magnetilna krivulja.

V tej tocki bomo omenili Se nekatere pojme, ki jih pogosto sreCujemo tudi pri obravnavi
magnetnih materialov.

Relativna permeabilnost je pojem, ki ga moramo vpeljati glede na teorijo enacbe (2.8),
¢eravno magnetenje ni linearno kot kvocient B/ugH. To je t.i. stati¢na relativna permeabilnost,
(t4rs) medtem ko z uporabo enacbe dB/iodH dobimo dinamicno relativno permeabilnost (uq).

Naslednji pojem je Curiejeva temperatura. Nad dolo¢eno temperaturo, ki je pri vsakem
materialu svojska, postanejo termi¢ne vibracije tako moc¢ne, da onemogocajo paralelno
orientacijo magnetnih momentov sosednjih atomov, torej material izgubi magnetne lastnosti
in se obnasa, kot da je paramagneten. To temperaturo imenujemo Curiejeva temperatura, Ki

ima pri zelezu vrednost T¢ = 770 °C.
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Naslednji pojem, ki ga pogosto sreCamo pri obravnavi feromagnetnih materialov, je
remanentna gostota (B;). To je gostota magnetnega pretoka, ki jo material zadrzi, ko se
magnetilni tok prekine, oziroma ko se magnetna poljska jakost zmanjsa na vrednost nic.
Dinamic¢na odvisnost remanantne gostote je odvisna od vrednosti magnetilnega toka v
trenutku njegove prekinitve. Najvi§ja je takrat, ko je material v trenutku prekinitve
magnetilnega toka v nasicenju. Remanentne gostote so obicajno okrog 50 % vrednosti
magnetne polarizacije v nasi¢enju, tocke »povratka« pa so prikazane tudi na spodnji sliki za

razli¢ne trenutke izklopa magnetilnega toka (Slika 2.2).

»
»

H

Slika 2.2: Toc¢ke povratka By, odvisno od trenutka izkopa magnetilnega toka.

Histerezna zanka: magnetenje feromagnetnih materialov je v splosnem ireverzibilen
proces, katerega obnasanje lahko opiSemo S histerezno zanko. Omenili smo ze, da se zavrtene
domene po prenehanju delovanja polja ne vrnejo v prvotni polozaj, za njthovo preusmeritev
pa je potrebno obrniti smer magnetilnega toka (smer polja). Ta proces si najlaze razlozimo s
pomocjo slike 2.3, Kjer si zamislimo spreminjanje magnetne poljske jakosti od Ho do —Hy ter
od —Hp do Hyp in vidimo, da usmerjenost domen vseskozi fazno zaostaja. Zaostajanje je v tem

primeru simetri¢no, proces magnetenja pa opise histerezno zanko.

Slika 2.3: Simetri¢na histerezna zanka.
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14 Poglavje 2. MAGNETIZEM IN MAGNETNE TEKOCINE

Oznacena tocka H. se imenuje koercitivna poljska jakost, pomeni pa potrebno poljsko jakost
magnetnega polja v nasprotni smeri, da izni¢i u¢inek magnetizacije tako, da je rezultan¢ni
B = 0. Glede na S$irino zanke (po abscisi) lo¢imo trdo in mehko magnetne materiale, pri ¢emer
imajo trdo magnetni vrednosti H¢ tudi do nekaj deset tiso¢ A/m, medtem ko imajo mehko
magnetni celo manj kot deset A/m. Sirina histerezne zanke je tesno povezana z izgubami, tako
da lahko grobo recemo, da trdo magnetne materiale uporabljamo predvsem za trajne magnete,
mehko magnetne pa v izmeni¢nih poljih, saj zaradi ozke histerezne zanke niso prevec
energijsko potratni.

Antiferomagnetizem: posebno skupino med paramagnetnimi  snovmi tvorijo
antiferomagnetiki. V taksnih snoveh je usmerjenost magnetnih spinov antiparalelna in celotna
magnetizacija ni¢. Susceptibilnost je nizka in temperaturno odvisna. Néel (1932) je ugotovil,
da antiferomagnetne snovi ne sledijo Curiejevemu zakonu pri nizkih temperaturah, pri visokih
pa se obnasajo skladno s Curie-Weissovem zakonom, ki pravi da je magnetna susceptibilnost

feromagneta v paramagnetnem podro¢ju nad Curiejevo temperaturo opisana kot

, (2.11)

pri ¢emer je C Curiejeva konstanta materiala, T absolutna temperatura in Tc merjena
Curiejeva temperatura. Susceptibilnost ima singularnost pri T = T, pri tej temperaturi kakor
tudi vseh nizjih imamo pojav spontane magnetizacije. Antiferomagnetne snovi niso Siroko
komercialno uporabne, so pa bistvene za razumevanje magnetnih lastnosti feritov.
Predstavniki antiferomagnetikov so MnO, FeO, NiO, ZnO, ZnFe;0,.

Ferimagnetizem: ferimagnetiki (feriti) imajo prev tako antiparalelno orientirane magnetne
momente atomov, vendar zaradi nesimetrije med posameznimi grupami atomov $e vedno
formirajo magnetne domene. Polarizacija zasi¢enja je nekako petina tiste pri pravih
feromagnetikih. Kljub temu so ti materiali v tehniki visokih frekvenc prakti¢no nepogresljivi,
saj jih odlikuje visoka specifi¢na elektricna upornost, ki je zaradi vrtin¢nih izgub vcasih
dobrodosla lastnost; primer takSnih ferimagnetikov je magnetit Fe;O,.

Superparamagnetizem je pojav, podoben paramagnetizmu magnetnih materialov nad
kriticno temperaturo. Pri feromagnetizmu povzroCijo interakcijske sile med posameznimi

magnetnimi momenti usmeritev vseh momentov v domeni v eno smer in s tem povecajo
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skupno magnetizacijo. Ce je temperatura nad kriti¢no (Curiejevo oz. Néelovo® ) temperaturo,
imajo posamezni magnetni momenti dovolj visoko termi¢no energijo, da lahko premagajo
interakcijske sile in se usmerijo v poljubno smer. Magnetni momenti se tako usmerijo v
razliéne smeri in skupna magnetizacija je v povpredju ni. Sele v prisotnosti zunanjega
magnetnega polja se magnetni momenti usmerijo preteZzno v smeri magnetnega polja; material
je paramagneten.

Superparamagnetizem se pojavi pri zelo majhnih kristalih, reda velikosti nekaj
nanometrov. Ceprav je temperatura pod krititno vrednostjo in termi¢na energija med
sosednjimi magnetnimi momenti ne presega energije magnetne interakcije, pa lahko termicne
fluktuacije povzrocijo zasuk skupne magnetizacije celega kristala. Zaradi teh sprememb smeri
je cCasovno povprecje magnetizacije enako ni¢ in material se navzven obnaSa kot
paramagneten. V prisotnosti zunanjega magnetnega polja se te fluktuacije zmanjsajo tako, da
je inducirana magnetizacija zaradi enotne usmeritve magnetnih momentov v Kristalu precej
vi§ja, kot pri paramagnetikih. Pri superparamagnetizmu delcev je termi¢na energija
primerljiva z energijo kristalne anizotropije, ki je potrebna za zasuk magnetizacije kristala. Ta
energija je odvisna tako od strukture materiala kot tudi od dimenzije delca. Z manjSanjem
dimenzij kristala se manjSa tudi energija kristalne anizotropije in s tem tudi temperatura, pri
kateri delec postane superparamagneten. ManjSanje velikosti delca pa povzroci tudi precejsnje
zmanjSanje nasi¢ene magnetizacije Ms, kar je posledica vecanja razmerja povrSine proti
prostornini delca. Pri tem velja omeniti, da je povrSina delca lahko prekrita z nemagnetno

oksidno plastjo ali pa so magnetni momenti v povrsinski plasti nesklopljeni in neurejeni.

2.2  Magnetne tekocine

Teorija dopus€a moznost izraZzenih feromagnetnih lastnosti materiala tudi v tekofem
agregatnem stanju, toda realno taksna snov, pri kateri bi tocka Curiejeve temperature presegla
tocko talis¢a snovi, ne obstaja. Kadar govorimo o teko¢ih magnetih, imamo zato v mislih
magnetne tekoCine, pogosto imenovane tudi koloidni® ferofluid (“colloidal ferrofluid™).
Koloid je suspenzija® drobnih delcev, ki so med seboj logeni v zvezno porazdeljenem mediju,
in vsebuje tudi tiste delce suspenzije, ki se hitro sedimentirajo, ceprav se po definiciji

magnetna tekoc¢ina ne posede, tudi ¢e nanjo vpliva sila zunanjega polja, bodisi magnetnega

! Néelova temperatura ali temperatura magnetne preureditve je temperatura, nad katero antiferomagnetne snovi
postanejo paramagnetne, se pravi, da postane njihova notranja energija dovolj velika, da porusi makroskopsko
magnetno ureditev snovi [77].

2 Koloid - Stanje snovi, pri katerem so v trdnem, teko¢em ali plinastem disperznem mediju razporejeni delci
snovi iz posameznih velikih molekul ali skupkov (agregatov) manjsih molekul.

3 Suspenzija - zmes tekogine in trdnih delcev kake v njej netopne snovi.
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bodisi gravitacijskega, kar je predstavljeno v nadaljevanju, v poglavju 2.3. Taksni ferofluidi
so sestavljeni iz majhnih nanodelcev (3 -15nm), ki so trajno namagneteni in praviloma
vsebujejo le eno magnetno domeno. Delci so prevleceni z molekularno tanko plastjo
surfaktanta® in so suspendirani v nosilni teko&ini. Termi¢no nihanje ohranja delce trajno
suspendirane zaradi Brownovega gibanja, medtem ko adsorbirani® surfaktant preprecuje
njihovo aglomeracijo, kar je podrobno predstavljeno v poglavju 2.3. Omeniti je treba, da je
Brownovo gibanje poimenovano po Skotskem botaniku Robertu Brownu, ki je leta 1827
odkril zvezno gibanje delcev, suspendiranih v vodi. Zatem je leta 1905 Albert Einstein razvil
teorijo Brownovega gibanja, ki temelji na predpostavki, da je prenosna kineti¢na energija
enako razdeljena med delce in molekule okoliske tekocine. Primer odziva magnetne tekoCine
na magnetno polje je prikazan na spodnji sliki 2.4. V nadaljevanju poglavja bo predstavljen
postopek izdelave magnetnih tekocin, njihove fizikalne lastnosti ter nekaj aplikacij na

razli¢nih podrocjih znanosti, industrije in medicine.

Slika 2.4: Magnetna tekocina in vpliv magnetnega polja trajnega magneta.

Ce magnetne teko¢ine opazujemo makroskopsko, lahko posplosimo, da so to dvosistemske
disperzije, v katerih enako pomembno vlogo igrata nosilna teko¢ina in magnetni nanodelci.
Nosilna tekocina dolo¢a kemijske in mehanske lastnosti sistema, medtem ko magnetne
lastnosti dolocajo dispergirani® nanodelci. Pri tem je pomembna velikost delcev, imeti pa
morajo tudi ozko porazdelitev velikosti in velik magnetni moment. Porazdelitev delcev je
simboli¢no predstavljena na sliki 2.5 levo, medtem ko je na desni sliki predstavljena
porazdelitvena funkcija v odstotkih zasedenega skupnega volumna posamezne velikosti
magnetnih delcev.

! Surfaktant - Povr$insko aktivne snovi so spojine, ki zmanj$ujejo povrsinsko napetost teko¢ine, medfazno
napetost med dvema teko¢inama ali med teko¢ino in trdnino.

2 Adsorpcija - zgos&evanije plinastih ali raztopljenih snovi na povrsini trdnih snovi.

® Dispergirati - razprsiti snov v drugi snovi.
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Slika 2.5: Shematski in grafi¢ni prikaz velikostne porazdelitve delcev.

Za pripravo magnetnih tekocin se navadno uporabljajo Zelezni delci ali delci feritov, med
katerimi sta najbolj znana dva zelezova oksida — magnetit FesO4 in  maghemit
v-Fe;03. Uporabnost magnetne tekocine dolocata predvsem njena stabilnost in specificna
magnetizacija, ki je odvisna od mnozine stabilno dispergiranih magnetnih delcev.

Za magnetne tekoCine velja, da imajo kljub izpostavljenosti gravitacijskemu in
magnetnemu polju dobre magnetne lastnosti in ustrezno stabilnost. To jim omogoca Siroko
podrocje uporabe za razne tehnoloSke aplikacije, nekatere med njimi so predstavljene v
poglavju 2.4, pomembno vloga pa imajo tudi v biomedicini za diagnosti¢ne in terapevtske
aplikacije, kot so npr. ciljno doziranje zdravilnih ucinkovin, magnetnoresonancno slikanje,
magnetorelaksometrija, radioterapija, hipertermija, itd.

Priprava magnetnih tekocin je sestavljena iz treh faz, in sicer:

- sinteze magnetnih nanodelcev,

- adsorpcije surfaktanta na njihovi povrsini in

- suspendiranja prevlecenih nanodelcev v nosilni teko¢ini.
Vsebnost magnetnih nanodelcev, stabilno suspendiranih v nosilni tekocini, in s tem njena
magnetizacija sta pretezno odvisni od ucinkovitosti adsorpcije molekul surfaktanta na
povrsini delcev. Za pripravo stabilne magnetne tekoCine visoke magnetizacije sta predvsem
pomembna izbira primernega surfaktanta in optimalna koli¢ina molekul surfaktanta,
adsorbiranih na povrSini magnetnih delcev. V postopkih, ki so sedaj v uporabi za pripravo
magnetnih teko€in, se ustrezna koli¢ina surfaktanta uravnava preprosto s spreminjanjem
njenega razmerja do magnetnih delcev. V nadaljevanju sta predstavljeni dve metodi, ki sta

najpogosteje uporabljeni za pripravo magnetnih tekoCin, in sicer metoda reduciranja velikosti
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in metoda kemijske precipitacije’. Pri prvi je bistven postopek izdelovanja nanodelcev iz

ve¢jih zrn, pri drugi pa nanodelce z dolo¢enim postopkom dobimo Ze v zaéetku.

2.2.1 Priprava magnetnih teko¢in z metodo reduciranja velikosti

Dejstvo je, da je reduciranje velikosti, dosezeno z mletjem, uspe$no in da dosega
reduciranje velikosti delcev iz mikronskega podrocja v nano podroc¢je. Metodo je leta 1965
odkril S. Papell, ¢eprav so osnovni materiali in oprema na voljo ze iz anti¢nih casov.
“Skrivnost” postopka je mokro mletje ob prisotnosti surfaktanta, pri ¢emer mletje traja zelo
dolgo ¢asa (~1000 h). Potek procesa pridobivanja koloidnih magnetih tekocin je predstavljen

na diagramu poteka (Slika 2.6).

Topilo :{) Sani QZI Magnetni prah (um)

Mletje v mlinu
Kroglice |:> (kroglice) 4:' Energija
500 ~ 1000 h

<
Fie

-

Centrifuga
2x10%g

us

. Redcenje .
Topilo |:> U |:>
P koncentracije Topilo

|—|_—{> Konéni produkt — koloidni ferofluid

Slika 2.6: Diagram poteka priprave koloidnih ferofluidov z metodo reduciranja velikosti.

I:> Filter velikih delcev

Magnetni prah (najpogosteje je to magnetit) velikosti nekaj mikronov pome$amo z
nosilnim topilom in snovjo, ki sluzi kot surfaktant. Uporabimo priblizno 10 - 20 % surfaktanta
v osnovnem volumnu topila in 0,2 kg/l magnetita (v kolikor uporabljamo magnetit). Rezultat
taksnega razmerja med surfaktantom in trdimi delci magnetita je enoplastna prevleka delcev v
magnetni tekocini, kot so to odkrili leta 1965 Rosensweig, Nestor in Timmins [7]. Razvili so

tudi koncept enoplastne prevleke, principe izbire surfaktanta, ustaljen merilni postopek

1 Precipitacija - to je netopna trda snov, ki je nastala z meSanjem raztopine. Ko se zgodi kemijska reakcija, se
trdna oblika imenuje precipitacija. To se zgodi v primeru, ko se kot produkt kemijske reakcije tvori netopna
spojina (precipitat).
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merjenja velikosti delcev v koloidih, modele za koeficient viskoznosti in faktorje, ki vplivajo
na maksimalno koncentracijo trdih delcev. Rosensweig in Kaiser sta Se nadalje razvila proces
in uspesno dispergirala magnetne delce v drugih tekoc¢inah, vodi, hidrokarbonatih, aromatih in
estrih.

Stevilo delcev v koncentraciji n je lahko zelo veliko, izradunamo pa ga kot n = 6¢ / nd>, ce
je ¢ delez volumna, ki vsebuje trde delce in d premer delca. Magnetizacija nasi¢enja Ms
dispergenta je proporcionalna magnetizaciji domene My trdih delcev kot Ms= ¢ My. Ce

izloc¢imo ¢ med tema izrazoma, dobimo enacbo za stevilo delcev v koncentraciji

6 M. 1
n=——=-
M, d’?

(2.12)

Za primer tekocine, ki ima magnetno nasicenje uoMs= 0,02 T in vsebuje magnetne delce
premera d =10 nm in x4 oMg=0,56 T, je izraCunana vrednost 6,8 10% delcev v kubi¢nem

metru tekocine.

2.2.2 Priprava magnetnih teko¢in z metodo kemijske precipitacije

Obstaja ve¢ kemijskin metod za pridobivanje ferofluidov. Ce omenimo najpogosteje
uporabljene, so to: precipitacija magnetita s stericno stabilizacijo, priprava S kemi¢no
precipitacijo, metoda kobaltovih delcev v organskem topilu in metoda stabilizacije naboja
magnetita. V nadaljevanju je na kratko predstavljena samo prva metoda povzeta po [7], ki
vsebuje tudi opis preostalih treh. Precipitacija magnetita s steri¢cno stabilizacijo je proces, ki

sta ga leta 1974 razvila Khalafalla in Reimers in temelji na stehiometri¢nem® zapisu:
5NaOH + 2FeCl; + FeCl, = FeO-Fe,03+5NaCl + 4H,0. (2.13)

Del enacbe FeO-Fe,03 je magnetit zapisan v obliki, da poudari navzo¢nost dvovalentnih in

trivalentnih zelezovih atomov. Med njima je razmerje

Fe(l)/Fe(ll) = 2 (2.14)

! Stehiometrija - je panoga kemije, ki preucuje kombinacije elementov v kemijskih reakcijah
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v magnetitu in to je tudi razmerje topljive Zelezove soli, ki je dodana v procesu, kot je
prikazano na diagramu poteka (Slika 2.7). Za koprecipitacijo’ uporabimo amonijev hidroksid.

Precipitacija Zelezovega oksida je pogost postopek pri mokri kemijski analizi. Obi¢ajni cilj
je ustvarjanje pogojev, pod katerimi se precipitirani delci aglomerirajo tako, da dopuscajo Se
filtracijo za gravimetri¢no? analizo. V tem procesu je cilj ravno nasproten prej$njemu procesu,
ohraniti zelimo velikost delcev na majhnem koloidnem podro¢ju. Za dosego tega cilja je
uveden korak peptizacije®, v katerem so delci transformirani iz vodnega stanja v organsko
stanje, ki vsebuje Se osnovni dispergent. V industriji barv se ta proces imenuje izplakovanje.
Posledi¢no so sedaj delci na organski osnovi dispergirani in magnetno loceni od preostanka

vodne solne raztopine.

razprsitev

FeCls - 6H,0
H.0 ':> Mesanje 4: U

{=FeCl, - 4H,0

-

Dispergent . _
(oleinska kislina) I@ Koprecipitacija 4: Koncentriran NH4,OH

Organsko:{) Mesanje |:> Peptizacija |:>Segrevanje

topilo
(Kerozin)

CHE

Magnetna separacija I:>Vodni solni ostanek

=

Filtriranje

=

Organsko topilo :{) Redcenje

Konéni produkt — koloidni ferofluid
Slika 2.7: Diagram poteka priprave koloidnih ferofluidov z metodo kemijske precipitacije.

&

! Koprecipitacija - takrat, ko precipitat vsebuje nedisto¢e znotraj svojega obsega.

Z Gravimetija - merjenje gravitacijskega polja.

® Peptizacija - je zdruzitev, pri kateri je hidrofobi¢na koloidna sol stabilizirana z dodajanjem dodatnih
elektrolitov, ki se adsorbirajo na povrsini delcev.
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2.3  Stabilnost magnetnih tekocin

V tem odstavku so predstavljeni fizikalno ozadje in mehanizmi, ki so odgovorni za obstojnost
magnetnih teko¢in. Za doseganje fizikalno-kemijske stabilnosti tekoc¢in lahko uporabimo
dimenzionalne pogoje kot kriterij stabilnosti. Za zacetek je smiselno zapisati enacbe za
razline energijske izraze, in sicer:

e  termiCna energija =kgT

o magnetna energija = yoMHV

e  gravitacijska energija = ApVgL
kjer je ks Boltzmannova konstanta (1,38:10%° N-m‘K™), T absolutna temperatura (K),
volumen V = zd%6 (m®) za delce sferitne oblike premera d, L pa je dvigovanje v
gravitacijskem polju s pospeskom g in gostoto tekocine p. Razmerja med energijskimi termini
nam dolocijo brezdimenzijsko razmerje, ki lahko vpliva na stabilnost magnetnih tekocin, kot

je predstavljeno v nadaljevanju.

2.3.1 Stabilnost glede na gradient jakosti magnetnega polja

Opazujmo stabilnost tekocine glede na posedanje delcev v gradientu magnetnega polja. Delce
privlac¢ijo podroc¢ja, ki imajo vi§jo intenzivnost magnetnega polja, medtem ko termalno
gibanje nasprotuje sili polja in zagotavlja, da so delci prisotni v celotnem volumnu magnetne
tekoCine. Magnetna energija uoMHV predstavlja reverzibilno delo (2.15), ki odmika
magnetizirane delce s podrocja tekocine, kjer je polje H vecje, na podrocje tekocine, kjer je

polje manjse

0
W = —j(ﬂolvl %—Ev]ds ~ y,MHV | (2.15)

H

Ce zagotovimo, da je del tekocine lociran na obmodju, kjer ni polja (oziroma je bistveno
manjse), potem je stabilnost glede na segregacijo teko€ine doseZena z visokim razmerjem

termicne in magnetne energije:

term. energija KT 51 (2.16)
magn. energija  4,MHV |
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Ce enacbo preuredimo in za volumen sferiénega delca vstavimo enacbo, s katero dobimo

izraz za maksimalno velikost delca

1

d[%J (2.17)

Za primer vzemimo magnetno tekocino, Ki vsebuje delce magnetita (Fe3O4), ki so

izpostavljeni gradientu magnetnega polja obiajnega magneta:

H=8-10* A/m,
M = 4,46-10° A/m,
T =208 K.

Ce izratunamo velikost delca po zgornji enacbi, je d <8,1 10° m oziroma 8,1 nm. Dejanske
velikosti delcev stabilnih koloidov so nekje do velikosti 10 nm. Iz tega izrauna vidimo, da
velikost delcev ne sme presegati omenjene vrednosti, ¢e zelimo ohraniti stabilnost glede na
sedimentiranje ob prisotnosti polja.

Koncentracijo delcev v suspenziji dodatno omejuje Se ena fizikalna lastnost na podro¢jih
bolj intenzivnega magnetnega polja. Kot vidimo na spodnji sliki (Slika 2.8), steri¢no
zadrievanje1 doloca zgornjo mejo Stevila delcev v koncentraciji, Ceprav lahko tudi dolo¢imo
koncentracijo delcev tako, da se delci dobro stabilizirane magnetne tekocine spontano
porazdelijo po celotnem volumnu tekocine v nekem dolocenem casu, ko ni vec prisotno

magnetno polje.

magnet

Slika 2.8: Shematski prikaz koncentracije magnetnih delcev v magnetni tekocini pod vplivom
gradienta magnetnega polja, ki je omejena z razprSenostjo zaradi termicnega gibanja delcev in
stericnega zadrzevanja kot posledica kon¢ne velikosti delca.

! Sterieni efekt izvira iz dejstva, da vsak atom znotraj molekule zavzame doloéen volumen. Ce atome priblizamo
med seboj, to povzro¢i dodatno izgubo energije zaradi prekrivanja elektronskih oblakov, kar pa lahko vpliva na
zeleno naravno molekularno obliko.
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2.3.2 Stabilnost glede na posedanje zaradi vpliva gravitacijskega polja

Gravitacijska sila je tista, ki konstantno vlece delce navzdol v magnetni tekoc¢ini, medtem ko
termi¢no nihanje stremi K temu, da bi bili delci dispergirani po celotnem volumnu teko¢ine.
To je podobno prej$njemu primeru, kjer se magnetna sila pojavlja v poljubni smeri. Relativni

vpliv gravitacije na magnetizem lahko zajamemo z razmerjem:

grav. energija  ApVgL
magn. energija 4, MHV

(2.18)

Ponovno lahko za teko&ino, za katero veljajo parametri L=0,05m, g=9,8m/s® in
Ap = puden - Prekos = 4300 kg/m®, dolo¢imo gornje razmerje in sicer 0,047. 1z tega sledi, da je
gravitacijska sila mnogo manjSa teZzava kot magnetno polje v smislu sedimentacije delcev.
Omenjeno velja ob predpostavki, da se delci ne aglomerirajo in ne tvorijo vecjih skupkov
delcev. Predpostavi se, da so delci monodispergirani, kar pa $e zdale¢ ni trivialna naloga.
Shematski prikaz sedimentiranja delcev zaradi vpliva gravitacijskega polja vidimo na sliki
2.9.

Slika 2.9: Shematski prikaz koncentracije magnetnih delcev v magnetni teko¢ini pod vplivom
gravitacijskega polja.

2.3.3 Stabilnost glede na magnetno aglomeracijo

Tipi¢na koloidna magnetna teko&ina vsebuje priblizno 10% delcev v kubi¢nem metru
tekocCine, kar pomeni da so trki med delci pogosti. 1z tega je ocitno, da sledi hitra aglomeracija
tekocine, e se delci zlepijo skupaj, kar pa je shematsko prikazano na sliki 2.10. Vsak delec je
trajno namagneten, tako da je potreben maksimum energije, da trajno lo¢i dva delca premera

d, ko sta delca poravnana. Energija se izracuna s produktom dveh dipolnih momentov in je
produkt m,-m, =m?, (m,-r)(m,-r)=m’r’* in m= u,Mzd*/6, kjer je m magnetni moment

delca, r pa razdalja med njima. Energija dveh dipolov Eqq je
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, (2.19)

Kjer je M vektor magnetizacije, | =2s/d in s pa lo¢itvena razdalja med dvema povr§inama. V
primeru, ko sta dva delca v stiku, se gornja enacba za energijo dipolov reducira in dobimo

dipol - dipol kontaktno energijo:

dd _%ﬂoMz\/ (1=0). (2.20)

E

Ponovno lahko reCemo, da je termi¢no nihanje tisto, ki lahko prekine aglomeracijo.

Ucinkovitost preprecevanja je dolo¢ena z razmerjem:

term. energija kT
dipol - dipol kontaktna energija MV

(2.21)

Glede na to razmerje lahko trdimo, da mora biti tudi to razmerje ve¢je od ena, da se delci

izognejo aglomeraciji, velikost delcev pa je podana kot

72k T )
d<| S5 |, 2.22
(%szj .22)

Za magnetne delce pri sobni temperaturi lahko po zgornji enacbi dolo¢imo velikost delca
glede stabilnosti za magnetno aglomeracijo: d <7,8 nm. Ta ocena kaze, da so normalni

ferofluidi z velikostjo delcev do 10 nm ravno na meji aglomeracije.

2, % %8:%.?

Slika 2.10: Shematski prikaz aglomeracije magnetnih delcev v magnetni tekocini zaradi
magnetnih lastnosti delcev.
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2.3.4 Stabilizacija magnetnih teko¢in

Nanodelci lahko imajo nekatere Zelene lastnosti predvsem zaradi velikega razmerja med
povrsino in volumnom. Po drugi strani pa lahko ravno te lastnosti privedejo do doloc¢enih
nezelenih tendenc delcev do aglomeracije, ki pa bi povzrocila spremembo nekaterih lastnosti.
Zato je klju¢no dobro poznavanje stabilizacijskih mehanizmov, ki preprecujejo aglomeracije.
Izkazalo se je, da je ohranjanje dolgoro¢ne stabilnosti magnetnih teko€in brez zdruZevanja
delcev primarni predpogoj za vse aplikacije, povezane z magnetnimi teko¢inami.

Derjaguin, Landau, Verwey in Overbeek (iz [70] poglavje 16) so leta 1940 razvili DLVO
teorijo stabilnostnih mehanizmov koloidov v suspenziji. Njihov predlog temelji na ravnotezju
med nasprotnima silama, in sicer med elektrostaticno odbojno silo ter van der Waalsovo

privla¢no silo.

a) b)
Slika 2.11: Shematski prikaz a) elektrostaticni odboj; b) steri¢na stabilizacija; in
C) elektrosteri¢na stabilizacija koloidnih nanodelcev.

Torej razmerje med njima doloca, ali se bodo delci "zlepili” ali ne. Ta teorija je razsirjena
za interpretacijo nanodelcev. V splosnem so v uporabi trije stabilizacijski mehanizmi in sicer:
a) elektrostati¢ni odboj; b) stericna stabilizacija; in c) elektrosteri¢na stabilizacija, Ki SO
simbolno prikazani zgoraj (Slika 2.11). V vodi dispergirani nanodelci so sposobni ustvariti
elektrostati¢ni odboj zaradi pozitivno in negativno nabitih povr$in, medtem ko so delci brez
naboja prosti in tvorijo nakopicene koloide. V tej reSitvi prisotnost mreznih nabojev delca
vpliva na porazdelitev ionov okoli delca, kar povzroci elektri¢no plast in difuzno dvojno plast
okoli delca. Ko se zaradi gravitacije ali pa prisotnosti magnetnega polja delec premika, se
hkrati z njim premikajo ioni znotraj plasti. Na meji delca obstaja potencial, znan tudi kot "zeta
potencial”, in velja za kriti¢ni parameter, ki dolo¢a stabilnost magnetne tekoc¢ine. Kadar imajo
vsi delci visok negativen ali pozitiven potencial, bodo trki med delci elasti¢ni (simboli¢no

prikazano na sliki 2.12), kar pa bo ohranjalo tekocino stabilno.
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Slika 2.12: Shematski prikaz elasticnega trka med dvema delcema, pri Cemer delci in
surfaktant niso risani v razmerju z namenom jasnejSega prikaza.

V primeru steri¢ne stabilizacije se na povrSino delca nanesejo-adsorbirajo organske
molekule ali pa polimeri. Tako imenovani surfaktant tvori okoli delca zas¢itno plast in
preprecuje neposreden stik povrsin dveh ali ve¢ medsebojnih delcev. Debelina sloja je
tolikSna, da drzi delce narazen s pomocjo stericnega odboja med organskimi molekulami
oziroma polimernimi plastmi in zmanjsa vpliv van der Waalsovih privlac¢nih sil.

Pri elektrosteri¢ni stabilizaciji (kombinacija elektrostaticne in steri¢ne stabilizacije) pa je
bilo najve¢ pozornosti posveceno ionskim surfaktantom, kot so na primer polikarboksilne
kisline ali pa kisline z ionskimi dvojcki (zwitterion). Ti dispergenti so se zmozni adsorbirati
na povrsino nanodelca z nasprotnim nabojem tako, da ustvarjajo elektrostati¢ni odboj in hkrati

stericno plast.

2.4  Aplikacije magnetnih tekoc¢in

Razvoj magnetnih teko¢in in poglobljeno spoznavanje njihovih lastnosti je povzrocilo
uporabo teh materialov v S$tevilnih aplikacijah, ki pokrivajo podro¢ja od strojnistva in
elektrotehnike do biomedicine. Namen tega poglavja ni podroben prikaz delovanja nekaterih
aplikacij, temve¢ zgolj prikaz nekaterih principov, pri katerih magnetne tekocine zaradi svoji

edinstvenih lastnosti resujejo konkretne probleme.

2.4.1 Aplikacije v mehaniki

Najbolj prepoznavna uporabnost magnetnih tekoCin je tesnjenje z rotirajo¢imi telesi, kar je
shematsko prikazano na sliki 2.13. V tem primeru je rotirajoca os narejena iz materiala z
visoko permeabilnostjo in rotira v trajnem magnetu. V primeru majhne zra¢ne reze med

magnetom in osjo (do enega milimetra) lahko magnetno polje v rezi doseze vrednosti tudi do
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1 T. Polje zunaj reze je zanemarljivo majhno in tako dobimo relativno velik gradient polja v
rezi. Ce vanjo namestimo magnetno teko¢ino, so delujode magnetne sile tako velike, da
ohranjajo teko¢ino na istem mestu tudi v primeru tla¢ne razlike z obeh strani takSnega

tekocega tesnila.

Tlak okolice Vakuum

Trajni magnet

Magnetna tekocina

Rotacijska 0s

Slika 2.13: Shematski prikaz tristopenjskega rotacijskega tesnjenja z magnetno tekoc¢ino med
trajnim magnetom in osjo [9].

Maksimalno razliko, ki jo $e lahko tesnimo S takSnim enostopenjskim tesnilom, lahko

izraGunamo z uporabo ferohidrodinami¢ne Bernoullijeve enacbe [7]

pgh+p+ gvz — 1, MH =konst. , (2.23)

kjer je v hitrost pretoka magnetne tekocine, p je tlak in M povpre¢na magnetizacija, ki je

definirana kot
_ 1 H
M == [ MdH. (2.24)
H s

Ce predpostavimo, da je os in s tem tudi teko¢ina v mirovanju in da je hitrost v = 0, lahko za

opazovano podrocje ene stopnje tesnjenja zapisemo tla¢no razliko kot
Ap=p,—p,=4,MH, (2.25)

Kjer smo z oznakama 1 in 2 oznacili tlaka pred in za tesnilom. Za primer iz literature lahko

izraCunamo stopnjo tlacnega tesnila p = 1 bar ob uporabi magnetne tekocine z magnetizacijo
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nasi¢enja Ms = 56 kA/m in poljem v zraéni rezi H=1,5-10* kA/m. Ker teko¢ina ohranja
svoje tekoce lastnosti kljub izpostavljenosti visokim vrednostim magnetnega polja, je trenje
med osjo in teko¢ino zanemarljivo majhno v primerjavi z obicajnimi tehnikami tesnjenja, kot
je na primer uporaba oljnih tesnil. Prednost takSnega tesnila izkori$¢ajo aplikacije, kjer
potrebujemo zanesljivo tesnjenje pri majhnem trenju. Primer so tesnjenje pogona trdih diskov,
rotirajoce rentgenske cevi, itd. Njihova znalilnost je tudi, da delujejo prakticno brez
vzdrzevanja, kljub temu da delujejo na podrocjih z visokimi temperaturami in veckratno
atmosfersko tladno razliko in vrtljaji, ki pogosto presegajo 10 000 min™* [9],[7],[64],[77] in
[78].

2.4.2 Aplikacije v termiji

Drugo vecje podroc¢je uporabe magnetnih tekoCin pa je izkoriS€anje tekocine kot medij, ki
prevaja toploto in je hkrati zaradi magnetnih lastnosti trajno lociran na istem mestu. Ta
segment uporabe je danes najbolj komercialno zanimiv, predstavljen pa je na principu hlajenja

zvocnikov.

Zunanji blazilnik
Membrana

Okvir koSarice
Pokrov

Notranji blazilnik
Magnetna tekocCina
Tuljava

Trajni magnet
Ohisje

Slika 2.14: Shematski prikaz zvo¢nika, kjer je tuljava obdana z magnetno tekodino z
namenom boljSega odvajanja toplote, trajni magnet pa drzi teko¢ino na istem mestu [9].

Cilj te aplikacije je znatno zviSanje akusticne moci brez geometrijskih sprememb sistema.
Vsaka tehnologija, ki vkljucuje elektricno energijo, vkljucuje tudi toploto, to pa lahko
povzro€i ogrozeno delovanje, ¢e toplota ni u¢inkovito nadzorovana. Zvo¢niska tuljava (“voice
coil") je eden izmed osnovnih elementov vsakega zvocnika, saj njeno prosto nihanje ustvarja
zvok. Ko po tuljavi tece tok se ustvarjajo ohmske izgube, ki segrevajo tuljavo, toplota pa se
prenasa tudi na ohi§je (Slika 2.14), v skrajnem primeru se lahko zvocnik pregreje. Ker se
mora tuljava prosto gibati v sistemu, niso dovoljene nikakr$ne toge povezave, ki bi
omogocale boljsi odvod toplote. Tako so obi¢ajni zvocniki omejeni s toplotno prevodnostjo
zraka med tuljavo in okolico. ReSitev tega problema je v uporabi medija z boljso toplotno

prevodnostjo glede na zrak. Obic¢ajne nemagnetne tekoc¢ine v tem primeru ne pridejo v postev,

Doktorska disertacija Milo$ Bekovié¢



Poglavje 2. MAGNETIZEM IN MAGNETNE TEKOCINE 29

saj jih je nemogode ohraniti na istem mestu v rezi med tuljavo in okolico. Ce pa je
uporabljena magnetna tekocCina, pa je zaradi prisotnosti polja trajnega magneta ter posledi¢no
sile med magnetom in tekocino, ta tekoCina zadrzana v istem prostoru, hkrati pa je njena
toplotna prevodnost grobo receno osemkrat boljsa od zraka: to omogoca bistveno povecanje

maksimalne akustiéne moc¢i zvocnika.

2.4.3 Aplikacije v medicini

Uporaba nanotehnologije in nano-materialov v medicini je odprlo nove moznosti v
medicinski diagnostiki kot tudi pri terapevtskih metodah. Znano je, da so njihove lastnosti
drugacne od lastnosti grobozrnatih materialov in jih lahko tudi prirejamo s spreminjanjem
velikosti in strukture delcev. V nadaljevanju so predstavljene tri aplikacije magnetnih tekocin
v medicini, in sicer ciljno doziranje zdravilnih u¢inkovin, alternativna metoda zdravljenja
rakastih tkiv s pomocjo hipertermije ter povecanje kontrasta pri slikanju z magnetno
resonanco. Poleg omenjenih aplikacij naStejmo Se aplikacije, kot so znatno olajSanje
separacije celic oziroma molekul, kot so beljakovine in DNK, diagnosticiranje tumornih celic
itd.

Ciljno doziranje zdravilnih u¢inkovin je postopek v medicini, pri katerem zdravilo
dostavimo v to¢no dolocen del telesa in zagotovimo, da se zdravilo tam tudi sprosti. Namen
usmerjenega doziranja je povecanje ucinkovitost dobave zdravil in hkrati zmanjSanje
toksi¢nosti in neZelenih ucinkov. Transport zdravil s pomo¢jo magnetnih delcev temelji na
dejstvu, da je lahko zdravilo vloZeno v magnetno mikrosfero ali pa je vezano na povrsini

nanodelca.

Aktivne biomolekule
e Proteini

Magnetno jedro
e DNK e Magnetne lastnosti
e zdravila e Velikost
Oblika
Zascitna plast : Toksicnost
[ ]
e Bio-kompatibilnost S: bs.llcno,:
§ . aplinos

\ ) ) “‘: A &
e Sposobnost vpetja : - UP\
aktivnih biomolekul \

Slika 2.15: Osnovna oblika in potrebna tveganja pri uporabi biomedicinskih magnetnih
nanodelcev [70].

Magnetne nosilce zdravila, ki jih vstavimo v telo intravenozno, lahko s pomoc¢jo zunanjega

magnetnega polja kopi¢imo na Zelenem mestu v telesu. Kopicenje na ciljnem mestu tako
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omogoc¢a, da se ucinkovine sprostijo in delujejo na lokalnem obmocju. Ucinkovitost
kopi¢enja magnetnih nosilcev zdravil je odvisna od fizioloSkih parametrov, npr. velikosti
delcev, povrsinskih znacilnosti, magnetne poljske jakosti in pretoka krvi itd. Ta tehnika, ki
zahteva le enostavno injekcijo, je veliko manj invazivna, kot pa kirur§ka metoda za selektiven
vnos zdravil. Se ena prednost je, da delci v magnetni tekodini mo¢no vplivajo drug na
drugega, kar omogoca dostavo visoko koncentriranih zdravil na ciljna obmocja. Pri tem
postopku je zagotovo treba nameniti posebno pozornost varnosti. To pomeni, da je izbira
magnetnih materialov omejena na netoksi¢ne sestavine oziroma tak$ne, ki so v telesu ze
prisotne. Poleg tega je potrebno zagotoviti ustrezno velikost delcev in ustrezno prevleko za
stabilizacijo (Slika 2.15), saj nepravilna izbira mo¢no vpliva na u¢inkovitost metode.

Medicinska hipertermija® sega v leto 1950, toda 3tudije so bile na Zalost izvedene z
neprimernimi zivalmi, nepravilnimi metodami in nezanesljivimi parametri magnetnega polja.
Ve¢ kot tri desetletja pozneje so odkrili, da koloidne disperzije superparamagnetnih
enodomenskih nanodelcev izrazajo znatno ve¢je moc¢i pod vplivom magnetnega polja v
primerjavi s histereznim segrevanjem vecjih veCdomenskih delcev, to pa je pomenilo
preporod metod zdravljenja raka [42]. Mechanizmom segrevanja magnetnih tekocin je
posveceno celotno naslednje poglavje, tukaj pa omenimo le dejstvo, da se v izmeni¢nem
magnetnem polju grejejo.

Segrevanje nanodelcev se uporablja za uni¢evanje rakastih tkiv, pojavi pa se vprasanje,
kaksna naj bo temperatura za terapijo. Glede na poskodbe, ki jih povzroca povisana
temperatura v celicah tkiva, lo&imo dva pristopa, in sicer hipertermijo in termi¢no ablacijo.
Hipertermija je postopek, pri katerem uporabimo zmerno poviSano temperaturo med 42 in
43 °C priblizno 60 minut. TakS$no zdravljenje se vedno uporablja v kombinaciji z drugimi
metodami (obsevanje ali pa kemoterapija) za doseganje zanesljivega unicenja tumorskih celic.
Nasprotno pa je termiCna ablacija zasnovana kot modalna metoda, ki cilja na termicno
uniCenje tumorskih celic. Terapevtske metode s hipertermijo so bile dodobra raziskane,
medtem ko za termi¢no ablacijo ni sistemati¢nih rezultatov. Raziskave so pokazale, da grelni

¢as 4 min S kriti¢no temperaturo med 51 in 55 °C povzroci celi¢no smrt ze po treh dneh [62].

! Hipertermija ali pireksija je stanje, pri katerem se telesna temperatura zvisa nad normalno.
2 Ablacija pomeni odstranitev materiala s povréine z izhlapevanjem, sekanjem ali drugimi erozijskimi
procesi. V medicini je ablacija isto kot odstranitev dela bioloskega tkiva.
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Eden izmed pomembnejSih parametrov pri izvajanju hipertermije je gotovo regulacija
temperature magnetne tekoGine med izvajanjem invivo' terapije tako, da se izognemo
poskodovanju okoliskega tkiva zaradi previsoke temperature. Ena izmed reSitev tega
problema je nacrtovanje taks$nih materialov, ki imajo temperaturno obcutljive magnetne
lastnosti. Najboljsa resitev se ponuja z uporabo materialov, ki majo Curiejevo temperaturo
med 42 - 56 °C. Kadar je temperatura pod Curiejevo, bo material proizvajal toploto, ko pa je
temperatura presezena, Se proces segrevanja ustavi [41]. Raziskave so prav tako pokazale, da
je dvig temperature znotraj tumorja dolo¢en z razmerjem med proizvedeno toploto in
odvedeno toploto v okoliSko zdravo tkivo, pri ¢em je vodilni mehanizem odvajanja toplote
prevodnost. Tako lahko tudi dolo¢imo potrebno koncentracijo delcev v tumorju za Zeljen dvig
temperature, ob predpostavki, da poznamo vrednost specifi¢nih izgub.

Kontrastni agenti pri slikanju z magnetno resonanco (MR) pa je e zadnja aplikacija, ki
jo omenjamo v sklopu medicinske uporabe magnetnih nanodelcev. Primarna prednost slikanja
z MR pred ostalimi instrumentalnimi diagnosticnimi metodami je v tem, da nam prikaze
podrobno sliko mehkega tkiva v notranjosti telesa. Vecina tehnik slikanja ponuja enojni
mehanizem kontrasta, na primer razliko med gostoto tkiva in atomskim Stevilom ali pa
akusti¢no impedanco (ultrazvok). V primeru MR-slikanja pa je izvor kontrasta fizikalno
kemijsko okolje vode v tkivu, kar pomeni, da postopek ni ob¢utljiv samo na vezavo vode na
koncentracijo makromolekul v tkivu in koncentracijo vsebnosti zeleza oziroma drugih
paramagnetnih snovi v tkivu ampak tudi na Stevilne druge parametre med katerimi jih ve€ina
ponuja moznost za ustvarjanje uporabnega kontrasta slike. Druga prednost MR-slikanja je
izvajanje funkcionalnega nacina slikanja, s katerim je lahko kontrast slike v doloc¢enih
okolis¢inah neposredno povezan z lokalnimi biokemijskimi procesi, na primer merjenjem
pretoka krvi v zilah.

Posledica velike vsestranskosti in fleksibilnosti MR-metode, skupaj z relativno varnostjo in
hkrati nevsiljivostjo posega, je vsakodnevno povecevanje $tevila klini¢nih Studij z MR. Hkrati
se z ve¢anjem uporabe pojavlja vedno ve¢ raziskav, usmerjenih tudi v kontrast za izboljSanje
slik. Kontrast deluje tako, da spreminja relaksacijske Case magnetne resonance vode Vv tkivu,
ki je obdano s kontrastom, in s tem povzro¢i spremembo intenzivnosti signala tako v vodi kot
v tkivu. Najveckrat uporabljen element za kontrast je gadolinij, v prihodnje pa Zelijo uporabiti

magnetne nanomateriale zaradi nekaterih boljSih lastnosti. Ta tehnologija zaenkrat Se ni

! In vivo (latinsko v Zivem) je izraz, ki se zlasti v naravoslovnem izrazoslovju uporablja za procese, ki potekajo v
zivem organizmu. V nasprotju z in vivo, se izraz in vitro uporablja za procese, ki potekajo v umetnem okolju
izven zivega bitja (na primer v epruveti).
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povsem razvita, velja pa kot perspektivna alternativa konvencionalnim metodam, kot je to

opisano v poglavju 4 [70].
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3. KARAKTERIZACIJA MAGNETNIH TEKOCIN

V poglavju 2.4 smo predstavili aplikacije magnetnih tekocin, kjer smo izpostavili doloceno
lastnost magnetne tekoc¢ine in njeno prakti¢no uporabnost. V tem poglavju pa so podrobneje

predstavljene nekatere lastnosti, ki mo¢no vplivajo na izgube magnetnih tekocin.

3.1 Ravnovesna magnetizacija - superparamagnetizem

Delci v koloidnih ferofluidih, kjer vsak izmed njih vsebuje magnetni moment m, so po
analogiji primerljivi molekulam paramagnetnih plinov. V odsotnosti zunanjega polja so delci
nakljuéno orientirani, tekofina pa nima mrezne magnetizacije. V primeru prisotnosti
zunanjega polja pa je tendenca magnetnih momentov taksSna, da se poravnajo v smeri
zunanjega polja. Ko poveéamo amplitudo polja, delci postanejo vedno bolj poravnani s
smerjo polja. Pri zelo velikih jakostih polja pa so delci popolnoma poravnani in magnetizacija
doseze vrednost nasi¢enja Ms. V nadaljevanju je Langevinova klasi¢na teorija prirejena tako,
da so izpeljane superparamagnetne lastnosti ob predpostavki, da zanemarimo interakcijo med
delci. Podrobna izpeljava teorije je podana v delu [7], poglavju 2.7, v tem delu pa bomo
predstavili samo kon¢ne ugotovitve.

Iz enacbe za gostoto navora oM x Hp vidimo, da je velikost gostote navora na snov, katere
magnetizacijski vektor smo oznacili z M in kotom € in zunanjim poljem H, enaka
o M Hsing. Ce ima delec snovi volumen V, je amplituda m magnetnega momenta enaka

Lo MV in navor 7 je podan z enacbo:
r=mHSsIng. (3.1)

Porabljena energija pri rotiranju delca v polozaj paralelne poravnave je podana z integralom

momenta po kotu
0 0
W=Ird¢9=mH sin@do = mH (1—cos6). (3.2)
0 0

Omenimo, da je energija enaka mH, ko je delec pravokoten na polje 0z 8 = z/ 2, in da doseze

svoj maksimum 2mH, ko je smer magnetizacije delca antiparalelna s smerjo polja, ko je kot
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med njima 6=z Koncna izpeljava nas pripelje do Langevinove funkcije L(¢), ki jo
imenujemo tudi superparamagnetni zakon magnetizacije za monodispergirane koloidne
ferofluide in je zapisana kot (3.3), kjer je My magnetizacija grobo zrnatega materiala in velja
Ms = ¢ My in ¢ koncentracija magnetnih delcev v tekoc¢ini. Podrobneje so povezave enacbe

raziskane v poglavju 5.1 na strani 65.

M__ _1_ _z
N—ctghé g_L((f), 3 5 (3.3)

d

3.2 Magnetna relaksacija

Zaradi majhnosti delcev magnetni koloidi vsebujejo samo eno magnetno domeno, torej imajo
permanentni magnetni moment proporcionalen njihovemu volumnu. Ceprav velja, da so
magnetni koloidi feromagnetni na molekularnem nivoju, so v bistvu podobni paramagnetim
na koloidnem nivoju z eno pomembno razliko, in sicer, da so magnetni momenti v magnetnih
koloidih mnogo vecji kot momenti pri paramagnetih. Tipicne vrednosti so okrog 10" Am? za
magnetne koloide in 10® Am? za paramagnete. Iz tega razloga magnetne tekodine v&asih
pojmujemo tudi kot superparamagnetni materiali. Da material zadostuje pogoju
superparamagnetnosti, mora biti magnetni moment vsakega delca prost tako, da lahko rotira.
Magnetna relaksacija: relaksacija magnetnega sistema je pot za doseganje ravnovesnega
stanja v primeru spremembe magnetnega polja. Relaksacija ni trenutni pojav, temvec zahteva
svoj Cas. Karakteristi¢ni Cas se tako imenuje relaksacijski ¢as. V kontekstu magnetnih tekoc¢in
Obstajata dva razli¢na mehanizma, s katerima se v primeru spremembe zunanjega polja zgodi
magnetna relaksacija. VV prvem mehanizmu se relaksacija zgodi, ko lahko delec prosto rotira v
tekocini. V drugem mehanizmu pa je relaksacija posledica rotacije vektorja magnetnega
momenta znotraj delca. Ce na primer ferofluid zamrznemo, potem je operativni le drugi
mehanizem. Prvi mehanizem, ki je Kkarakteriziran z rotacijo delca, se imenuje Brownova

relaksacija, pri ¢emer je g rotacijski ¢as, podan z enac¢bo

3V
7, = k—? (3.4)
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pri Gemer je 7 viskoznost topila. Za primer koloida dimenzije 10 nm z viskoznostjo 7 = 10
Pa s ' je relaksacijski ¢as Brownove relaksacije 7z =4-107s. Ocena Brownove rotacijske
relaksacije v prisotnosti zunanjega polja je dolo¢ena z resitvijo Fokker-Planckove enacbe.

Za enodomenske enoosne feromagnetne delce v primeru odsotnosti zunanjega polja ima
magnetizacija dve moznosti, nasprotne smeri vzdolz naravne smeri magnetizacije. Premagati
mora energijsko oviro za doseganje spremembe orientacije. Velikost energijske ovire je
podana s KV, pri ¢emer je K anizotropna konstanta materiala. Ko je izpolnjen pogoj
KV << kgT, je termi¢na energija dovolj velika, da inducira spremembo magnetizacije znotraj
zrna. To se zgodi po karakteristicnem casu 7y , Kar je prvi predstavil Néel (l. 1949), in se

izracuna kot
1 (&
T :f_e[kTJ , (35)

pri Gemer je fy Larmorjeva frekvenca, ki znasa okrog 10° Hz. Ogitno je Néelov relaksacijski
¢as mo¢no odvisen od volumna delca. Na primer, pri povecanju premera delca koloida z
10 nm na 20 nm pri K =1,1-10* Jm™ se poveda Gas s 7y =4-10°s na zy = 7-10° s. Enacbo
(3.5) za ferofluid iz magnetita in kerozina so leta 1968 potrdili avtorji McNab, Fox in Boyle
[80].

Ko je my << 7, se relaksacija izvr$i po Néelovem mehanizmu in pravimo, da material
kaze notranji superparamagnetizem. Ko pa je my >> 75, pa je ravno obratno, relaksacija se
izvr$i po Brownovem mehanizmu in material kaze zunanji superparamagnetizem. Kakorkoli,
¢e je manjSa ¢asovna konstanta mnogo vecja kot pa Casovna skala eksperimenta, potem
vzorec oznac¢imo kot feromagnetni.

V ferofluidu sta oba nacina relaksacije vodila k ocitnemu superparamagnetnemu
obnasanju, enako kot to opisuje Langevinov zakon in Langevinov odnos, ki opisuje
ravnovesni odziv ter obe vrsti relaksacije. Ce preudujemo dinamiéni aspekt magnetnih
pretokov, pa postane ¢asovni razred relaksacije pomembna spremenljivka.

Na splosno je konstanta kristalne anizotropije K doloc¢ena eksperimentalno, kjer dolocamo
magnetilno krivuljo enojnega kristala za polje, ki je usmerjeno vzdolz razlicnih smeri

kristalografskih osi [7]. Tabela 3.1 podaja relaksacijske ¢ase za razlicne velikosti delcev.

! enota viskoznosti kg/ms = 1 Pa-s
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Tabela 3.1: Casovne konstante relaksacije 7y in 7z za ferofluid, sestavljen iz
magnetnih delcev in nosilne tekocCine kerozin.

Velikost delca (nm) ™ 8
(s) (s)

8 1-10°8 3,8:107

10 1-107 7,6:107

16,5 1 3,410°

Slika 3.1 prikazuje odvisnost zg in 7y od velikosti delcev in vidimo, da je
superparamagnetizem ferofluidov z velikostjo delcev levo od meje presecisca krivulj 7 in 7y
ozna¢en kot notranji superparamagnetizem, medtem ko je desno od meje zunanji
superparamagnetizem. Zaradi eksponentne odvisnosti na V je vrednost zy mo¢no odvisna od
velikosti delcev. Prehod med Néelovo in Brownovo relaksacijo lahko obravnavamo z
izenadevanjem 7y = 7s, kar nam da razmerje «'e* = 3nfo/K in x = KV/kgT. Primer, ki ga je

izracunal Shilomis (povzeto po [7]), je Ds = 8,5 nm za Zelezo in Ds = 4 nm za kobalt.

Notranji superparamagnetizem ty<<tg tn>>78 ZUnanji superparamagnetizem
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Slika 3.1: Relaksacijski ¢asi Brownove in Néelove relaksacije [29].

Tipi¢na magnetna tekoCina ima $iroko velikostno porazdelitev delcev s srednjo velikostjo
delca ~10 nm. Ker Brownova in Néelova relaksacija delujeta paralelno, je efektivni

relaksacijski ¢as podan z enacbo

S (3.6)
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3.3 Izgube magnetnih tekocin

V tem odseku predstavljamo teoreticni pristop k dolocitvi izgub magnetnih tekocin v
izmeni¢nem magnetnem polju. V prejSnjem poglavju smo spoznali obnaSanje snovi, tukaj pa
predstavljamo razli¢ne pristope za ovrednotenje izgub. Predstavili bomo tri metode, od katerih
smo v nalogi dve dejansko izvedli ter dolo¢ili izgube.

Teoreti¢na obravnava izgub je povzeta po [29], kjer so izgube za sistem konstantne gostote
na enoto volumna enake dU = dQ + dW , pri tem je U zacetna energija sistema, Q je toplota in
W magnetno delo, ki se v sistemu opravi. V adiabatnih procesih je dQ =0, diferencial
magnetnega dela pa je podan z dW = HdB in izgube na enoto volumna so

dU =HdB. (3.7)
Ker sta obe veli¢ini polja kolinearni, Se enacba (3.7) spremeni v dU =H dB , kjer sta B in H

amplitudni vrednosti. Ob upoStevanju enacbe (2.6), kjer je B=uo (H + M) lahko, gornjo

enacbo zapiSemo kot
AU =, ¢ MdH . (3.8)

V primeru, ko magnetizacija zaostaja za poljem, je rezultat integrala pozitiven iznos, Ki
nakazuje pretvorbo magnetnega dela v notranjo energijo. Prirocno je, ¢e izrazimo
magnetizacijo s kompleksno susceptibilnostjo y =4 +ix". Ce magnetno poljsko jakost

Izrazimo kot

H (t) = H,cosat = Re[ H e | (3.9)
je rezultirajoéa magnetizacija

M (t)=Re| yH,e" |=H,(z'cos ot + y"sin at), (3.10)

kjer je razvidno, da je y' komponenta v fazi in " komponenta, ki za 90°zaostaja za poljem.
Kompleksno susceptibilnost magnetnih tekocin je uporabljal P.C. Fannin v delih [33]-[36].

Enacbi (3.9) in (3.10) vstavimo v osnovno enacbo (3.8) in dobimo
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27l

AU =2u,He " | sin‘et dt. (3.11)
0

kjer se x" ohrani v enacbi in ima od tod ime »komponenta izgub«. Ko resimo enacbo (3.11) in

rezultat mnozimo s frekvenco f = w / 2z, dobimo izraz za mo¢ izgub na enoto volumna
P=fAU=pzy"f H, (3.12)

kar je tudi cilj te analize, pri ¢emer je potrebno " predstaviti kot lastnost tekocine.
Relaksacijska enacba iz literature [29], povzeta po delu M. I. Shilomis, se za mirujo¢o

magnetno teko¢ino v spreminjajo¢em se magnetnem polju zapiSe

M(t) 1

==(M,(t)-M(t)), 3.13
= - (M®-M©) (3.13)
kjer je 7 relaksacijska konstanta (3.6), Moy je ravnovesna magnetizacija polja, katerega
vrednost je Mo = yo Ho cos wt = Re( yo Hoe '), %o pa je ravnovesna susceptibilnost. Ce
zamenjamo kompleksno predstavitev Mg in M(t) v enacbi (3.13), dobimo izraz

Ko 3.14
X 1+iot’ ( )

ki nam da frekvenéno odvisnost kompleksne susceptibilnosti, iz Kkatere izhaja, da sta

komponenti susceptibilnosti

X 3.15

T (oY (3.15)
T

n__ T 3.16

X 1+(wt)2xo (3.16)

Ce sedaj zdruzimo enatbe za moé¢ izgub na enoto volumna (3.12) ter kompleksno
susceptibilnost (3.16) ter enacbo za efektivni relaksacijski ¢as (3.6), lahko izgube izraCunamo
kot
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2zfr

A 3.
1+(27zfr)2 (3.17

P= :UoﬁloHtff

Rezultat (3.17) izraza gostoto potroSene energije za monodispergirane magnetne tekocine,
kjer predpostavimo konstantno vrednost susceptibilnosti yo, ki pa je dejansko odvisha od
magnetnega polja. Delci v magnetnih tekoc¢ina niso dejansko monodispergirani, toda skladno
s predpostavko gama porazdelitve® (Slika 2.5) uporabimo Langevinovo ena¢bo (3.3) tako, da

izrazimo zac¢etno susceptibilnost yo kot

Yo =X g(cothf —é] , (3.18)

kjer je y, = (dM / 6H), = uopMy? Vi | 3ksT zaletna susceptibilnost.
Gornja analiza izgub magnetnih teko¢in v magnetnem polju je pokazala teoreti¢ni pristop, na
katerem temeljijo eksperimentalne metode za njihovo dolocanje.

Prvi pristop k ovrednotenju izgub je ze zapisan z enacbo (3.17), Kkjer poleg konstant
nastopata parametra magnetnega polja H in f, ki ju naceloma pri tak$ni karakterizaciji izgub
moramo poznati. Edina spremenljivka je tako efektivna ¢asovna konstanta relaksacij z, ki pa
je parameter, ki ga je tezko meriti. Ta metoda postane uporabna S pretvorbo vrednotenja
casovne konstante 7 na merjenje kompleksne susceptibilnosti y", kjer enacba (3.12) ze
predstavlja kon¢no enacbo za vrednotenje izgub. Pri tej metodi je potrebno meriti kompleksno
susceptibilnost in primer takSnega vrednotenja izgub je predstavljen v delih [25],[26] in [71]
ter [27], kjer so pojem izgub P spremenili tako, da so vpeljali pojem SPL? , ki v izvirnem
jeziku pomeni »Specific Power LoSs« oziroma v prevodu specificno moc¢ izgub, ki je

definirana kot

SPL(H, )= #4Z"(DH, (3.19)
0

Drugi pristop k ovrednotenju izgub izhaja iz enacbe (3.8). Z merjenjem cCasovnih potekov

H(t) in J(t) lahko izgube materiala dolo¢imo tudi po enacbi, ki je povzeta iz [3] in velja

! Porazdelitev gama je druzina zveznih verjetnostnih porazdelitev. Dolo&ena je z dvema parametroma, od katerih
je prvi parameter merila, drugi pa parameter oblike [77].

2V nalogi ohranjamo zapis SPL v izvorni obliki, saj je splogno uveljavljen izraz pri karakterizaciji materialov,
enako velja za kratico SAR.
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W = HaJ = j H (t)% dt (3.20)

Kar je izguba energije v enem kroznem ciklu. Specifi¢no srednjo vrednost izgub dobimo tako,

da enacbo uredimo tako, da je

_ by 9B
SPL = .[H(t) ” dt, (3.21)

tek

Kar predstavlja temeljno enac¢bo za drugi pristop. Vidimo, da je za to potrebno meriti ¢asovne
poteke magnetne poljske jakosti H(t) ter odvod gostote magnetnega pretoka dB(t) / dt. V tem
primeru moramo za dolo¢itev izgub poznati Se frekvenco polja (dolocena iz H(t)) ter gostoto
materiala prek.

Tretji pristop za dolocitev izgub magnetnih tekocin pa je doloitev parametra SAR,
»Specific Absorption Rate« oziroma specifi¢na stopnja absorpcije. S tem pristopom dolo¢imo
koli¢ino energije, ki se pretvori v toploto v dolo¢enem ¢asu. Glede na to, da je v literaturi za
dolocitev izgub uveljavljen izraz SAR, ne bomo uporabljali slovenskega prevoda, temvec

bomo uporabljali to kratico. SAR magnetnih tekoc¢in izraCunamo z enac¢bo

SAR — Ctekmtek (g} — Ctekmtek (Ej — &(ﬁj . (322)
m At t=0 mtek¢mas At t=0 (Dmas At t=0

Fe

Vidimo, da je poleg specifi¢ne toplote tekocine (Ciek ), mase tekocine (M) IN mase zeleznih
delcev v tekocini (Mge) treba poznati Se zacetni naklon krivulje oziroma odvod temperature
(AT/At) pri ¢asu t = 0. Ta pristop je v literaturi zapisan kot kalorimetri¢na metoda doloc¢evanja
izgub, ki je podrobneje opisana v poglavju 4.1.

V disertaciji sta obravnavani druga in tretja metoda za dolocevanje izgub, kjer enacbi
(3.21) in (3.22) sluzita kot osnovno vodilo pri realizaciji karakterizacije izgub. Omenimo Se,
da se v literaturi poleg pojmov SAR in SPL pojavlja Se pojem SHP, ki pomeni »Specific

Heating Power« oziroma specifi¢no moc gretja, pomen pa je enak kot pri prejsnjih dveh.
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4. EKSPERIMENTALNO DOLOCANJE MAGNETNIH
1ZGUB

Na koncu prejsnjega poglavja smo predstavili pojem izgub magnetnih tekoéin v
izmeni¢nem magnetnem polju, v tem poglavju pa je predstavljeno njihovo ovrednotenje s
pomoc¢jo dveh eksperimentalnih metod. Kljucni sta enacbi (3.21) in (3.22), iz Kkaterih je
razvidno, da je za dolocitev parametrov izgub SPL in SAR magnetne tekoCine poleg
parametrov, ki se s poljem spreminjajo, treba poznati se nekatere konstante tekoc¢ine. V tem
poglavju sta tako predstavljeni eksperimentalni merilni metodi za dolocitev izgub magnetnih
tekocin. Karakterizacijo izgub smo izvajali v merilnem sistemu, ki je bil zgrajen v ta namen in
je predstavljen v nadaljevanju. Temu sledita Se dve podpoglavji, in sicer opis merilnega mesta

ter izvajanje meritev s pomocjo programa LabView.

4.1 Kalorimetri¢na metoda merjenja magnetnih izgub

Kalorimetriéna metoda merjenja magnetnih izgub je ena izmed dveh, obravnavanih v
okviru doktorske disertacije. Gre za metodo, Kkjer s kalorimetrom dolo¢amo magnetne izgube
magnetnih tekocin. Kalorimeter je naprava, ki se uporablja pri merjenju toplote kemijskih
reakcij, fizikalnih sprememb in tudi toplotne kapacitete. Preden povemo ve¢ o konkretni
metodi, pa podrobneje spoznajmo kalorimetrijo.

Kalorimetrija je ena izmed najstarejsih ved fizikalne kemije. Zacetek nastanka vede sega v
leto 1783, na dan, ko sta Lavoiser in Laplace predstavila prispevek z naslovom “Memoire de
la Chaleur”. Ves Cas obstoja kalorimetrije so nastajale nove metode kakor tudi merilne
tehnike. Trenutno se $tevilni laboratoriji in Stevilna podjetja po svetu Se vedno osredotocajo
na razvoj kalorimetrije in kalorimetri¢nih postopkov ter njithove uporabnosti.

Kalorimeter je splos$ni izraz za instrument, ki omogoca dolocitev toplotnih pojavov
neposredno z merjenjem temperature. Da dolo¢imo toplotni pojav, je potrebno vzpostaviti
povezavo med proizvedeno toploto in koli¢ino toplote, ki jo izmerimo. Odvisno od
uporabljenega tipa kalorimetra, zahtevane natancnosti ter pogojev toplotne in masne
prevodnosti, ki prevladuje v napravi, lahko vzpostavimo razmerje med merjenimi in
generiranimi koli¢inami, ki pa lahko zavzamejo razlicne matemati¢ne oblike. Teorija in
matemati¢no ozadje o kalorimetrih sta dobro poznana in predstavljena v literaturi [38] in [39],

medtem ko bodo nekateri prakti¢ni vidiki kalorimetrov predstavljeni v tem poglavju.
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Da bi razumeli kalorimetrijo je najprej treba povedati nekaj o prenosu toplote. Kadar
govorimo O prenosu, imamo v mislih bodisi eno telo bodisi ve¢ teles z razli¢nimi
temperaturami. Prenos toplote poteka zmeraj iz toplejSega telesa na hladnejse telo ali pa iz
toplejSega dela telesa na hladnejsi del. Prenos toplote se lahko vr§i po treh znacilnih
mehanizmih prenosa, in sicer: s prevajanjem toplote, kjer se toplota prenasa po sami snovi
telesa, s konvekcijo, Kjer se toplota prenasa zaradi relativnega gibanja dela segretega telesa, in
s sevanjem, kjer je toplota prenesena neposredno med dvema oddaljenima telesoma s
pomocjo elektromagnetnega valovanja.

Prevajanje toplote je vrsta prenosa toplote, ki se pojavi pri trdninah in tekocinah,
interpretiramo pa jo Kot prenasanje kineti¢ne energije, ki je rezultat trkov med naklju¢no
gibajo¢imi se molekulami. Proces se odvija brez kakrsnihkoli makroskopskih gibanj v telesu.
Najve&jo prevodnost ima diamant brez sledi izotopa C**, veliko prevodnost imajo tudi kovine,
medtem ko imajo plini najnizjo.

Konvekcija toplote je mehanizem prenosa, ki se vrsi v primeru tekocih in plinastih snovi
in to takrat, ko je usmerjeno hitrostno polje povzroceno zaradi gibanja tekocCine ali pa
naravnega gibanja zaradi spremembe gostote. Govorimo o prisilni in 0 naravni konvekciji,
obstaja pa tudi zdruzena konvekcija, kjer sta prisotna oba mehanizma. V kalorimetriji pogosto
skuSamo minimizirati ali pa popolnoma odpraviti odvod toplote zaradi konvekcije. Pri tem je
zelo ucinkovit nacin ustvarjanje vakuuma.

Sevanje toplote pa je zadnji izmed mehanizmov prenosa toplote, kjer se prenos izvaja v
obliki elektromagnetnega valovanja, pojavi pa se pri procesu Zarjenja, odseva in absorpcije.

V literaturi obstaja veliko razli¢nih tipov kalorimetrov, ki se osredotocajo na doloCitev
toplotnih efektov fizikalnih in kemijskih procesov. Tem napravam so podelili raznorazna
imena, enkrat glede na snovalca naprave, drugi¢ pa glede na razli¢ne kriterije, ki so lastnost
specificnega kalorimetra. Imena, kot so na primer nizko-temperaturni kalorimeter, visoko-
temperaturni kalorimeter, visoko-tlacni kalorimeter, izhajajo iz pogojev temperature in tlaka,
pod katerimi se izvajajo meritve. VV nekaterih primerih je prevladujo¢ proces, ki ga
raziskujemo, kot na primer kalorimeter za toploto mesanja, toploto izhlapevanja, meritev
specificne toplote snovi in mnogi drugi. Imena kalorimetrov pogosto vsebujejo tudi
informacijo glede konstrukcijskih lastnosti, kot na primer kalorimeter labirintnega pretoka,
bombni kalorimeter, kapljicni kalorimeter, kalorimeter koncnega pretoka in mnogi drugi. Za
ime naprave pa se mnogokrat uporabi tudi ime njenega ustvarjalca, kot na primer Lavoiser,

Laplace, Bunsen, Calvet, Svijetoslawski in mnogi drugi.
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Najprej je treba definirati pojem kalorimetra. To je instrument, ki je namenjen doloc¢anju

toplote. Pri vsakem kalorimetru lahko lo¢imo dvoje, in sicer:
1. posodo kalorimetra in
2. okolico kalorimetra.

Posoda kalorimetra (celica) pri temperaturi T¢(t) je obicajno v tesnem stiku z vsebino, ki je
predmet raziskave, oziroma s snovjo, v kateri se dogaja transformacija. Vsebina vkljucuje
reakcijski vzorec in pomozne naprave, ki so potrebne za dosego transformacije ali pa za
umerjanje instrumenta.

Okolica ima temperaturo To(t), pogosto pa jo pojmujemo tudi kot oklep ali termostat. Tvori
del kalorimetra, ki je funkcijsko razliCen od merilnega sistema in ima dobro definirano
¢asovno odvisnost.

V nasem primeru bo predstavljena Kklasifikacija kalorimetrov glede na Kriterij
temperaturnih sprememb, pod katerimi se izvrsi meritev. Ze pri zasnovi kalorimetra je mozno
zagotoviti pogoje, ki omogocajo izvajanje meritev pod to¢no doloCenimi temperaturnimi
pogoji, kot so:

e Posoda kalorimetra (T(t) = konst. ali pa T¢(t) # konst.)

e Okolica kalorimetra (To(t) = konst. ali pa To(t) # konst.)

e Razlika med njima (T¢(t) — To(t) = konst. ali pa T¢(t) — To(t) # konst.)

Na osnovi te razvrstitve kalorimetrov jih lahko razdelimo na dve skupini, in sicer:

I Adiabatni kalorimetri: pri njih je temperaturni gradient med posodo
kalorimetra in okolico enak ni¢ (AT =0) v Casu meritve, med merjenjem ne
prihaja do izmenjave toplote med posodo in okolico.

] Neadiabatni kalorimetri: pri njih je temperaturni gradient med posodo
kalorimetra in okolico razlicen od ni¢ (AT # 0) v ¢asu meritve, med mejenjem
prihaja do izmenjave toplote med posodo in okolico.

Pri adiabatnih kalorimetrih sta zna¢ilni dve podskupini, in sicer

la:  Kalorimetri s konstantno temperaturo To(t). Imenujemo jih adiabatni-izotermni.

Ib: Kalorimetri, kjer se temperatura okolice To(t) spreminja s ¢asom. Imenujemo
jih adiabatni neizotermni ali pa kar adiabatni.

Neadiabatni kalorimetri pa se delijo na naslednji podskupini, in sicer:

lla:  kalorimetri s konstantno temperaturo To(t) = konst. (izotermna okolica), ki jim

pravimo »isoperibol«

Ilb  kalorimetri, kjer se temperatura okolice spreminja s Casom To(t) # konst.
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Razdelitev kalorimetrov je shematsko prikazana s spodnjim diagramom na sliki 4.1.

KALORIMETRI
|

| |
ADIABATNI NEADIABATNI
| AT=0 1 AT£0

| |

| | | |
a) To(t) = konst. b) To(t) #+ konst. a) To(t) = konst. b) To(t) #+ konst.
izotermni neizotermni
| ]
1) AT = konst. 2) AT # konst. 1) AT = konst. 2) AT # konst.

Slika 4.1: Razdelitev kalorimetrov glede na tlak in temperaturo.

Ce se vrnemo na obravnavani problem dolo¢evanja magnetnih izgub magnetnih tekoéin po
kalorimetri¢ni metodi, je o¢itno, da za to potrebujemo kalorimeter. To je dejansko merilni
sistem, ki je podrobno opisan v nadaljevanju tega poglavja, v podpoglavju 4.3, v kontekstu
kalorimetrije pa ga smemo obravnavati zgolj kot posodo in okolico kalorimetra. Ce
poskusamo identificirati omenjana dela v merilnem sistemu (Slika 4.9 na strani 55), lahko
reCemo, da je posoda kalorimetra v nasem primeru epruveta, saj je to po definiciji prostor, ki
vsebuje merjeno snov (magnetno tekoc¢ino). Posoda kalorimetra ima temperaturo T(t). Drugi
del kalorimetra pa je po definiciji okolica kalorimetra. Kaj vse sodi v okolico merilnega
sistema, si lahko ogledamo na sliki 4.2, ker je narisana poenostavljena shema merilnega
sistema. V to skupino materialov sodijo temperaturna izolacija okoli epruvete (stiropor),
steklena vakuumska cev okoli stiropora, plasti¢ni tuljavnik ter vodno hlajena vzbujalna
tuljava okoli tuljavnika, ki so na skupni temperaturi To(t). Ce si pogledamo, kako se spreminja
temperatura okolice kalorimetra, ugotovimo:

e segret vzorec magnetne tekoCine je na temperaturi Tmagek(t), Ki Se spreminja, in
zato se spreminja tudi temperatura posode Kkalorimetra Tmagek(t) = Te(t),
( Tc(t) # konst.).
e okolica se greje zaradi segretega vzorca in tudi segrevanja tuljave zaradi
elektricnega toka, kar pomeni, da se spreminja tudi skupna temperatura okolice.
Glede na povedano je merilni sistem gotovo neadiabatni sistem, velja Tc(t) # konst., To(t) #
konst. razlika AT = T¢(t) - To(t) # konst.
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|
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Q To ceveereneenennn Vakuumska cev (steklo in vakuum)
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O
Q Polozaj senzorja 1
8 ‘ Polozaj senzorja 2-a
Q ! Polozaj senzorja 2-b
8 i 8\ Polozaj senzorja 2-c
O 1 O

Slika 4.2: Definiranje temberaturnih podrocij merilnega sistema.

V merilnem sistemu uporabljamo dva senzorja temperature, in sicer prvega za merjenje
temperature magnetne tekocine in drugega za meritev temperature okolice. Temperaturo
okolice lahko merimo na ve¢ mestih, dejstvo pa je, da okolica ni en homogen material,
temvec je, kot vidimo na zgornji sliki 4.2, skupek Stirih materialov. Ostaja problem, kako
ovrednotiti meritve temperature okolice in kaj povzroca segrevanje okolice.

Iz izkuSenj vemo, da se v primeru napajanja vzbujalne tuljave ta segreva. Ker je to
segrevanje povzrocalo probleme, smo poskusali ta vpliv eliminirati z vpeljavo vodnega
hlajenja. To je stabiliziralo zunanjo temperaturo okolice na temperaturo hladilne vode. Pri tem
se je potrebno zavedati, da vsiljena zunanja temperatura pomeni tudi odvod toplote zaradi
segrevanja tekocCine ter zaradi segrevanja tuljave.

Ce so meritve kratkotrajne, je okolica dober toplotni izolator in sistem lahko opazujemo
kot adiabatni sistem. Ravno to dejstvo nam omogoca boljso karakterizacijo po kalorimetri¢ni
metodi, kjer izgube dolo¢amo po enacbi (3.22). V njej nastopata konstanti C ter mge ter
sprememba temperature po ¢asu AT/At oziroma zacetni naklon krivulje segrevanja. Torej tu
predpostavimo, da je odvod toplote v okolico ni¢, vsa toplota pa se porabi za dvig temperature
merjenega vzorca. Ker nobena toplotna izolacija ni idealna, se pri dolgotrajnejsih meritvah
zatne okolica segrevati zaradi vzorca merjene tekocCine, kar je razlog, da je krivulja
segrevanja eksponentna funkcija. To smo preverili tako, da smo pri meritvi segrevanja merili
temperaturo z dvema temperaturnima senzorjema. Prvi je bil ves ¢as v epruveti (Slika 4.2
polozaj 1) in je meril temperaturo vzorca, medtem ko smo polozaj drugega spreminjali, in

sicer:
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a) zunanja stran epruvete; med epruveto in stiroporom (Slika 4.2 polozaj 2-a),
b) zunanja stran stiropora; med stiroporom in stekleno vakuumsko cevjo (polozaj
2-h),

C) zunanja stran vzbujalne tuljave (polozaj 2-c).
Meritev smo izvedli tako, da smo v epruveto vstavili vzorec magnetnega materiala, ki se je
zaradi delovanja polja zacel segrevati. Mehanizem segrevanja v tem kontekstu ni pomemben,
saj nas je zanimalo razmerje med segretim vzorcem in okolico. Meritev smo trikrat ponovili
ob ¢im polj podobnih magnetnih pogojih, drugi senzor pa se je vsakokrat nahajal na razli¢cnem

mestu (a, b in c).

2500 100
fé\ (e _Hprimer a ;\\ - Tprimer 1-c
?_/ 2000 _Hprimer b 80 / \ - Tprimer 2-c
E ~ primerc O,O / \ - Tprimer 1-b
% 1500 : 60 / 4~ primer 2-b
§ g 7 primer 1-a
.2 <
é 1000 g 40 primer 2-a
< =]
g s
g 500 20
5
=

00 500 . 1000 1500 2000 00 500 . 1000 1500 2000
Cas ¢ (s) Cas 7 (s)

Slika 4.3: Potek magnetne poljske jakosti H in temperature T za primere a, b in c.

Slika 4.3 prikazuje amplitude magnetne poljske jakosti za primere a, b in c. Vidimo, da je v
vseh treh primerih amplituda priblizno enaka in sicer H =~ 2370 A/m z odstopanjem od srednje
vrednosti za manj od 10 A/m kar znasa manj kot 1 %. Vidimo tudi, da je bilo polje pri meritvi
prisotno le od ¢asa t; = 60 s do t, = 1200 s.

Desna slika 4.3 pa prikazuje potek temperature, ki jo merimo z dvema senzorjema. V
primeru a se je vzorec zaradi magnetnega polja zacel segrevati, njegova temperatura pa je
dosegla vrednost Tmaks-a = 92 °C. Drugi senzor, ki je meril zunanjo temperaturo epruvete je
sledil segrevanju vzorca z doloeno zakasnitvijo. V' primeru meritve b se je drugi senzor
nahajal na zunanji strani stiropora. Ta meritev nam s stali§¢a segrevanja vzorca ne pove ni¢
novega, saj je temperatura skoraj enaka prej$njemu primeru. Zanimiv pa je potek temperature
senzorja 2-b, ki je v celotnem ¢asu meritve skoraj konstantna. Ce bi zmanj$ali merilo
temperature na gornji sliki, bi ugotovili, da se zaradi prevajanja toplote iz segretega vzorca na
okolico prenese nekaj toplote, ki povzroc¢i porast temperature okolice za »samo« +0,5 °C pri
segretem vzorcu na 92 °C. To je zanimiva potrditev teze, da je kalorimeter adiabaten v

zaCetnem stanju oziroma da se vsa proizvedena toplota porabi za segrevanje vzorca, kasneje
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pa tudi za segrevanje okolice kalorimetra. Zadnji primer pa je primer ¢, kjer je polozaj
senzorja na zunanji strani vodno hlajene tuljave. V tem primeru je temperatura vzorca visja
kot v prejsnjih dveh primerih, kar je po vsej verjetnosti posledica nekoliko druga¢nega
poloZzaja prvega senzorja glede na prejSnja primera. VVzorec se je segrel na Tpaks-c = 100,0 °C.
Kot je razvidno, se tuljava zaradi polja in tudi toka ne segreva veliko, saj je poviSanje
temperature v ¢asu med t; in t; samo +0,8 °C, kar dokazuje, da hladilna voda vzdrzuje
konstantno temperaturo vzbujalne tuljave in s tem ostaja zunanja temperatura okolice
konstantna.
S temi ugotovitvami lahko zapiSemo postopek izvajanja meritve za dolo¢itev vrednosti
SAR v naslednjih tockah, rezultati pa so predstavljeni v poglavju 6:
1. Vzorec vstavimo v merilni sistem.
2. Vzpostavimo pretok hladilne vode in pocakamo, da se temperatura merilnega
sistema in vzorca ustali (pri temperaturi hladilne vode).
3. Nastavimo zeleno vrednost magnetne poljske jakosti (amplitudo in frekvenco)
ter vklopimo napajalni tok vzbujalne tuljave in merimo temperaturo vzorca.
4. Temperaturo vzorca ter njen odvod merimo tako dolgo, da lahko enoumno
dolo¢imo maksimalno vrednost odvoda.
5. Izra¢unamo vrednost SAR po enacbi (3.22).
6. Za dolocanje odvisnosti SAR =f(H) meritev ponovimo pri razli¢nih
vrednostih magnetnih poljskih jakostih, pri ¢emer smo pozorni, da je zacetna

temperatura merjenja priblizno enaka (£2 °C).

4.2 Metoda magnetnega merjenja magnetnih izgub

Druga obravnavana metoda za dolo¢anje magnetnih izgub magnetnih tekocin je metoda
magnetnega merjenja. Tudi v tem primeru Zelimo enako kot pri kalorimetri¢ni metodi dolo¢iti
odvisnost izgub od amplitude in frekvence magnetne poljske jakosti. Metoda je povzeta po [3]
in je ustrezno modificirana tako, da lahko dolo¢imo parametra magnetnega polja b(t) in h(t),
Ki ju potrebujemo za dolo¢itev izgub SPL zapisanih z enacbo (3.21) na stani 40.

V nadaljevanju tega poglavja je detajlno obravnavan merilni sistem, merilno mesto in
postopek merjenja (poglavja 4.3, 4.4 in 4.5), v tem kontekstu pa nas bo zanimalo predvsem
obnasanje vzorca magnetne teko¢ine v magnetnem polju.

Metoda temelji na meritvi magnetnega pretoka ¢, kar je simbolno prikazano na naslednji

sliki 4.4. Ce opazujemo gostoto magnetnega pretoka B na povrsini A, potem je magnetni fluks

definiran kot celokupna vsota vseh gostotnic, ki pravokotno vstopajo na ploskev povrSine A.

Milo$ Bekovié¢ Doktorska disertacija



48 Poglavje 4. EKSPERIMENTALNO DOLOCANJE MAGNETNIH IZGUB

B B

Slika 4.4: Primer nehomogenega in homogenega magnetnega polja.

Za primer nehomogenega in homogenega polja, kot sta predstavljena na sliki, lahko magnetni

pretok izra¢unamo z enacbo (4.1) in (4.2) kot

¢=[[BdA (4.1)

¢ =BA. (4.2)

Magnetnega pretoka ne merimo neposredno, temve¢ posredno preko inducirane napetosti ui,
ki je z magnetnim pretokom povezana preko zakona o elektromagnetni indukciji, ki ga je leta
1831 zapisal Michael Faraday. Ugotovil je, da je inducirana napetost u; v zakljuceni zanki

premo sorazmerna hitrosti spreminjanja magnetnega pretoka ¢ skozi povrsino te zanke. TO

spoznanje je danes znano kot indukcijski zakon ali Faradayev zakon:

dg
u =———. 4.3
i (4.3)
Negativni predznak inducirane napetosti razlaga Lenzovo pravilo, po katerem v zanki
inducirani tok skuSa zaradi lastne indukcije s svojim magnetnim poljem nasprotovati
spremembi, ki ga je povzrogila [77]. Ce se v magnetnem polju nahaja tuljava, se enacba (4.3)

ustrezno spremeni za Stevilo ovojev N in dobi obliko

__N92
u =-N et (4.4)

Ce pri meritvi izmerimo ¢asovni potek inducirane napetosti u;, lahko z njeno integracijo

dolo¢imo ¢asovni potek magnetnega pretoka ¢

¢=—%jmdt (4.5)
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Iz magnetnega pretoka pa lahko ob poznani povrsini tuljave A, v Kateri se je inducirala

napetost, izraunamo gostoto magnetnega pretoka B 0ziroma njeno trenutno vrednost
b=?. (4.6)
A

Tako dolocena gostota magnetnega pretoka, v primeru da je tuljava tesno navita okrog

merjenega vzorca, predstavlja povprecno vrednost gostote magnetnega pretoka v vzorcu.

'__// N}An
\ N, A,

Slika 4.5: Princip merjenja B in H z dvema merilnima tuljavicama.

Magnetno poljsko jakost H pa dolo¢imo tako, da dolo¢imo magnetni pretok skozi ovoje
dveh tuljav, ki imata razli¢ni povrSini A (razli¢na premera) in sta koncentri¢cno names¢eni
(Slika 4.5). V tem primeru je notranja tuljava s Stevilom ovojev Nj in povrS§ino A; tesno navita
okoli vzorca, druga tuljava s stevilom ovojev N in povrsino A, pa je prav tako navita, vendar
¢ez notranjo tuljavo, kar pomeni, da so ovoji te tuljave nekoliko bolj odstranjeni od vzorca.

Z notranjo tuljavo tako dolo¢imo magnetni pretok ¢, Ki je tudi pretok skozi vzorec. Z
zunanjo tuljavo pa dolo¢imo pretok ¢, ki predstavlja vsoto pretoka ¢; in pretoka med zunanjo

in notranjo tuljavo ¢,. Pretok med zunanjo in notranjo tuljavo je torej
b =0—¢- (4.7

Iz magnetnega pretoka ¢, lahko dolo¢imo gostoto magnetnega pretoka na podro¢ju med

obema tuljavama by,

__ %
%_M%—MA' (4.8)

Ker je na podro¢ju med tuljavama zrak, lahko dolo¢imo magnetno poljsko jakost hi,
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=2, @9)
Hy

Ce je magnetno polje na podro&ju, kjer se nahajata tuljavi, homogeno, je magnetna poljska
jakost zunaj vzorca hy, zaradi zveznosti tangencialnega prehoda na meji materialov enaka
magnetni poljski jakosti v vzorcu h.

Sedaj pa si poglejmo, kako smo na podlagi opisane metode izvedli meritvi magnetnih
veli¢in B in H v naSem primeru. Za razlago te metode sluzi poenostavljen merilni sistem na
spodnji sliki 4.6. Za ustvarjanje magnetnega polja skrbi vzbujalna tuljava, znotraj katere se
nahaja epruveta z vzorcem magnetne tekocine. Okoli vzorca sta namesceni dve koncentricno
naviti merilni tuljavici merilnega sistema katerih $tevilo ovojev mora biti prilagojeno

merilnemu obmocju instrumenta, s katerim merimo inducirano napetost.

zunanja merilna tuljavica

Slika 4.6: Poenostavljena shema merilnega sistema.

Geometrijska konstanta merilnih tuljavic je produkt Stevila ovojev in povrSine tuljavice
1/(Amt. Nmt). Njeno vrednost je mozno dolociti na dva nacina, in sicer preko umerjanja v
magnetnem polju s poznano gostoto magnetnega pretoka B ali pa preko geometrijskih
podatkov tuljave A in N.

Ce uporabimo prvi pristop, potem je potrebno izvesti meritev magnetnega sklepa tuljave v
znanem magnetnem polju. V nasem primeru je bila ta meritev izvedena v polju magnetne
normale, ki ima gostoto magnetnega pretoka B, = 0,1917 T. Za notranjo merilno tuljavo je
magnetni sklep W, =553,9444 -10° Vs in za zunanjo tuljavo pa ¥, =773,7059 -10° Vs.

Konstanti tuljave sta doloc¢eni po naslednjih enacbah

B 0,1917

n

k = ==
" @ 553,0444.10°

= 346,0636 m™2, (4.10)

=D O 57 7686 m. (4.11)
W, 773,7059-10°
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Konstanto tuljave je mozno dolo¢iti tudi na osnovi geometrijskih parametrov, vendar pa tu
nastopi problem z natan¢no dologitvijo preseka tuljave A. Ce ta ni natanéno poznan, Se S

Stevilom ovojev tuljave N napaka povecuje, dolo¢imo pa jih po spodnji enacbi

=1 k=1 (4.12)
N, A, N,A
Namen tuljavic je posredno merjenje magnetnih veli¢in b(t) in h(t). Ce v magnetno polje
vstavimo merilno tuljavo, se na sponkah inducira napetost. Najprej si poglejmo pristop k
izraGunu ¢asovnega poteka magnetne poljske jakosti h(t). To je izpeljano z enacbo (4.9) in za
na$ primer je potrebno v enacbi upostevati vezavo obeh merilnih tuljavic, ki je predstavljena
spodaj (Slika 4.7). Tuljavi sta povezani tako, da na kanalu osciloskopa CH1 merimo
inducirano napetost notranje merilne tuljavice, na kanalu CH2 pa razliko zunanje in notranje
inducirane napetosti. Ce je 3tevilo ovojev obeh tuljavic enako, je napetost na kanalu CH2

proporcionalna samo razliki magnetnega pretoka med zunanjo in notranjo tuljavo.

CHI1

notranja merilna tuljavica } k&, Ui,

CH2

zunanja merilna tuljavica } k,  uy,

HY
Slika 4.7: Vezava merilnih tuljavic.

Za gostoto magnetnega pretoka okolice vzorca, Kjer je okolica definirana kot razlika med

zunanjim in notranjim presekom tuljavic, lahko zapisemo enacbo,

LPok le _\Pn —

(le _an)knkz
(k, —k.)

B = =_1z lP” =
* S, NA-NA 1 1
k Kk
. (4.13)
@(uiz —um)dt]knkz k(0 k(0
R (kn”—k)@ (“ﬂ‘”m)dtjz m"—bu (“m)"q

Iz tega lahko izra¢unamo magnetno poljsko jakost v sistemu, kot
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B, 1 kk ([
H=—o%=—_ " |[(u —u )dt|. (4.14)
Hy Hy (kn _kz)[!( ) j

Za dolocitev gostote magnetnega pretoka vzorca B uporabimo notranjo merilno tuljavico, ki

se tesno prilega epruveti; torej je povrsina tuljavice enaka povrSini vzorca

Y Y v t ¢
B=—t=—"1= 1n = knjuindtz kn'[ucmdt' (4.15)
- 0 0

kn

Casovni potek obeh iskanih signalov za opis histerezne zanke dobimo tako, da v enatbah

(4.14) in (4.15) uporabimo integracijske meje od 0 do T, Kjer je T perioda signala .

4.3  Merilni sistem

Osrednji del merilnega mesta in celotne doktorske disertacije pa predstavlja merilni sistem,
ki je na sliki 4.6 simbolno predstavljen kot tuljava L, vzorec v epruveti z meritvijo
temperature ter dve merilni tuljavici. Od zacetne ideje o karakterizaciji izgub magnetnih
tekoc¢in pa do kon¢ne verzije sistema smo izvedli vrsto preizkusov, ki so nam vsak zase
priskrbeli povratne informacije glede kakovosti merilnega sistema in merilne metode.

Zacetno idejo karakterizacije vzorcev magnetne tekofine v magnetnem polju smo
realizirali s prvim, relativno enostavnim merilnim sistemom, katerega fotografijo vidimo na
levi sliki 4.8. V osnovi gre za tuljavo, ki je navita okoli plastinega tuljavnika, v sredino
tuljave pa je postavljen vzorec magnetne tekocine, ki je obdan S stiroporom za boljSo toplotno
izolacijo. V osrednjem delu, kjer se nahaja epruveta z vzorcem, sta nameS¢eni merilni
tuljavici, opisani v prejsnjem poglavju 4.2. Prednost tega sistema je vsekakor enostavnost
zasnove, s tezavo pa se zagotovi dovolj velika magnetna poljska jakost, saj ta jakost pri tej
konfiguraciji tuljave zahteva relativno velike amplitude tokov. Zaradi tega se tuljava in s tem
celotna okolica mo¢no segrevata, tako da sistem ni primeren za resnejSe delo. Iz tega smo
ohranili idejo merilnih tuljavic, medtem ko smo drugi merilni sistem nacrtovali z vecjim
poudarkom na odvodu toplote vzbujalne tuljave.

Slika 4.8 desno predstavlja drugo izvedbo merilnega sistema, ki pa je Ze bila mnogo boljsa
od predhodnega. S stalis¢a magnetnega polja je ta sistem omogocal veéje amplitude tokov,
problem pa je ostal v segrevanju vzbujalne tuljave. Problem smo najprej resevali v prisilnim

krozenju zraka med tuljavo in tulcem iz stiropora, ki se je nahajal med tuljavo in vzorcem. Ta
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nacin hlajenja ni zadostoval, zato smo poskusili $e z vodnim hlajenjem. Na sliki je razvidna
plasti¢na cev, ki je navita pod vzbujalno tuljavo in omogoca prisilno krozenje hladilne vode, s
tem pa sistemu vsiljuje temperaturo hladilne vode. V enacbah za magnetne relaksacije delcev
(3.4) ter (3.5) nastopa temperatura, kar pomeni, da so izgube temperaturno mo¢no odvisne in
je zato potrebno izvajati karakterizacijo tekocin pri konstantni temperaturi. Torej drugi
merilni sistem, ki smo ga uporabljali, je ze boljsi od predhodnika, a se je zaradi neprimerne
izbire Zice pri vi§jih tokovih tako intenzivno segreval, da vpliv segrevanja zaradi prenosa
toplote iz tuljave na vzorec ni bil zanemarljiv. Tako smo tudi drugi sistem opustili in uporabili

nekatere resitve pri izgradnji tretjega merilnega sistema.

2! mf‘\;.

Slika 4.8: Fotografija merilnega sistema 1 ter merilnega sistema 2 desno.

Slika 4.9 predstavlja fotografijo tretjega in hkrati zadnjega merilnega sistema, s katerim
smo izvedli karakterizacijo izgub magnetnih tekocin, kar je bil cilj doktorske disertacije. Na
sliki vidimo tudi dvodimenzionalno shemo merilnega sistema, kjer lahko opazimo naslednje
elemente iz zunanjosti proti notranjosti:

e Vzbujalna tuljava je izvedena dvoplastno, ima 70 elektricno izoliranih ovojev
(Stevilo 70 smo izbrali zaradi oblike polja, glej poglavje 5.2 na strani 72), narejena
pa je iz bakrene cevi. Visina tuljave znasa 263 mm, medtem ko je zunanji premer
109 mm. Debelina cevi z izolacijo je 8 mm, zunanji premer bakrene cevi 6,35 mm,
notranji pa 4 mm: iz tega sledi, da je presek sten cevi 19,1 mmZ.

e Tuljava je ovita okoli plastinega tuljavnika — cevi, ki ima aksialno dolzino
309 mm in zunanji premer 70 mm. Namen tuljavnika je mehanska opora

vzbujalnemu navitju ter dodatna toplotna izolacija.
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Znotraj tuljavnika je nameS¢ena vakuumska cev enake aksialne dolzine kot
tuljavnik ter enakega zunanjega premera, medtem ko notranji premer znasa 49 mm.
Dejanska debelina steklene cevi je tako 10,5 mm, njena funkcija pa je zmanjsanje
prenosa toplote iz vzbujalne tuljave na vzorec magnetne tekocine.

Stiropor v notranjosti vakuumske cevi ima dvojni pomen. Prvi je zagotavljanje
mehanske opore epruveti, drugi pa je dodatna toplotna izolacija merjenega vzorca
pred zunanjimi temperaturnimi vplivi. Na sliki je predstavljen z zeleno barvo,
dejansko pa je sestavljen iz treh sklopov. Spodnji del je valjne oblike, osrednji del
je votel valj ter vrhnji del — ¢ep.

Epruveta je names$Cena v centru vzbujalne tuljave, saj je tam polje najbolj
homogeno. Podrobneje je analiza polja v merilnem sistemu predstavljena v
poglavju 5.2. Funkcija epruvete je drzanje magnetne teko¢ine na dolo¢enem mestu,
poleg tega pa mora biti enostavno izvlekljiva za zamenjavo vzorca.

Merilni tuljavici sta naviti ena preko druge in tesno objemata epruveto, v kateri je
vzorec. Njun cilj je merjenje inducirane napetosti za raCunanje parametrov polja,
kar je predstavljeno v poglavju 4.2.

V epruveto lahko nalijemo do 10 ml vzorca merjene tekoCine, minimalna vrednost
paje 5 ml.

V vzorec magnetne tekocine je potopljen senzor temperature, Ki ga nastavimo tako,
da se ne dotika stene epruvete. V uporabi imamo dva merilnika, ki delujeta na dveh
razli¢nih principih merjenja temperature; opti¢no in uporovno merjenje, Kar je
predstavljeno v nadaljevanju.

Na shemi merilnega sistema je prikazan Se elektricni priklop za tuljavo ter
prikljucek za hladilno vodo, saj je tuljava vodno hlajena. To zagotovimo z vodo iz
vodovodnega omrezja s pretokom med 35 - 45 I/h.

Ohisje merilnega sistema sestavlja lesen okvir dimenzij 250 x 250 X 120 mm.
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Zama3ek iz stiropora
Toplotna izolacija \

Vakuumska cev .
Tuljavnik
Vzbujalna tuljava,votel
vodno hlajen vodnik
Opti¢no vlakno senzorja FTI 10

|46

Epruveta N
Magnetna tekoc¢ina

Notranja in zunanja merilna tuljavica

98,25
263

Senzor za temperaturo

7

elektri¢ni priklop
vzbujalne tuljave

71,75

120

. . /
vodni priklop
vzbujalne tuljave

49
70
109
250

Slika 4.9: Fotografija ter shema merilnega sistema 3.

4.4  Merilno mesto

Karakterizacijo izgub magnetnih teko¢in smo v grobem povzeli po literaturi [24]-[32], in na

tej osnovi sestavili seznam zahtev merilnega mesta, ki so predstavljene v naslednjih tockah:

1.

Merilno mesto naj zagotovlja napajanje merilnega sistema, pri ¢emer mora
zagotoviti moznost spreminjanja amplitude magnetne poljske jakosti (sprememba
toka) v obmoc¢ju med 0,5 in 4 KA/m.

Merilno mesto mora imeti moznost spreminjanja frekvence magnetnega polja v
obmod¢ju med 50 in 500 kHz.

Merilno mesto mora biti krmiljeno s pomocjo osebnega ra¢unalnika. Izdelana naj
bo programska resitev, ki poleg krmiljenja omogoca tudi zajemanje in analizo
merilnih rezultatov.

Merilni program na osebnem ra¢unalniku naj omogoc¢a avtomatizirano ali pa ro¢no
Izvajanje meritev.

Merilno mesto mora imeti izvedeno merjenje toka, osnovnih veli¢in magnetnega

polja in temperature.

Na osnovi zahtev smo zgradili merilno mesto, katerega vezalno shemo vidimo na sliki 4.10.

Na shemi so s ¢rtami ¢rne barve oznacene povezave moc¢nostnega tokokroga, s ¢rtami modre

barve so oznacene povezave za prenos merilnih signalov in s ¢rtami roza barve so oznacene
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povezave za komunikacijo med instrumenti in racunalnikom. V nadaljevanju je podrobneje
predstavljena realizacija zahtev, opisanih pod to¢kami od 1 do 5.

Moznost, da merilni sistem napajamo z razlicnimi tokovi smo resili tako, da smo merilni
sistem napajali preko mocnostnega ojacevalnika Amplifier Research, ki je na omrezje
prikljuéen preko enofaznega transformatorja, razvidno s slike 4.10. Ojacevalnik ima moznost
spremenljive izhodne napetosti in s tem direktno izpolnimo pogoj po spreminjanju amplitude

magnetnega polja, kot je zapisano pod prvo tocko.

PC (LabView) Tektronix OSCILOSKOP
ooo s] g
/_\ E - GPIB - (General Purpose Interface Bus)ﬁﬁ E e - EI:
ST
ﬁgﬁéﬁﬁtﬁi ==
Signalni Tokovni Tektronix
[ | 255 | pretvornik OJacevalmk DM1520
' | ACQ 22.3° _] 8 | 07381,
220 V% §110V FISO
Funkcijski  Mocnostni Tokovne klesce
generator  ojacevalnik .
@ = merilna tuljavica 1
o) | S m—
oo @ g
2 ©:b s merilna tuljavica 2

Tﬁg ouT
Slika 4.10: Vezalna shema merilnega sistema.

Zahtevo po spreminjanju frekvence napajalnega toka (tudi magnetnega polja) smo
realizirali na nacin, da smo mocnostni ojacevalnik Amplifier Research prozili s signalom iz
funkcijskega generatorja Tektronix FG 501A, s katerim lahko generiramo signale poljubne
oblike (sinus, pravokotni in Zaga) razlicnih amplitud in frekvenc v frekvenénem obmodju med
2 mHz do 2 MHz. Z uporabo tega funkcijskega generatorja smo izpolnili drugi pogoj po
spremenljivi frekvenci magnetnega polja.

Zahtevo po krmiljenju merilnega mesta z osebnim racunalnikom smo resili tako, da smo
povezali digitalni osciloskop Tektronix 11401 preko dvosmerne GPIB vmesniske kartice. Ta
nam omogoca prenos podatkov z raCunalnika na osciloskop, pri tem mislimo predvsem na
nastavitve merilnih kanalov, hkrati pa tudi prenasa podatke o merjenih signalih na ra¢unalnik.
Programska oprema, ki sluzi kot vmesnik je okolje LabView 8.2.1, v katerem smo sestavili
merilni program. Ve¢ o njem je napisano v poglavju 4.5, na tem mestu pa zgolj omenimo, da
smo s tem popolnoma zadostili tretji zahtevi glede krmiljenja merilnega mesta in zajemanja

podatkov. Po tem ko so rezultati v digitalni obliki v znanem formatu, jih je enostavno
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analizirati v kateremkoli za to primernem okolju. Lahko bi uporabili kar LabView, toda
odlo¢ili smo se za okolje Matlab. Tudi to je podrobneje opisano v poglavju 6.

Izvedbi avtomatiziranega ali rofnega izvajanja meritev smo zadostili pri naértovanju
merilnega programa v okolju LabView. S slike 4.10, ki prikazuje tudi povezave za prenos
signalov, je razvidno, da s tokovnimi kle$¢ami merimo tok, ki napaja merilni sistem. Z
merilnima tuljavicama v sredis¢u merilnega sistema merimo vrednosti veli¢in magnetnega
polja, kot je to opisano v 4.2. Poleg tega pa izvajamo $e meritev temperature vzorca magnetne
tekocine po dveh razli¢nih principih merjenja; z uporovnim senzorjem temperature ali pa z
opti¢nim senzorjem temperature. Celoten popis uporabljenih merilnih instrumentov in opreme

je zbran v tabeli 4.1, na sliki 4.11 pa je predstavljena fotografija merilnega mesta.

Tabela 4.1: Popis merilne opreme in elementov.

St: Ime Oznaka

1 Funkcijski generator TEKTRONIX FG 501A 2MHz FUNCTION GENERATOR

2 Mocnostni ojacevalnik AMPLIFIER RESEARCH MODEL 700 A1, 700 W, 10Khz~1MHz

3 Kondenzatorji WIMA FKP1 0.01~0.022uF

4 Tokovne klesce TEKTRONIX A6603 CURRENT PROBE B020562

5 Tokovni ojacevalnik TEKTRONIX AM 503 CURRENT PROBE AMPLIFIER

6 Digitalni multimeter TEKTRONIX DM 5120 PROGRAMABLE DIGITAL
MULTIMETER

7  Termistor Upor PT 100 na principu merjenja upornosti

8  Signalni opti¢ni pretvornik  FISO - FT110 FIBER OPTIC CONDITIONER
9  Opticni temperaturni senzor Merilna sonda FTI10, opticni senzor za temperaturo

10 Digitalni osciloskop TEKTRONIX 11401 DIGITIZING OSCILOSCOPE B010761
11 GPIB merilna kartica NATIONAL INSTRUMENTS GPIB-USB-B
12 Transformator Enofazni transformator 220/110 V, 1500VA

2 12 3 4 5 1 10 6 7

Slika 4.11: Fotografija merilnega mesta za karakterizacijo magnetnih tekocin.
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Na tem mestu povejmo, da smo imeli za merjenje temperature na voljo dva temperaturna

senzorja, ki merita temperaturo na osnovi razli¢nih principov in sicer:

- opti¢no temperaturni senzor (FOT) in

- uporovni temperaturni senzor (PT100).
Temperaturni senzor FOT je povezan na instrument FTI10 FISO, ki opti¢ni signal pretvori v
digitalnega, senzor PT100 pa je povezan na instrument Tektronix DM1520, ki preko merjene
upornosti dolo¢i temperaturo senzorja.

Namen uporabe dveh temperaturnih sond izhaja iz obcasne potrebe po merjenju
temperature na dveh mestih hkrati ter tudi iz dvoma o to¢nosti meritve uporovne sonde v
visokofrekvenénem magnetnem polju. Za primerjavo obeh sond smo izvedli dva preizkusa in
sicer preizkus v temperaturnem kalibratorju »FLUKE 9140 calibrator« (Slika 4.12 desno
primer b) ) ter preizkus merjenja temperature v magnetnem polju (Slika 4.12 levo primer a) ).

FTI10 FISO
FIBER OPTIC CONDITIONER

= a) primerjava v mag. polju b) primerjava v temp. kalibratorju
FOT sonda

Tektronix DM1520| PT 100 sonda

Funkcijski Mognostni Tokovne klesce

Generator  Ojacevalnik i E
E:?Sg H C +|
ey ©:b s : :
: : FLUKE 9140 calibrator
Trig OUT

Slika 4.12: Vezalna shema za preizkus tocnosti merjenja temperaturnih senzorjev v
magnetnem polju ter v temperaturnem kalibratorju.

Ce povzamemo rezultat analize primerjave senzorjev, lahko potrdimo naslednje sklepe:

- Stacionarna to¢nost v temperaturni normali je za senzor PT100 + 0.3 °C,
odstopanje senzorja FOT je konstantno, in sicer -1,3 °C.

- Odzivnost na spremembo temperature je skoraj enaka med obema.

- Preizkusi segrevanja v magnetnem polju ne kazejo vpliva polja na merilne
rezultate, temperaturna odstopanja med senzorjema podobna kot v primeru
temperaturnega kalibratorja.

Glede na te ugotovitve je oc€itno, da ni posebej pomembno, katerega izmed senzorjev

uporabimo za merjenje temperature vzorca, pomembno je le, da celotno karakteristiko

Doktorska disertacija Milo$ Bekovié¢



Poglavje 4. EKSPERIMENTALNO DOLOCANJE MAGNETNIH 1ZGUB 59

SAR = f (H) merimo z istim senzorjem. Drugi temperaturni senzor je bil obi¢ajno uporabljen

za spremljanje temperature izstopne vode iz vzbujalne tuljave.

45 lzvedba meritev

Ne glede na izbiro merilne metode za karakterizacijo magnetnih tekocin (kalorimetri¢na
metoda ali metoda magnetnega merjenja) je treba pred dejanskim izvajanjem meritve
pripraviti sistem. Treba je izbrati frekvenco in amplitudo magnetnega polja, saj sta za
raziskavo obnasanja materiala ta dva parametra precej pomembna, saj lahko izgube dolocamo
v Sirokem amplitudnem in frekvenénem spektru. Vendar pa ja ciljna aplikacija segrevanja
magnetnih tekoc¢in v izmeni¢nem magnetnem polju vendarle namenjena hipertermiji (poglavje
2.4.3 na strani 29), kjer sta ta dva parametra omejena. Torej, v medicini je cilj uporabe taksne
tekocCine, ki ima najvecje specifi¢ne izgube, kar pomeni ve¢ pozitivnih lastnosti za izvajanje
zdravljenja. Vecje izgube bi pomenile manjSo potrebno koli¢ino tekocine v tkivu, saj bi s tem
dosegli enak uc¢inek segrevanja. Vendar pa, kot kazejo enacbe za izgube, enostavno povecanje
amplitude H in frekvence f fizikalno drzi, pa kljub vsemu ni povsem poljubno. Znatno
poviSanje teh parametrov polja lahko v telesu povzro¢i dodatno segrevanje zaradi pojava
vrtin¢nih tokov, kar pa bi pomenilo neselektivno segrevanje tumorja in s tem bi bilo ogrozeno
celotno zdravljenje. Glede na zakon indukcije je mo¢ gretja proporcionalna kvadratu produkta
H-f- D, kjer je D premer zanke induciranega toka. Produkt H - f so dolo¢ili eksperimentalno,
kar je povzeto v delu [27]. Izsledki kazejo, da je v primeru 30 cm zanke testna oseba imela
obcutek toplote, ampak je brez vecjih tezav lahko prenesla zdravljenje vec kot eno uro, Ce je
bil produkt H - f pod mejo 4,85 - 10° A/ms. Torej za primer zanke z istim premerom bi lahko
bila amplituda polja maksimalno 4,85 kA/m pri frekvenci 100 kHz.

Ko se odlo¢imo za frekvenco in amplitudo magnetnega polja, je potrebno za merjenje
pripraviti merilni sistem. S slike 4.10 je razvidno, da mocnostni napajalnik napaja paralelni
LC nihajni krog. Z uporabo paralelnega nihajnega kroga zagotovimo, da 700 W napajalnik
pokriva smo izgube nihajnega kroga, medtem ko se jalova energija pretaka med
kondenzatorjem in tuljavo. Glede na konfiguracijo tuljave in izbrano frekvenco lahko
izraCunamo potrebno kapacitivnost za ustvarjanje resonanc¢nih razmer. Na osnovi poznane
induktivnosti (L =0,1297 mH) in zeljne frekvence (na primer f=100 kHz) smo lahko
izracunali ustrezno kapacitivnost C.

Za LC nihajni krog velja, da je resonanc¢na frekvenca doloc¢ena z izrazom:
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LC=—. (4.16)

Za izbrano frekvenco in poznano induktivnost tuljave lahko izraGunamo vrednosti

kapacitivnosti kondenzatorjev C, ki jih potrebujemo za ustvarjanje resonance iz enacbe (4.16)

1 1

C = =
Lo’ 0,1297-10° (27 100 000)°

=19,55 nF, (4.17)

To kapacitivnost smo zagotovili z vezavo kondenzatorjev, kot je prikazano na spodnji sliki

(Slika 4.13), obstajajo pa tudi drugacne vezave za zagotavljanje iste kapacitivnosti.

C, c,
I
i

10nF  10nF
C, C,

——

22nF  22nF

C, C, C,

| — —

10nF 10nF 10nF
Slika 4.13: Vezava kondenzatorjev za ustvarjanje resonance pri 100 kHz.

Nadomestno kapacitivnost vezave kondenzatorjev lahko izra¢unamo z naslednjim izrazom:

_CC,_cC,  ccge,

Cn :Cnl+Cn2+C n3— :19133 nF (418)
c+C,6 C,+C, C,C,+C,C+C.C,
Od tod sledi, da se je spremenila resonanc¢na frekvenca na:
1 1
f =100,5 kHz . (4.19)

"~ 22JLC  22,J0,12974-10° 19,3310

Za boljse razumevanje nihajnega kroga smo v simulacijskem programu Matlab-Simulink
izdelali simulacijsko shemo nihajnega kroga (Slika 4.14) in uporabili podatke simulacije, Ki

so zbrani v tabeli 4.2.

Doktorska disertacija Milo$ Bekovié¢



Poglavje 4. EKSPERIMENTALNO DOLOCANJE MAGNETNIH 1ZGUB 61

Tabela 4.2: Parametri simulacije nihajnega kroga.

Napetostni izvor U = 1200 V (sinusno napajanje)
Frekvenca f =100,5 kHz
Upornost R =600 Q
Induktivnost L=0,1297 mH
Kapacitivnost C=19,33nF
Korak simulacije At=1e®s
e
meritev U
e e !
meritev | R é
l 1
meritev |
. AC 1zvor l
@ napetosti é
l
[
1 €L €1

Slika 4.14: Simdlacij-ska shema LC nihajnega kroga:

Simulacija nihajnega kroga nam razkrije, kaksne vrednosti tokov tecejo iz izvora preko
ohmskega upora do nihajnega kroga. Glede na merjene vrednosti smo ugotovili, da je
maksimalni tok v nihajnem krogu, ki ga merijo tokovne klesce, tik preden deluje
preobremenitvena za$¢ita moc¢nostnega ojacevalnika 19 A. Pri tem je tok iz ojacevalnika le
0,1 A, kar pomeni, da ojaCevalnik pokriva le nastale izgube v nihajnem krogu. V nihajnem
krogu pa se energija pretaka med kondenzatorjem in tuljavo, saj sta tokova skozi njiju v
protifazi in enakih amplitud, kar lahko vidimo na sliki 4.15, levi graf.

Desna slika 4.15 prikazuje rezultat simulacije, ¢e pri istih pogojih v vezju spreminjamo
frekvenco napajanja. 1z dobljenega grafa je razvidno, da je podrocje maksimalnega toka zelo
ozko in je za doseganje optimalne resonance treba natan¢no doloc¢iti vrednosti kapacitivnosti
za zeleno frekvenco. Torej, ¢e bi merilni sistem napajali neposredno, bi bili maksimalni
tokovi v tuljavi merilnega sistema 0,1 A, to pa bi pomenilo maksimalno amplitudo magnetne
poljske jakosti Hmaks = 30A/m. S tem smo pokazali, da uporaba resonan¢nega kroga tudi do
stopetdesetikrat poveca polje v merilnem sistemu ob ustrezni izbiri kapacitivnosti. Dejansko
smo izvajali meritve pri celoStevilénih faktorjih frekvence 10 kHz v obmoc¢ju med 50 in

250 kHz.
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20 20

AN\ VA VAN I

AR AN

VRV VN

-20
0 50 100 150 200
! : Cas lto( us) P 20 Frekvenca f'(kHz)

Slika 4.15: Rezultat simulacije, prikaz tokov v vezju na levem grafu; desno frekven¢na
odvisnost toka v nihajnem krogu.

Tok i (A)
(=]

Ko torej nastavimo zeleno frekvenco in prilagodimo kapacitivnosti kondenzatorjev, je
izvajanje meritve izvedeno avtomatsko, postopek pa je opisan v nadaljevanju.

Krmiljenje merilnega sistema torej izvajamo z osebnim racunalnikom s pomocjo
programske opreme LabView [81], ki komunicira z izbranimi merilniki preko dveh razli¢nih
vodil. Prvo je vodilo GPIB (General Purpose Interface Bus) oziroma merilna kartica
(National Instruments NI-GPIB-USB-HS). Preko nje je osciloskop povezan tako, da lahko
merimo vse merilne signale, ki jih imamo na osciloskopu. Preko istega vodila je povezan tudi
multimeter, ki meri upornost termistorja PT100. Kot druga komunikacija pa je uporabljeno
standardno vodilo RS-232, preko katerega je povezan signalni pretvornik FISO, ki meri
temperaturo FTI-10 z opticnim senzorjem.

Slika 4.16 prikazuje okno programa, ki smo ga sestavili za krmiljenje meritve in zajemanje
merilnih signalov, pri ¢emer pa notranje povezave niso predstavljene.

V programskem oknu levo zgoraj opazimo moznost izbire nafina merjenja. Pri izbiri
»ro¢no« pomeni, da v poljubnem ¢asovnem trenutku izberemo meritev s pritiskom na tipko.
Ta nacin merjenja izvajamo predvsem takrat, kadar Zelimo izvesti samo nekaj merilnih tock in
pri tem potrebujemo tofno nastavitev toka, temperature, itd ... Druga moznost pa je
»avtomatski« nacin, ki omogoca avtomatsko merjenje, ki se izvede po preteku casovnega
intervala, ki ga nastavimo; trenutno je 12 s, najman;jsi je 9 s. Ta nacin uporabljamo predvsem
pri dolgotrajnih meritvah segrevanja, kjer dobimo merjene vrednosti v odvisnosti od ¢asa z
dolo¢enim ¢asovnim korakom.

Levo zgoraj sta prikazani obe inducirani napetosti merilnih tuljavic, medtem ko graf pod
njim prikazuje tok v nihajnem krogu. Na desnih dveh grafih sta casovna poteka magnetne

poljske jakosti h(t) in gostote magnetnega pretoka b(t). Spodnja dva grafa predstavljata
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merjeni temperaturi senzorjev PT100 in FTI-10, pri ¢emer enega uporabimo za merjenje

temperature vzorca, drugega pa za kontrolo temperature izstopne hladilne vode; krivulji na

sliki sta simboli¢ni.

izbira natina merjena
AVTOMATSKO

Merilni interval(s)
412.00

f (Hz) - nap.
0

I(A)

0.00

f (Hz) - tok
0

STOP

Temp. FISO
t (s)
153.42

24.52
T (°C)

No. of meas
0

delta t

0

Slika 4.16: Vmesnik programa LabView za izvajanje meritev.

konstanta merilnika 2/

Merjene napetosti u (V)

vinm: B vidr AN

Cast(s)

= -0.001-

SE6  7SEG
Cast(s)

SE6
Cast(s)

Cast(s)

i
1ES

t {s) [ R{Ohm) size u N M (T} |No_mer [Izgube Ws|H {A/m) f (Hz) toka | Delta t
1 1 2 4 5 [&] 7 9 7 7
2 10 11 13 14 15 16 18 16 15
8 20 21 23 24 25 26 28 26 26
4 =0 31 33 34 35 36 28 26 35

B (T)
0]
f (Hz)
0

petioda B
(u]

H (A/m)
0

f (Hz)

0

perioda H
(u}

Temp. PT100
t (s)
121.41
24,22
T ("C)
§& =Bmax Hmax
0]
1=Bman - max
0
M=1/po*u (A/m
0

V programskem oknu so Se nekatere izraCunane vrednosti, ki sluzijo zgolj za kontrolo

nekaterih parametrov. PomembnejSe merilne vrednosti za vsako meritev zapisujemo v tabelo,

ki je prikazana na dnu programskega okna. Program je zasnhovan tako, da za vsako merjeno

toCko ustvari dve datoteki podatkov. Prva datoteka vsebuje Casovne poteke vseh merjenih

signalov, ki so prikazani na sliki 4.16 v grafih. Druga datoteka pa je dejansko identi¢na tabeli

iz slike 4.16. Analiza rezultatov poteka v programu Matlab, del tega pa je predstaviljen v

zadnjem poglaviju.

Milo$ Bekovié¢

Doktorska disertacija



64 Poglavje 4. EKSPERIMENTALNO DOLOCANJE MAGNETNIH IZGUB

Doktorska disertacija Milo$ Bekovié¢



5. RACUNSKE SIMULACIJE TEKOCINE IN SISTEMA

V tem poglavju predstavljamo racunski del doktorske disertacije, ki je sestavljen iz treh
sklopov. Prvi predstavlja analiti¢ni pristop k analizi magnetne tekoc¢ine. Predstavlja analizo
Langevinove enacbe, ki v celoti opisuje strukturne lastnosti magnetne tekocine, Ki so
bistvenega pomena za velikost izgub® v magnetnem polju.

Drugi sklop je analiza magnetnih razmer merilnega sistema, opisanega v poglavju 4.3. Na
tem mestu smo uporabili znan pristop k numericnemu reSevanju problemov magnetnega
polja, in sicer metodo kon¢nih elementov (MKE). Ta pristop smo uporabili ze v fazi
nacértovanja merilnega sistema predvsem za ugotavljanje oblike polja v notranjosti sistema.

V tretjem sklopu pa smo poskusali dolo¢iti segrevanja magnetne tekoCine v magnetnem
polju z znano frekvenco in amplitudo. Tudi v tem primeru smo uporabili pristop z MKE tako,

da smo poskusali dolo€iti segrevanje znanega vzorca v merilnem sistemu.

5.1 Analiza magnetnih tekoc¢in na osnovi Langevinove formule

V poglavju 3.1 smo povzeli izpeljavo Langevinove enacbe, kjer je z enacbo (3.3) na strani 34
zapisan rezultat analize. V tem poglavju pa je predstavljena analiza nekaterih lastnosti
magnetnih tekoin v smislu, kako njihovo spreminjanje vpliva na izgube magnetnih tekoCin.
Za to smo izracunali magnetizacijske krivulje pri spremembi nekaterih parametrov, kot je

zapisano v tabeli 5.1.

Tabela 5.1: Parametri simulacij Langevinove enacbe.

Parametri Oznaka Enota  Primer A Primer B Primer C
Magnetna poljska jakost H (kA/m) 0d0do80 od0do80 odO0do80
Premer delca d (nhm) od4do20 15 15
Koncentracija mag. delcev o (%) 10 od4do20 10
Temperatura T (°O) 273 273 od 273 do 573
Magnetizacija trdnega materiala ~ My (KA/m) 450 450 450

Prvi vpliv, ki smo ga raziskovali, je vpliv velikosti delca na magnetizacijo magnetne
tekoc¢ine. Splosno velja, da vecja kot je magnetizacija, vecje so izgube. To trditev smo
dokazali v poglavju 3.3, v tem delu pa smo s pomoc¢jo Langevinove enacbe pokazali vpliv
velikosti magnetnih delcev na magnetizacijsko krivuljo. Parametri simulacije Langevinove

enacbe so zbrani v tabeli 5.1 za primer A. Slika 5.1 prikazuje rezultat simulacije za razlicne

! Izraz izgube se v celoti nanaa na magnetne izgube v izmeni¢nem magnetnem polju.
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premere monodispergiranih magnetnih delcev, kjer vidimo, da vecji ko je premer delca, pri
manj$i vrednosti poljske jakosti doseZze material nasi¢enje. Torej bi lahko sklepali, da si za
vecje izgube Zelimo vec¢je magnetne delce, kar pa je povezano s stabilnostjo tekocine, kar smo

obravnavali v poglavju 2.3.

50

d=20nm d=18nm d=16nm d=14nm

§4O p——— =
é i %12 nm
S 30
B,
N 20 d=8nm
: // P
§ 10 =6n
—
0 _——d=4nmm
0 20 40 60 80

Magnetna poljska jakost H (kA/m)
Slika 5.1: Simulacija Langevinove funkcije, prikaz vpliva velikosti delca na magnetizacijske
krivulje — primer A.

Drugi vpliv, ki smo ga raziskovali je vpliv koncentracije magnetnih delcev na
magnetizacijo magnetne tekocine. Ta vpliv smo raziskali podobno kot v primeru A s to
razliko, da smo tokrat namesto premera spreminjali koncentracijo, kot je zabelezeno v tabeli
5.1 primer B. Slika 5.2 levo prikazuje rezultat te simulacije, kjer je razvidno, da veéja ko je

koncentracija, vi§ja je magnetizacija pri isti vrednosti magnetne poljske jakosti.

100 30
20 %
z ———mW g
e ——
S 60 -~ i‘; O//" S 30
0 < |
S //%f// 5 od + 0 °C do + 300 °C
S 40 8% =20
° 5]
= — 6 % =
& / e &
= 20 0 =10
OO 20 40 60 80 0 20 40 60 80
Magnetna poljska jakost A (kA/m) Magnetna poljska jakost H (kA/m)

Slika 5.2: Simulacija Langevinove funkcije; vpliv koncentracije na magnetizacijske krivulje —
primer B ter vpliv temperature na magnetizacijske krivulje — primer C.

Podobno kot prejsnja dva vpliva lahko preverimo, kaj se dogaja za magnetizacijsko
krivuljo v primeru spremembe temperature. Tudi v tem primeru smo izvedli simulacijo
(parametri v tabeli 5.1 primer C) in s slike zgoraj (Slika 5.2 desno) je razvidno, da vrednosti

magnetizacije z visanjem temperature padajo.
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Opisane tri primere smo opazovali za monodispergirane delce v magnetni teko€ini, kar pa
je prakti¢no nemogoce izvesti zaradi postopkov pridobivanja nanodelcev, opisanih v 2.2.1 in
2.2.2. V uvodu smo zapisali, da so delci velikostno razli¢ni, kar je bilo predstavljeno tudi na
sliki 2.5. Da tekocine res niso sestavljene iz delcev razlicnega premera, dokazuje slika analize

z elektronskim mikroskopom (TEM-transmission electron microscopy Slika 5.3 levo ).

e Riaert ,
Slika 5.3: Dejanski posnetek TEM analize elektronskega mikroskopa [87] magnetne tekocine
ter shematski prikaz.

Desna slika prikazuje shematski prikaz analize TEM, kjer so razli¢no veliki delci razli¢no
pobarvani za boljso predstavo. Torej pri takSnem rezultatu analize TEM nas zanima, kaksna je
velikostna porazdelitev delcev v magnetni tekoCini. Rezultat tega je »ro¢no« dolocena
funkcija, kjer prestejejo vse delce v posnetem vzorcu ter dolocijo, koliko Stevilo delcev ima
premer 2 nm, 3 nm, 4 nm, ... in tako dalje do najvec¢jega delca.

Eksperimentalne Studije so pokazale, da je primerna funkcija za opis razprSenosti velikosti
delcev znotraj volumna magnetne tekocine lahko opisana s porazdelitveno funkcijo I" oziroma

Gaussovo normalno porazdelitvijo [18]-[23] (tudi gama porazdelitev)

e

" Ty

(5.1)

Pojem eksperimentalno se nanasa na to, na kakSen nain dolo¢imo velikostno porazdelitev
delcev v magnetni tekoCini. V verjetnostni teoriji in statistiki je gama porazdelitev
dvoparametri¢na druzina zveznih verjetnostnih porazdelitev. Ima takoimenovani velikostni
parameter do in oblikovni parameter a. Ce je do Steviléni parameter, potem porazdelitev
predstavlja vsoto dy eksponentno porazdeljenih nakljuénih spremenljivk, med katerimi ima

vsaka srednjo vrednost pri o (kar je ekvivalentno razmerju o). Primer simulacije
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porazdelitvene funkcije (5.1) pokaze, kako vpliva sprememba parametrov do in a na obliko

funkcije.

0,025 0,04

—a=5,d =12266 —a=17,d,=0,5
/\ —a=6,d,=1,2266 /\ —a=7,d,=08
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Velikost delca d (nm) Velikost delca d (nm)

Slika 5.4: Simulacija gama porazdelitvene funkcije, sprememba parametra o levo ter
sprememba parametra do desno.

Slika 5.4 Tako prikazuje izracun enacbe (5.1), kjer pri fiksni vrednosti dy spreminjamo
parameter «; razvidno je, da vecji ko je «, bolj ozka je porazdelitev delcev. Desna slika pa
prikazuje ravno obratno, in sicer spremembo do pri konstantnem c.

Obicajna pot pri definiranju velikostne porazdelitve pa poteka obratno, in sicer preko
prestevanja delcev v vzorcu in izrisa velikostnega histograma, kot je prikazan na sliki 5.5. Ta
graf nam omogoca, da matematicno dolo¢imo parametra gama porazdelitve do in « tako, da
porazdelitveno funkcijo zapiSemo v obliki (5.1). Iz dobljene funkcije lahko prera¢unamo
odstotni delez porazdelitve, oziroma kolikSen odstotek Stevila vseh delcev volumna zavzame

posamezna velikostna skupina delcev (Slika 5.5 desno) po enacbi

o(d) =P Ad.1000- (5.2)

maks

j p(d)dd

do

Rezultat preracuna je graf na sliki 5.5, kjer lahko od¢itamo, da na primer Steviléni delez
delcev z velikostjo d =5 nm znaSa 5,1%, delez delcev z velikostjo d =10 nm pa 12,2 % in

tako dalje.
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Slika 5.5: Primer Stetja delcev analize TEM ter simulacija gama porazdelitvene funkcije pri
spremembi parametra do.

Preden doloCimo, kolikSen del skupnega volumna zavzame posamezna velikostna skupina
delcev, pa si poglejmo $e volumen ter magnetni moment delcev. Ce predpostavimo sferi¢no
obliko delcev, je njihov volumen V =zd%6 in se z vetanjem premera povetuje, kot je
prikazano na spodnji sliki 5.6. Enako pa velja za magnetni moment delcev, ki je definiran kot

Meelca = o Ms (zr d° / 6) in je predstavljen na desni sliki.
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Slika 5.6: Volumen magnetnih delcev ter pripadajoc¢i magnetni moment.

20 25

Sedaj je potrebno s pomocjo slike 5.5 doloditi, koliksen del skupnega volumna zavzame
posamezna velikostna skupina delcev. 1z masne koncentracije mase ¢mas (razmerje med maso
nosilne tekocine in magnetnih delcev) lahko preracunamo volumensko koncentracijo ¢yl

(razmerje med volumnom nosilne teko¢ine in magnetnih delcev) in za primer:

Vtekoéine 10 ml ali 1010-5 m3
Dvol 10 %
Vmag_ delcev 1 ml ali 1'10-5 m3

V., =p(d) -V, . -100%. (5.3)

ag.delca

Milo$ Bekovié¢ Doktorska disertacija



70 Poglavje 5. RACUNSKE SIMULACIJE TEKOCINE IN SISTEMA

Ko izra¢unamo (5.3), dobimo dejanski volumen, ki ga zavzemajo delci posamezne velikostne
skupine in je prikazan na sliki 5.7, kjer je graf namenoma risan v takSnem merilu, da je na isti
ordinatni osi narisan $e skupni volumen magnetnih delcev, kjer nam njihova vsota da skupni
volumen magnetnih delcev. Na ta nadin dobimo volumsko porazdelitev delcev znotraj
tekoCine iz podatka koncentracije analize TEM. Ti dve meritvi poleg osnovne meritve

magnetizacijske krivulje predstavljata osnovne lastnosti materiala in sta opisani v poglavju
6.1.
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Slika 5.7: Dejanski volumen, ki ga zavzame posamezna velikostna skupina delcev.

Sedaj lahko v istem grafu nariSemo Se obe porazdelitveni funkciji in sicer glede na Stevilo

delcev p(d) ter glede na odstotek volumna, ki ga zavzamejo delci p(d)' (Slika 5.8 desno).
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Slika 5.8: Porazdelitev p(d) glede na Stevilo delcev in porazdelitev p(d)' glede na volumen, Ki
ga delci zavzamejo, desno graf Stevila delcev posamezne velikostne skupine v 10 ml vzorca s
koncentracijo gy = 10 %.

Rezultat tega je skupni volumen magnetnih delcev in v primeru poznane magnetizacije
nasi¢enja materiala lahko dolo¢imo posamezne krivulje magnetizacije za posamezne

velikostne skupine. Skupna magnetizacijska krivulja je tako vsota prispevkov posameznih
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velikostnih skupin, ustrezno pomnozenih z uteZjo, ki predstavlja volumensko koncentracijo

posamezne velikostne skupine.

50 I I I I 5 . . . .
’Skupna magnetizacijska krivulja tekocine ‘ ]Magnet. krivulje posamezne velikostne skupine‘
~ // —~ — [
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Slika 5.9: Skupna magnetizacijska krivulja ter magnetizacijske krivulje posameznih
velikostnih skupin, desna slika ima zaradi preglednosti spremenjeno merilo.

Ce Langevinovo funkcijo za monodispergirane delce (3.3) premera d zapisemo $e enkrat v

spremenjeni obliki, dobimo izraz

3
M=M5(Ctgh§—é], 52%’ mZIUOMsVdZIUOMs%’ Ms:qu)v! (54)

B

za magnetno tekocCino, ki vsebuje delce razli¢nih velikosti se enacba spremeni

mH kT
M =M ctah | MH | _KeT | _
“W"( g [kBTJ mHJ

“M g, | ctgh | 20MNs | KeT (5.5)
e k,T uHM V,

V() (Ctgh [,UOHMdﬂ'd j_ 6k.T ]

V100 6k, T 4,HM  7rd®

To smo uporabili pri izracunu primera, Kjer je My magnetizacija grobozrnatega materiala. S
tem smo dobili orodje, kjer z enostavno spremembo parametra ugotovimo, kak$na bo
magnetizacija teko¢ine. Celotna analiza je bila narejena za primer Ad =1 nm, lahko pa se

odlo¢imo za bolj »redko« stetje delcev in je potem Ad = 2 nm ali vec.
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5.2 Izracun magnetnega polja v merilnem sistemu z MKE

Pri opisu merilnega sistema v poglavju 4.3 na strani 52 smo veckrat poudarili porazdelitev
magnetnega polja. V tem poglavju je tako najprej predstavljen pomen homogenosti
magnetnega polja za karakterizacijo izgub magnetnih tekoCin, nato pa Se primer izra¢una
polja merilnega sistema za potrditev teze 0 homogenem polju.

V literaturi, kjer se ukvarjajo z doloanjem izgub magnetnih tekocin, avtorji niso vselej
pozorni na porazdelitev magnetnega polja, v katerem izvajajo meritve. Najlazje razlozimo
pomen porazdelitve polja na primeru tuljave z dvema ovojema, znotraj katere se nahaja
epruveta z vzorcem merjenega materiala. Obicajno merimo vzorec med 5 in 10 ml vzorca, kar
zna$a v Z smeri priblizno med 4 in 8 cm glede na premer epruvete. Slika 5.10 tako predstavlja
3D model dveh ovojev tuljave, ki smo ga uporabili za analizo porazdelitve polja. V tem
kontekstu nas je zanimala porazdelitev polja na mestu, kjer se nahaja merjeni vzorec. Rezultat
analize z MKE (OPERA Vector Fields) je predstavljen na desni sliki 5.10, ki predstavlja

normirane vrednosti magnetne poljske jakosti H na plos¢i, ki vzdolz osi z »seka« ovoja.

mlo H
|| H maks

. S
' \ st
0.25 ‘I " " v
\ 18] Tt
VAN [

Sllka 5.10: 3D-model dveh ovojev ter rezultat izratuna z MKE, normirana magnetna poljska
jakost v primeru tuljave z dvema ovojema.

Boljso predstavo o poteku magnetnega polja dobimo, ¢e polje opazujemo na 2D-grafu po
izbranih linijah x in z, kot ju lahko vidimo na gornji sliki 5.10. Slika 5.11 tako prikazuje potek
normirane vrednosti H na liniji z in polozaj vzorca, ki je na visini med -25 in +25 mm.
Vidimo, da vzorec ni izpostavljen enaki magnetni poljski jakosti, temve¢ se ta spreminja od
0,71Hmaks do Hiaks, . Desni graf prikazuje podobno, le da je magnetna poljska jakost risana
vzdolz osi x. Sprememba H na podro¢ju vzorca je Vv tem primeru med
0,44 Hpaks, In 0,47 Hiaks.. 1z tega enostavnega izraCuna je razvidno, da tudi minimalna
koli¢ina vzorca 5 ml (viSine vzorca 4 cm Vv z smeri) nikakor ni izpostavljena enaki magnetni
poljski jakosti. Ker karakterizacija izgub magnetnih tekocin dolo€a izgube materiala pri polju
dolo¢ene amplitude, v tem primeru vzorec temu ni izpostavljen in je potrebno zagotoviti bolj
enakomerno porazdelitev polja. Z vecanjem Stevila ovojev tuljave dosezemo, da je polje v

sredi$cu vedno bolj homogeno, kot je to predstavljeno v nadaljevanju.
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Slika 5.11: Prikaz normirane magnetne poljske jakosti vzdolz osi z ter shematski prikaz
polozaja vzorca v smeri Z; desno pa potek vzdolz osi X ter shematski prikaz polozaja vzorca v
smeri X.

Za to smo Ze v fazi naCrtovanja merilnega sistema preverili obliko polja za razli¢na Stevila
ovojev tuljave, pri ¢emer smo opazovali dvoplastno tuljavo konstantnega notranjega premera.
Za izraCun smo izbrali 2, 8, 16, 24, 30, 36, 48 in 70 ovojev, sestavili 3D-modele tuljav, kjer so
nekateri izmed njih predstavljeni na spodnji sliki 5.12. Tuljavi smo nastavili potencialno

razliko na zaéetku in koncu, tako da je po tuljavi stekel Zeleni tok, ki je ustvaril magnetno

polje.

Yo

a) 8 ovojev a) 16 ovojev a) 30 ovojev a) 48 ovojev
Slika 5.12: 3D-modeli za izra¢un magnetnega polja dvoplastne tuljave z razliénim §tevilom
ovojev.

Potek modeliranja je razviden tudi iz slike 5.13, kjer vidimo pomen 8 ovojev ter na kaksen
na¢in smo dodajali ovoje pri posameznem izraCunu. Narisanih je tudi nekaj zacetnih

primerov, bistveno pa je, da se vzorec ves ¢as nahaja v sredini tuljave glede na smer x in z.
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Slika 5.13: Prikaz dodajanja ovojev tuljave za izgradnjo modela razli¢nega Stevila ovojev
tuljave. Desno rezultat MKE analize, potek normirane magnetne poljske jakosti vzdolz osi z za
razli¢ne primere Stevila ovojev tuljave.
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Rezultat analize z MKE za omenjene primere je porazdelitev polja v merilnem sistemu. V tem
kontekstu nas je zanimala porazdelitev na mestu, kjer se nahaja vzorec merjene tekocine in
zato smo polje opazovali ravno tam. S slike 5.11 je bilo razvidno, da polje v smeri X Ze pri
dveh ovojih ne povzroca velikih odstopanj vrednosti H, zato v tem delu tak$na predstavitev ni
prikazana. Bolj zanimiva pa je porazdelitev polja vzdolz osi z, kot je to prikazano na desni
sliki 5.13. Predstavljen je potek H za spreminjanje stevila ovojev tuljave in po pricakovanju je
porazdelitev z vecanjem $tevila ovojev na mestu, kjer se nahaja vzorec vedno bolj homogena.
Seveda je popolno homogenost mozno doseci le pri neskon¢no dolgi tuljavi. tako da je treba
pri uporabi homogenosti dolociti mejo odstopanja od maksimalne vrednosti. V naSem primeru
dosezemo s 70 ovoji odstopanje manj kot 0,5 %.

Magnetno poljsko jakost H lahko prikazemo tudi z barvno lestvico, kot je to razvidno iz
slike 5.14. Predstavljena je magnetna poljska jakost H za tri razli¢ne primere Stevila ovojev in
tudi poloZaj vzorca. Taksna predstavitev je primerna za primerjavo med razli¢nimi opcijami,
za to pa je potrebno izrisati polje v enotnem merilu. Torej tudi na podlagi teh rezultatov smo
se odlocili za izdelavo tuljave s 70 ovoji.

Na tem mestu lahko povemo Se, da smo na tri nacine preverili povezavo med tokom tuljave
ter magnetno poljsko jakostjo. Prvi nacin je preko enacbe tuljave, kjer je H=IN/1, in je |
aksialna dolzina tuljave (280 mm), N stevilo ovojev (70) in | vrednost toka v tuljavi. V tem
primeru smo spreminjali vrednost toka ter izracunali H. Drugi nacin je preko meritve toka s
tokovnimi kle$¢ami in magnetne poljske jakosti H z merilnimi tuljavicami ter izra¢una z
enacbo (4.14). V tem primeru smo meritev izvedli pri frekvenci 100 kHz. Tretji nacin pa je
preko izracuna z MKE, Kjer nastavljena potencialna razlika na zacetku in koncu tuljave

pozene tok I, ki ustvari magnetno polje H v tuljavi.
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Slika 5.14: Prikaz magnetne poljske jakosti na preseku zx merilnega sistema, barvna lestvica
prikazuje normirano vrednost magnetne poljske jakosti H, vektorji kazejo smer H za primer
tuljave z; a) 8 ovoji, b) 24 ovoji in ¢) 70 ovoji.

Za vsako izbrano frekvenco smo izvedli izra€une pri Stirih razli€nih nastavljenih napetostih na
tuljavi, dovolj pa bi bili Zze dve tocki, saj je sistem popolnoma linearen. Tako smo za razli¢ne
primere napajalnih frekvenc dobili odvisnosti med vzbujalnim tokom ter magnetnim poljem.
Na tem mestu povejmo, da smo magnetno poljsko jakost H izracunali s pomo¢jo ploskovnega

integrala spremenljivke B na povrsini A, Ki je enaka povrsini tuljavice.

¢=jAdeA - B:% : H=£=%I&[BdA. (56)

Polozaj integracijske ploskve A v enacbi (5.6) je v smeri z enak dejanskemu polozaju z
merilne tuljavice, tako da so rezultati medsebojno primerljivi.

V vseh treh primerih dobimo pric¢akovano linearno odvisnost, ki nam sluzi za nastavljanje
toka za doseganje Zelene magnetne poljske jakosti. Slika 5.15 na levem grafu prikazuje primer
odvisnosti H = f () za primer enacbe tuljave ter meritev toka in polja pri frekvenci 100 kHz,
medtem ko desni graf prikazuje isto odvisnost, dobljeno z MKE. V tem primeru smo izraéune
izvedli za razliéne frekvence napajanja, krivulje pa so med sabo malo razli¢ne, kar je
posledica izrazitejSega pojava izriva toka pri visjih frekvencah. Vidimo, da so odstopanja med
meritvijo ter izraCunom zelo majhna kar pomeni, da je model primeren za analizo magnetnega

polja merilnega sistema.
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Slika 5.15: Tokovna odvisnost magnetne poljske jakosti v sistemu, meritev in izraun; desna
slika prikazuje isto odvisnost, izracunano z MKE za razli¢ne frekvence napajanja.

5.3 Izracun toplotnega polja v merilnem sistemu z MKE

V prejsnji poglavjih smo na ve¢ mestih izpostavili pojem toplote, in sicer tako v kontekstu
proizvedene toplote magnetne tekocine kakor tudi odvajanja toplote merilnega sistema.
Problematiko obeh podroc¢ij lahko obravnavamo skupaj z uporabo MKE.

Namen tega podpoglavja je dolocitev krivulje segrevanja materiala, ¢e je ta izpostavljen
magnetnemu polju, torej so aktivni mehanizmi izgub opisani v prej$njih poglavjih. Zeleli smo
analizirati vpliv podajanja magnetnih izgub magnetne tekoCine kot izvor segrevanja pri
izracunu tako, da lahko na koncu podamo splo$no oceno kako pravilno upostevati izgube, Ce
bi segrevanje tekoCine racunali v drugem okolju. V primeru aplikacije medicinske
hipertermije na strani 29 smo opisali postopek termi¢nega unicenja tumornih celic zaradi
segrete magnetne tekocCine. Preden bi dejansko izvedli taksno zdravljenje, je treba dobro
poznati mehanizme segrevanja tekocCine, dolociti izgube teko€ine v znanem polju, izbrati
ustrezno amplitudo in frekvenco polja za doseganje Zelene temperature. Torej zadnji korak bi
bil termi¢ni izracun, ki bi prikazal, kako bi se segrevalo zdravo in kako rakasto tkivo v
primeru tak$nega zdravljenja. Za izraCun segrevanja smo prav tako kot pri izra¢unu
magnetnih razmer uporabili program OPERA Vector Fields, ki problem toplotnih polj
obravnava po algoritmih, opisanih v nadaljevanju.

Algoritem reSevanja staticnega (Casovno neodvisnega) in dinami¢nega (Casovno
odvisnega) toplotnega polja je povzet po [82]. Tridimenzionalno toplotno polje lahko
predstavimo s pomocjo skalarnega potenciala T, Ce govorimo o ¢asovno neodvisnem oziroma
staticnem toplotnem polju; fizikalno pa je T temperatura. Gostoto toplotnega toka g lahko

zapiSemo
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q=-AVT, (5.7)

kjer je 1 tenzor toplotne prevodnosti. Divergenca gostote toplotnega toka je povezana z

izvorom gostote toplotnega toka Q

vVg=0Q. (5.8)

Ce sedaj zdruzimo obe ena¢bi (5.7) in (5.8), dobimo Poissonovo enacbo za toplotna polja

VAVT =-Q, (5.9)

Kjer lahko toplotno prevodnost in gostoto toplotnega izvora zapiSemo v odvisnosti X,y, z in T,
tako da dobimo nelinearne razmere. V tej analizi sre€amo sistemske parametre temperature T,
temperaturnega gradienta dTy, dTy, in dT,

dT T T

dT, =— ,dT, =— ,dT,=— , (5.10)
dx Y dz
in ekvivalentno komponente toplotnega toka
AdT AdT AdT
g, = q, = q, = : (5.11)

T Y Ty YT
Na tem mestu pa lahko zapiSemo Se postopek cCasovno odvisnega toplotnega polja.
Tridimenzionalno toplotno polje lahko ponovno zapiSemo z uporabo skalarnega potenciala T,
Kjer je fizikalno T ponovno temperatura. Odvod temperature dT je podan kot
dT =-VT (5.12)

ter gostota toplotnega toka

q=AdT. (5.13)
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Zakon o ohranitvi energije zahteva, da je Casovna sprememba zaCetne toplotne energije
znotraj danega volumna enaka proizvedeni toploti v volumnu minus stopnja toplotnega toka,

ki prehaja skozi povrsino volumna; ¢e uporabimo izrek za poljubno majhen volumen, velja
0
pC ET =Q-Vq, (5.14)

kjer je Q izvor gostote toplotnega toka, p je gostota materiala in C toplotna kapaciteta'. Sedaj

lahko zapiSemo znano difuzijsko enacbo za porazdelitev temperature

oC %T _VAVT =Q. (5.15)

Pri ¢asovnem integriranju ob reSevanju enacbe (5.15) lahko uporabimo v programu OPERA
bodisi fiksni ali pa adaptivni ¢asovni korak. V primeru adaptivnega Casovnega koraka je
rezultat polnega koraka primerjan z rezultatom, ko uporabimo dvakrat polovi¢ni korak; ¢e se
rezultata ujemata znotraj predpisane tolerance, se ¢asovni korak ohranja, v nasprotnem
primeru pa se podvoji. Velicine 4, p, C in Q so lahko odvisne od x,y, z in T, tako da dobimo
nelinearne razmere.

Za oba primera reSevanja pa so pomembni tudi robni pogoji, ki so primarno namenjeni
definiranju sklopljenosti med dvema ali ve¢ sistemi, obiCajno razliénih materialov.
Sekundarni pomen pa je zmanjSanje Stevila koncnih elementov, kjer to ni potrebno ter
obratno. Nekaj najosnovnejsih pogojev je:

izolator oT

A—=0gn=0,
on 9
dolocena temperatura T=za,
dolocen toplotni tok gn=/,

dolocena toplotna prevodnost qn=A(T —y).

Konstante a, f in y predstavljajo temperature na meji, h je koeficient toplotne prevodnosti in n
enotin vektor normale na povrsino. V primeru, da je sistem nelinearen sta lahko tudi g in h
temperaturno odvisna.

Obe zapisani formulaciji sta povzeti po [82] programa OPERA, kjer je casovno neodvisen

primer izveden v programu TEMPO, Static Thermal Analysis, casovno odvisen primer pa

! Pri homogenih telesih lahko kot toplotno kapaciteto na enoto mase telesa vpeljemo specifiéno toploto [77].
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izraGunan s programom TEMPO, Transient Thermal Analysis.

V nadaljevanju je predstavljena stati¢na in tranzientna analiza segrevanja vzorca magnetne
tekocCine. Za to bi naceloma lahko uporabili katerokoli okolje izracuna, a smo zaradi
primerljivosti rezultatov izraCuna in meritev izbrali enako okolje, kot pri meritvah. To je
merilni sistem (Slika 4.9), katerega izrisani tridimenzionalni model vidimo na sliki 5.16.
Dejansko je modeliran »polni« sistem, na sliki pa je izrezan del za boljSo predstavitev
uporabljenih materialov. Modela lesenega okvirja na sliki pri izraCunu nismo upostevali, saj
ni bistvenega pomena za izracun, temve¢ zgolj poveca Stevilo elementov. Poleg teh elementov
na sliki pa smo modelu dodali se okolico problema in s tem povecali podro¢je obravnave, ki
pa zaradi preglednosti ni prikazano. Obi¢ajno je, da pri reSevanju problemov z MKE problem
omejimo tako, da zajamemo Se del okolice. Velikost okolice je odvisna od obravnavanega
problema, obicajno je mnogokratnik med (med 1in5) maksimalne dimenzije problema,
pripiSemo pa ji lastnosti zraka. Obicajno je zrak okolice tudi diskretiziran drugace in ima
praviloma veéje kon¢ne elemente kot v podro¢ju materialov, kjer nas veli¢ine polja bolj
zanimajo. Okolici pripisemo tudi robne pogoje problema in sicer Tokolice = 20 °C in doloceno

toplotno prevodnost, kot je zapisano v definiciji robnih pogojev.

Vakuumska cev
Merilni tuljavici

Epruveta za vzorec

Toplotna izolacija-stiropor
Tuljavnik
Hladilna voda

Vzbujalna tuljava, Il plasti

Okvir iz lesa

Prikljucitev hladilne vode

Priklop napajanja tuljave

Slika 5.16: 3D-model merilnega sistema, uporabljen za termi¢no analizo: izrezani del zgolj za
predstavitev.

Vsem uporabljenim materialom v modelu je bilo potrebno nastaviti parametre termi¢ne
analize, pri ¢emer smo za ¢asovno neodvisni izratun potrebovali zgolj toplotno prevodnost, za
casovno odvisni izracun pa Se specificno toploto ter gostoto materiala. Vsi omenjeni podatki

za vse uporabljene materiale so zbrani v tabeli 5.2.
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Tabela 5.2: Parametri materialov za termi¢no analizo z MKE.

Material Toplotna prevodnost Specifi¢na toplota Gostota
) (W/mK) ¢ (J/gK) p (kg/m®)
Zrak 0,025 1,003 1,2
Vakuum 0,015 0,750 0,001
Magnetna tekoc¢ina 0,138 1,670 800
Stiropor 0,036 1,300 150
Plastika 0,5 1,670 1200
Steklo 11 0,840 1200
Baker 401 0,385 8940
Voda 0,6 4,181 998

5.3.1 Stati¢ni izrac¢un toplotnega polja

Pristop z MKE za izra¢un magnetnih tekocin ni najbolj idealna izbira, ¢e upostevamo dejstvo,
da so tekocine disperzije magnetnih nanodelcev in nosilne tekocine. Torej velikostni razred
kon¢nih elementov obravnavanega sistema (dimenzije tuljave do 30 cm) in velikostni razred
gradnikov teko¢ine (do 30 nm) nista v istem velikostnem obmocju in pristop diskretizacije
teko¢ine na konéne elemente ni smiseln. Ce pa teko¢ino opazujemo kot homogen material
(pod vplivom visokofrekven¢nega polja se ne deformira), pa lahko materialu (volumnu) kot
celoti pripiSemo specificno vrednost izgub. Recimo, da ima teko¢ina v znanem magnetnem
polju izgube 0,2 W/gre. V tem primeru je treba te izgube ustrezno preracunati tako, da dobimo
specifiéno vrednost izgub W/mm? in izra¢unano moé segrevanja P pripisemo temu materialu.
Torej material opazujemo kot celoto in v nadaljevanju poglavja izgube pojmujemo kot mo¢
segrevanja. V tem primeru smo lo¢ili obravnavo magnetnega in toplotnega polja tako, da smo
v magnetnem polju dolo¢ili izgube materiala, nato pa z izratunom toplotnega polja opazovali
segrevanje v merilnem sistemu.

Stati¢ni toplotni izracun je dejansko toplotni posnetek ustaljenega stanja nekega sistema. V
tem primeru delu sistema (vzorcu tekoCine) pripiSemo vrednost toplotnega izvora in
ugotovimo, kako se bodo segreli vzorec tekocine ter ostali materiali v sistemu. TakSen izra¢un
nam ne pove nic¢esar o dinamiki segrevanja oziroma ohlajevanja, temvec¢ prikazuje le kon¢no
(ravnovesno) stanje; to je takrat, ko je proizvedena toplota enaka odvedeni. Ce v takem
sistemu nimamo toplotnega izvora, temvec le materiale z razliénimi temperaturami, je rezultat
takSne analize ravnovesna temperatura celotnega sistema.

Torej za dolocitev poteka segrevanja magnetne tekoCine v izmeni¢nem magnetnem polju
takSen pristop ni primeren, lahko pa iz tak$nega izracuna ugotovimo druge stvari. Tu mislimo
predvsem na spremembo lastnosti uporabljenih materialov, vpliv razli¢nih robnih pogojev,

vpliv razli¢nih zacetnih temperatur, ...
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Za lazje razumevanje si na tem mestu Se enkrat poglejmo dvodimenzionalen del preseka xz
merilnega sistema, ki ga obravnavamo. Materiali si iz sredine proti zunanjosti sledijo, kot so
navedeni na desni strani slike 5.17. Tudi dimenzije na sliki so v razmerju, natanéno pa so

razvidne iz sheme iz poglavja 4 (Slika 4.9).

B Magnetna tekocCina
M Steklo

[ Stiropor

B Vakuum

A = Plastika
v X @ Baker
O Voda

Slika 5.17: Delni presek zx merilnega sisterﬁa, ki prikazuje uporabljene materiale.

Pri staticni termicni analizi smo opazovali ve¢ vplivov. Prvi vpliv je vpliv prisotnosti
izolacijskih materialov v merilnem sistemu. V vseh primerih smo tuljavi pripisali konstantno
mo¢ segrevanja (toplotni izvor) in sicer 1-107 W/mm? ter konstantno mo¢ segrevanja magnetne
tekoGine 1-10™* W/mm? (ta vrednost je natanéneje opisana v poglaviju 6). Izvedli smo izradun za
primer, ko je merilni sistem brez izolacije (primer A v tabeli 5.3), ko sistemu dodamo
vakuumsko cev (primer B), ko sistemu dodamo stiropor (primer C) ter primer, ko sistemu
dodamo $e hladilno vodo (primer D). To pomeni, da definiranemu podroc¢ju hladilne vode
pripiSemo robni pogoj, in sicer konstantno temperaturo 20 °C. V fazi nacrtovanja merilnega
sistema smo preizkusili e druge materiale z razlicnimi toplotnimi prevodnostmi, a so rezultati
predstavljeni le za primere dejansko uporabljenih materialov, zanimalo pa nas je, kako vpliva
njihova prisotnost oziroma odsotnost. Pri vseh izracunih smo vedno opazovali maksimalno ter

srednjo temperaturo vzorca, potek toplotnega toka q ter temperature T na x-0si

Tabela 5.3: Primeri pri stati¢ni termi¢ni analizi MKE.

Toplotni izvor: Toplotni izvor: Hladilna Rezultati Rezultati
. . ) . Vakuum.

Primer mag. tekoCina tuljava voda  Stiropor cev T maks Ter

(W/mm?) (W/mm®) T (°C) (°C) (°C)
A 1e* 1e”’ ne ne ne 152 147
B 1e* 1e”’ ne ne da 148 139
C 1e* 1e”’ ne da da 129 121
D 1e* 1e”’ da da da 110 108

Rezultat staticnega izracuna toplotnega polja (tudi dinami¢nega v poljubnem ¢asovnem
trenutku) lahko prikazemo v poljubnem preseku, a zaradi osne simetrije okrog smeri z najvec
pojasni presek zx. Slika 5.18 prikazuje rezultat porazdelitve treh parametrov polja na plosci
200 x 100 mm, Kjer je z barvno lestvico predstavljen parameter a) porazdelitev temperature,

b) odvod temperature in c¢) toplotni tok. S slike a) je razvidno, da ima vzorec tekocine (hkrati
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tudi toplotni izvor) najvisjo temperaturo, ostali elementi sistema pa mnogo nizjo. V primeru,
ko zelimo dolo¢iti temperaturo vzorca, smo dolo¢ili srednjo vrednost temperature, ki se je
obicajno razlikovala od maksimalne tudi do 5 % (Tabela 5.3). Oc¢itno je, da je temperatura na
robovih vzorca, ki se stikajo z epruveto, zaradi boljSega odvajanja toplote na tem mestu nizja,
kot v sredini vzorca. Ce bi imel vzorec bistveno vigjo toplotno prevodnost (na primer kovinski
materiali), bi bila temperatura znotraj vzorca bolj enakomerno porazdeljena.

Ce opazujemo odvod temperature, pa lahko natanéno vidimo meje med materiali zaradi
razlicnih toplotnih prevodnosti, a je za to analizo bolj primerna dvodimenzionalna
predstavitev v nadaljevanju.

V primeru na spodnji sliki izgube magnetne tekoCine niso edini toplotni izvor, saj smo
upostevali Se tok vzbujalne tuljave. To smo storili tako, da smo izracunali izgube tuljave
(P = I’R) in ovrednotili specifino moé segrevanja tuljave v modelu MKE. V tem izra¢unu
imamo dva toplotna izvora, kar je razvidno s slike c. Ta prikazuje toplotni tok g in vidimo, da

dejanski toplotni tok ustvarjata votla tuljava ter vzorec materiala v sredini.

~ o150 0~ r3 et 00 12,0
|®] = =]
T Fr140 = ’ £
E x 3.0e = H100
Z fri20 100 = ’ 100 o,
= ) Ear
2 - 2 g0
= < -—
5 100 5 =
= Err2.0e z
00 2 00 5H 6.0
T 80 -g . -4 iz
g 1.5¢
4.0
T 60 - 1.0e™
100 -100
a) i 40 b ) se C) {20
AZ
‘ i
iy x 8 20 2200 0.0e* 200 0.0
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100
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Slika 5.18: Rezultat analize MKE za primer A na preseku zx merilnega sistema, a)
porazdelitev temperature, b) odvod temperature in c) toplotni tok.

Za jasnejSo predstavo rezultata analize je primernej$i dvodimenzionalni pogled parametrov
polja. V ta namen smo izrisali temperaturo in toplotni tok (Slika 5.19) za vse $tiri primere iz
tabele na liniji vzdolZ osi X na vi$ini z = 0 (razvidno iz slike 5.18).

Vzbujalna tuljava je imela v vseh $tirih primerih vlogo aktivnega toplotnega izvora.
Predvsem nas je zanimalo, ali je toplotni tok, ki ga ustvari tuljava, vplival na segrevanje
vzorca Vv notranjosti. Dejansko je izolacija med vzorcem in tuljavo povzrodila, da je smer
toplotnega toka usmerjena navzven, torej toplota, ki jo ustvarja tuljava, ne segreva vzorca, kar
smo preverili tudi z izrisom vektorjev toplotnega toka. Ko pa je tuljava vodno hlajena (primer

D), ji je vsiljena temperatura hladilne vode in se njen vpliv segrevanja popolnoma iznici, kar
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je razvidno s slike toplotnega toka. Na podro¢ju tuljave (-55 <x < -35 in +55 < x < +35) je ta

enak ni¢, medtem ko je za ostale primere razli¢en od nic.

1 : 1,0 \
® —Primer A —Primer A
140 Zh —Primer B[] “— —Primer B
5120 [//\\\ —Primer C || £ 0,8/|—Primer C
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= ———— 50,2 |
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x (mm) x (mm)

Slika 5.19: Rezultat analize z MKE, temperatura vzdolz osi X ter toplotni tok vzdolz 0si x za
vse §tiri primere.

Ce opazujemo temperaturo, je oitno, da je najvi§ja na mestu vzorca na sredini pri X = 0.
Tudi tu je razvidno, da temperatura v vzorcu ni konstantna, bolj ko se priblizuje steni
epruvete, manjsa je. V primeru A, Kjer ni vmesne izolacije, temperatura pada po eksponentni
funkciji do tuljave, tam je zaradi relativno visoke toplotne prevodnosti bakra konstantna in
nato spet pada. V ostalih treh primerih pa so razvidne meje materialov, ki so dodani pri
posameznem izracunu; V primeru B je dodana steklena vakuumska cev ter v primeru C je
dodan Se stiropor. V primeru D se temperatura ustali na vrednost T = 20 °C, ki je nastavljena
vrednost hladilne vode, hkrati pa je v tem primeru tudi temperatura vzorca najmanjsa, saj

znasa maksimalna Tpyaks, = 110 °C in srednja T = 108 °C.

5.3.2 Tranzientni izra¢un toplotnega polja

Na zacetku poglavja 5.3 smo postavili tezo, da zelimo dolociti krivuljo segrevanja magnetne
tekocCine, kadar je izpostavljena izmeni¢nemu magnetnemu polju in izgube segrevajo vzorec.
Za dolocCitev Casovnega poteka segrevanja je potreben casovno odvisen izracun. V tem
primeru v programu OPERA dolo¢imo ¢asovni korak izracuna ter Stevilo ¢asovnih korakov.
To smo izbrali na podlagi izkusenj merjenja tekocin tako, da smo za vse izraune nastavljali
Cas izra¢una 120 minut z enominutnim korakom. Obicajno so temperature merjenih tekocin
dosegle stacionarno stanje po najve¢ 90 minutah, manjse ko je polje, prej ga dosezejo, kar je
razvidno tudi iz rezultatov meritev v poglavju 6.

V primeru tranzientnega izraCuna smo nastavili parametre sistema, kot v prejSnjem

poglavju 5.3.1 za primer D (Tabela 5.3). Sedaj lahko najprej potrdimo tezo, da je stati¢ni
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izratun »zadnja« toCka tranzientnega izraCuna, torej ustaljeno stanje, Kjer je proizvedena
toplota enaka odvedeni. Naceloma je to nedolocen trenutek ty, ki ga ne poznamo. Dolocen je s
Casom trajanja izraCuna, to pa je potrebno podati ze v zacetku simulacije, kjer predvidevamo,
da bo sistem v toplotnem ravnovesju.

Ce vzorcu magnetne tekocine pripisemo enako moé segrevanja, je rezultat stati¢ne analize
kon¢na temperatura vzorca, medtem ko lahko pri tranzientnem izracunu izraCunamo
temperaturo vzorca v vsaki izraCunani tocki (izbrali smo enominutni korak). Dokaz, da sta
kon¢ni temperaturi v obeh primeri enaki, Smo potrdili na dveh primerih, kjer smo za dve
razli¢ni moc¢i Py in P, izvedli stati¢no in tranzientno analizo.

Slika 5.20 prikazuje rezultat analize, in sicer temperaturo vzorca za vse S$tiri primere. Pri
tranzientnem izra¢unu sta temperaturi vzorca ¢asovno odvisni Krivulji, medtem ko sta pri
stacionarnem izracunu krivulji ¢asovno neodvisni in risani kot konstantni za lazje
razumevanje. Ce opazujemo najprej krivuljo segrevanja za manj$o mo¢ Py, dobimo v primeru
staticnega izracuna kon¢no temperaturo 46,9 °C, medtem ko v primeru tranzientnega izracuna
temperatura konvergira k tej vrednosti; v zadnji Se izracunani tocki ima vrednost 46,02 °C.

V primeru vecje moci P; je dogajanje podobno, le da je v tem primeru konéna temperatura
vi§ja, in sicer pri staticnem izracunu doseze vrednost 239,27 °C, pri tranzientnem pa se
ponovno priblizujemo tej vrednosti, v zadnji tocki je temperatura 230,7 °C in Se raste. Za
dosego ravnovesja bi v tem primeru morali podaljSati ¢as izracuna (obicajno petkratnik
Casovne konstante segrevanja za doseganje maksimuma).

S tem smo to tezo potrdili in lahko zaklju¢imo, da je za hitro oceno kon¢ne temperature
sistema primernejSi stacionarni izracun, saj je potrebno izraCunati le en ¢asovni trenutek,
medtem ko je v primeru tranzientnega to potrebno ponoviti veckrat (odvisno od zelene
natan¢nosti ter Casa izracuna), kar traja bistveno dlje. Za to smo za sistem izraCunali Se
preostale vrednosti izgub med P; in Py, rezultat pa je linearna odvisnost kon¢ne temperature
od izgub vzorca, kar vidimo na desni sliki 5.20.

Namen tega poglavja je bil poiskati povezavo med mocjo segrevanja vzorca magnetne
tekoCine ter krivuljo segrevanja. Z opisanim postopkom tranzientne analize smo dobili
potrditev, da je mozno izracunati ¢asovni potek segrevanja krivulje, ¢e poznamo specificne
izgube magnetne teko€ine. V zadnjem poglavju je bil cilj eksperimentalno doloditi izgube
magnetnih teko¢in po obeh opisanih metodah (opis v poglavjih 4.1 in 4.2), v tem poglavju pa

uporabiti rezultat dolo€itve izgub v tranzientnem izracunu z MKE.
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Slika 5.20: Rezultat stati¢ne in tranzientne analize sistema enakih izgub z MKE za dva

primera, desno linearna odvisnost koncne temperature od moci gretja vzorca.

Za vrednotenje izgub smo dolocili maksimalno vrednost polja v primeru kalorimetri¢ne
merilne metode ter metode magnetnega merjenja. Najprej si poglejmo, kako bi dolo¢ili izgube
za izratun z MKE, dobljene iz kalorimetri¢éne meritve.

Pri polju 3,5 kA/m in frekvenci 100 kHz smo z uporabo kalorimetri¢ne metode dolocili
zacetni odvod krivulje segrevanja, iz tega pa smo izraCunali vrednost izgub
SAR = 0,4945W/gre (detajlno prikazano v poglavju 6). To izgubno mo¢ smo pretvorili na
enoto W/Qekozine tako, da jih ustrezno mnozimo z masno koncentracijo in dobimo mo¢

segrevanja, kot je to prikazano v enacbi (5.16) pri zacetni temperaturi meritve 17 °C

P =SAR ¢_. =0,4945-0,439 =0,2171 (ﬂ O _ W j (5.16)
gFe gtekoéine gtekoéine

Sedaj je potrebno izracunano mo¢ segrevanja P urediti tako, da dobimo ekvivalentni izraz, ki
ga potrebujemo pri toplotnem izratunu z MKE. V programu OPERA potrebujem0 moc¢

segrevanja, podano v enotah W/mm?, tako da je potrebno najprej vrednost P preracunati na
celotno maso

P'=Pm, =0,2171-9,2 [l

tekocine

gtekoéinej = 11 997 (W) 1 (517)

in nato $e P' deliti z volumnom tekocine
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pro_t _ 2997 4 0002853285310 v |. (5.18)
\Y/ 7,0-10 mm®

tekocine

Sedaj pa si poglejmo Se drugi pristop, kjer smo z metodo magnetnega merjenja (opis
metode v poglavju 4.2 in uporaba enacbe (3.21)) dolocili izgube pri temperaturi 20 °C
SPL = 0,222 W/gekocine- TUdi tu smo podobno kot v prej$njem primeru izgube mnozili Z maso
teko¢ine in delili z volumnom, tako da dobimo vrednost mocCi segrevanja
P"=2,9177-10"* W/mm?®. Vidimo, da se izgube, preracunane na enoto volumna, med
metodama razlikujejo, kar lahko delno pripiSemo razlicni zacetni temperaturi, delno pa je
razlika posledica merilnega pogreska. Podrobno je primerjava med metodama izvedena v
zadnjem poglavju, na tem mestu pa nas zanima predvsem uporaba realnih izgub pri izra¢unu z
MKE. V tem primeru se odlo¢imo uporabiti izgube, dobljene z metodo magnetnega merjena,
saj se izkaze, da pri izraunu ne smemo uporabiti konstantnih vrednosti, kot nam jih
zagotavlja kalorimetri¢na metoda.

Ce torej poskusamo ovrednotiti segrevaje vzorca z realnimi izgubami, lahko izvedemo
stacionarni izracun pri moci segrevanja, kot smo to izmerili pri polju 3,5 kA/m in frekvenci
100 kHz. Iz dobljene linearne odvisnosti temperature od pripisane moci gretja (Slika 5.20)

lahko brez tranzientnega izracuna ugotovimo, da dobimo
P" =2,8535-10" W/mm® —  Trmaks = 159°C,

¢e vzorcu pripiS§emo konstantno mo¢ segrevanja, kot smo jo izracunali predhodno, kar pa je
preve¢ glede na merjene rezultate, Kjer pri konstantam polju 3,5 kA/m in frekvenci 100 kHz
izmerimo krivuljo segrevanja, ki doseze Tmaks. = 95°C (rezultat v nadaljevanju Slika 5.22).
Ocitno bi za doseganje takSne temperature glede na linearno odvisnost potrebovali drugac¢ne,

mnogo manjse izgube, od¢itano iz slike 5.20, in sicer
P"ocenjena = 1,5'10_4 W/mm3 — Taks = 95°C.

Iz teh rezultatov ugotovimo, da so izgube magnetne tekocine bodisi nepravilno izracunane
bodisi nepravilno podane kot mo¢ segrevanja v izra¢unu z MKE. Z nadaljnjo raziskavo smo
ugotovili, da nepravilno podajamo mo¢ segrevanja, ker smo v izra¢unu uporabljali konstantno
vrednost, dejansko pa se s temperaturo spreminja. To tezo bomo na koncu potrdili tudi z

meritvijo, a za sedaj si poglejmo rezultat treh simulacij, kjer smo vzorcu podali temperaturno
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odvisno mo¢ segrevanja P. V ta namen bomo lo¢eno predstavili primer, Kjer pri izratunu
uporabimo temperaturno odvisno mo¢ segrevanja vzorca, in sicer linearno padajoco krivuljo.

Primer linearno padajoc¢e krivulje moci segrevanja vzorca pomeni, da v celotnem
¢asovnem intervalu izratuna mo¢ segrevanja vzorca Ni konstantna, temvec se spreminja za
vsak Casovni korak izraCuna (v primeru, da se spreminja tudi temperatura). Obicajno jih
podamo v obliki P = kT + k, Kjer sta koeficienta premice ki in k; dologena (k; = -5,2707-10°
in ky =5,5599:10%), T pa je temperatura, ki se spreminja. Pri premici je ki smerni koeficient,
ko pa presecisée z ordinatno osjo; razlog, zakaj sta izbrani ti dve vrednosti za obe konstanti, je
predstavljen v nadaljevanju.

V prvem Casovnem trenutku program pri izracunu uporabi moc¢ segrevanja Pi=o, Ki jo
izracuna pri temperaturi Ti=o (to je zaCetna temperatura, ki jo pripiSemo in sicer 17°C). Nato
izraCuna temperaturo celotnega modela, posebej zanimiva pa je temperatura vzorca (za vsak
kon¢ni element posebej), saj je od nje odvisna mo¢ segrevanja v naslednjem casovnem
trenutku P;=y. Ce se je temperatura vzorca povisala, potem je nova mo¢ segrevanja glede na
podano premico manj$a od predhodne moci Pi=o. Tako program nadaljuje izracun do
zadnjega koraka, oziroma gledano ¢asovno je to predhodno predpisan ¢as izracuna. Tega smo
dolo¢ili pri vrednosti t=6600s, izraCun pa izvedemo vsakih 30s. tako da v celotni
tranzientni analizi dobimo 220 izra¢unanih ¢asovnih trenutkov.

Slika 5.21 na levem grafu prikazuje razlicne moci gretja vzorca, ki smo jih primerjali med
sabo. Premici Py in P, predstavljata temperaturno neodvisno mo¢, ki smo ju uporabili v
prejs$njih primerih in sluzita zgolj kot meji, znotraj katerih smo spreminjali mo¢ gretja. Na
grafu pa sta podani Se dve odvisnosti, in sicer linearno padajo¢a premica Pz =k,T +k, ter
premica P4 = ks. Sedaj je razvidno, da smo premico P; izrisali med dvema mejama, in sicer
med mo&jo P, =4,5-10° W/mm® in P;=0,5-10° W/mm?® ter med dvema temperaturama
T;=20°C in T, = 95 °C. Premica P3 med tema mejama ima tako prej omenjena koeficienta k;
in K.

Premico Ps, ki jo predpiSemo, v izracunu zapisemo kot parameter #P, ki ga lahko na koncu
tranzientnega izracuna tudi izriSemo za vsak Casovni trenutek. Ker imamo na voljo tudi
temperaturo, lahko izriSemo Se odvisnost dejanske moci segrevanja od temperature vzorca in
ugotovimo, da program dejansko »uporabi« to mo¢ segrevanja izgube pri izracunu. Ta
odvisnost je oznafena z modrimi kvadratki in oznako P3mke tranzieni 1N J€ zgolj potrditev
trditve, da program za vsak casovni trenutek na novo ovrednoti mo¢ gretja vzorca, skladno z
zapisano odvisnostjo P3;. Podobno smo izvedli vrednotenje mo¢i pri konstantni moc¢i Py, Ki je

na grafu podana kot zvezna funkcija. Ko smo jo izrisali kot spremenljivko tranzientne analize
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(zeleni kvadratki) P4 mke tranzienti, Vidimo, da se spreminja s ¢asovnim trenutkom, izrisana pa
je kot temperaturno neodvisna. Ta rezultata ne povesta ni¢esar novega, temveé¢ le potrdita

pravilno uporabo omenjenih funkcij za moci segrevanja.
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Slika 5.21: Moc¢ gretja vzorca magnetne tekoCine; linearno padajoca odvisnost ter konstante
vrednosti, desno rezultat analize z MKE, ¢asovni potek temperature vzorca za primere P3 in
Pa.

Vpliv temperaturno spremenljivih izgub pa prikazuje Casovni potek temperature (Slika
5.21 desno). Na sliki sta poleg statinega izracuna pri uporabi konstantnih izgub P4 narisni Se
dve krivulji. Z zeleno bavo je narisna krivulja tranzientnega izra¢una pri upostevanju enakih
izgub P4, kjer so na krivulji oznacene tocke izracunov (69 tock, ki si na zacetku sledijo vsako
minuto, kasneje je ¢asovni korak povecan na 2 min). Bolj zanimiv je potek temperature ob
upostevanju izgub Ps, ki je izrisan z modro linijo, tocke izracuna pa so oznacene s kvadratki.
Tu vidimo, da je na zacetku temperaturni gradient najvecji, saj se v sistemu spros¢a najvecja
moc¢ segrevanja, z rastjo temperature pa se skladno z enacbo za P3 zmanjSuje moc¢ segrevanja,
kar pa povzroca vse pocasnej$e naras¢anje temperature.

Z izracunom teh primerov smo pokazali, da lahko v programu OPERA Transient Thermal
Analysis upostevamo temperaturno odvisno moc¢ segrevanja poljubnega volumna, ki nastopa
v izraCunu, kar smo lahko uporabili za izra¢un segrevanja magnetne tekocine.

V tem razdelku ostane Se izraCun segrevanja magnetne tekocCine v dejanskem merilnem
sistemu, ki ga uporabljamo za merjenje izgub. Za to imamo zgrajen geometrijski model z
vsemi materiali, upoStevane magnetne izgube pa so pridobljene z eksperimentalnimi
metodami.

Na zacetku tega poglavja smo ugotovili, da Se v vzorcu magnetne izgube s temperaturo
spreminjajo, zato za izracun z MKE tudi potrebujemo temperaturno odvisnost izgub oziroma
moci segrevanja. Za dolocitev tega je kalorimetricna metoda neuporabna, saj izgube doloca

zgolj v eni temperaturni to¢ki in to pri zaGetni temperaturi v temperaturnem ravnovesju. Ce bi
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zeleli dobiti temperaturno odvisnost izgub SAR, bi morali meritev ponoviti pri razlicnih
zadetnih temperaturah, pri ¢emer mora biti sistem v termi¢nem ravnovesju. To je prakti¢no
tezje izvesti, saj je termi¢no ravnovesje pogojeno s temperaturo hladilne vode in tako lahko
dobimo samo eno merilno tocko (temp. hladilne vode med 15 in 22 °C, odvisno od letnega
Casa), potrebujemo pa odvisnost v razponu med 15 in 95 °C. Z zaprtim sistemom krozenja
hladilne vode pa bi bila ta metoda tudi primerna, s tem da bi morali imeti moZnost
nastavljanja temperature hladilne vode. Torej ta pristop ni primeren, je pa po drugi strani
veliko bolj primerna druga metoda preko meritve histereznih zank materiala. V tem primeru
je tekocina izpostavljena konstantnemu magnetnemu polju ( f in H sta konstantna) in se zaradi
delovanja izgub greje. Sedaj je enostavno dolo¢iti temperaturno odvisnost, saj lahko pri npr.
vsaki spremembi temperature za 1 °C izvedemo meritev histerezne zanke in dolo¢imo SPL in
tako dobimo odvisnost po celotnem temperaturnem obmocju. Rezultat takSne odvisnosti
(P =1(T)) prikazuje levi graf na sliki 5.22, kjer sta narisani dve druzini tock za razli¢no
vrednost polja H in ustrezno preracunani ((5.17) in (5.18)). Tocke smo za potrebe izra¢una z

MKE aproksimirali z dvema premicama, ki sta na istem grafu oznaceni z Pyin. aproks.-
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Slika 5.22: Eksperimentalno dobljena krivulja SPL za dve razli¢ni vrednosti polja ter
aproksimacijski funkciji; desno primerjava tranzientne analize MKE in meritev.

Rezultat izracunov segrevanja vzorca z MKE je prikazan na desni sliki, kjer sta izrisana tudi
oba merjena poteka temperature vzorca pri istih vrednostih polja. Vidimo, da je ujemanje
precej dobro v stacionarnem stanju, manj$a odstopanja v kolenu izra¢unanih krivulj pa so
lahko posledica neustrezne aproksimacijske funkcije in tudi morebiti neustreznih parametrov

izratunov MKE, predvsem parametra specificne toplote materialov (Tabela 5.2).
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6. PRIKAZ REZULTATOV

V tem poglavju predstavljamo rezultate eksperimentalnega dolocanja magnetnih izgub
magnetnih tekoc¢in. Predstavljeni so rezultati obeh metod (opisane v poglavjih 4.1 in 4.2) za
testni vzorec magnetne tekocine, ki smo ga natan¢neje analizirali. V ¢asu nastajanja tega dela
je bilo okarakteriziranih preko trideset razli¢nih vzorcev magnetnih tekocin Laboratorija za

anorgansko kemijo (LAK), Fakultete za kemijo in kemijsko tehnologijo.

6.1 Analiza testnega vzorca magnetne tekocine

Za testiranje obeh eksperimentalnih metod za dolocevanje izgub smo zgradili merilni sistem,
potrebovali pa smo Se merjeni vzorec magnetne tekocine. Pri tem naceloma nismo omejeni,
saj je sistem univerzalen in lahko meri tekoc¢ine s poljubno odzivnostjo na magnetno polje;
izbrali smo taksno, ki ima izrazitejSo odzivnost na magnetno polje. Povedano drugace, to
pomeni, da se tekoCina v primeru izmeni¢nega magnetnega polja bolj greje oziroma je njena
histerezna zanka izrazitejSa. Za to smo v zacetni fazi preizkusali segrevanje veliko vzorcev
tekocine pod enakimi pogoji (frekvenca in amplituda polja) in izbrali tekocino, Ki se je najbolj
segrevala.

Za testni vzorec magnetne tekocCine smo izbrali komercialno dostopno magnetno tekocino

(slika 6.1).

B ]

pINLJ0IIRY

c

Slika 6.1: Komercialni vzorec magnetne tekoCine.

Glede na to, da je vzorec komercialen, o njem nimamo veliko podatkov za razliko od
vzorcev, ki so jih zagotovili iz LAK. Ker so v LAK vzorce tekoc¢in pripravljali sami, smo
lahko za vsak vzorec dobili vse potrebne podatke za izracun izgub. V primeru komercialnega
vzorca pa teh podatkov nismo imeli. Za ovrednotenje izgub smo tako morali najprej izvesti

nekatere preizkuse, da smo ugotovili dolo¢ene strukturne lastnosti vzorca.
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V enacbah (3.22) in (3.21) na strani 40 nastopajo konstante, ki so svojske vsakemu vzorcu
in so potrebne za dolocitev izgub. To so gostota tekocine pwk, masni deleZ magnetnega
materiala v tekoc€ini pmss in specificna toplota tekocine Cigk.

Najprej si poglejmo parameter, ki ga je najenostavneje doloditi; to je gostota tekoCine. Za
dolocCitev parametra potrebujemo natanc¢no tehtnico in znani volumen tekocine. Gostota je
definirana kot kvocient mase in volumna; v naem primeru smo za 7 cm® vzorca dologili maso

9,2 g tako, da je gostota

,0 — mtek —
tek V

tek

g —1,3143 (Cij (6.1)

Druga konstanta je deleZ magnetnega materiala v magnetni tekocini. Govorimo o
koncentraciji dispergiranega magnetnega materiala, pri tem pa razlikujemo dve konstanti in
sicer masno koncentracijo ter volumensko koncentracijo. Volumenska koncentracija pomeni
delez volumna, ki ga zavzamejo magnetni delci, medtem ko masna koncentracija pomeni
delez mase magnetnega materiala v magnetni tekocini.

Volumenska koncentracija pri dolo¢anju izgub ni pomembna, je pa kljucen parameter pri
analizi tekoCine s pomocjo Langevinove enacbe (3.3). V poglavju 3 smo zapisali, da velja
enaCba za magnetizacijo nasi¢enja magnetne teko¢ine Ms= ¢ My, Kjer je My magnetizacija
grobozrnatega materiala in ¢ koncentracija magnetnih delcev v tekoc€ini oziroma konstanta
ovol. Torej, ¢e poznamo vrsto materiala in njegovo magnetizacijo nasicenja trdnega materiala,
lahko iz merjene magnetizacije dolo¢imo volumensko koncentracijo. Analiza vzorca je
pokazala, da tekoCina vsebuje magnetne delce t.i. maghemit y-Fe;Os, nosilna tekocina pa je
mineralno olje. Za maghemit literatura [25] navaja podatek My = 417 kA/m, literatura [26] se
sklicuje na podatek My = 400 kA/m. Torej zasledimo lahko razli¢ne podatke, ki pa obi¢ajno
niso podani pri isti temperaturi vzorca. Za na$ izracun bomo uporabili vrednost magnetizacije
nasiCenja grobozrnatega materiala My =400 kA/m. Omenimo, da v tuji literaturi za
magnetizacijo nasiCenja uporabljajo oznako Mgy, kjer oznaka »s« pomeni Saturation
oziroma nasicenje, oznaka »Bulk« pa pomeni da gre za grobozrnat material. Vrednost
magnetizacije nasi¢ene magnetne tekocCine pa dolo¢imo z meritvijo magnetizacije. Vzorec
smo izpostavili magnetnemu polju, ki smo ga postopoma vecali. Pri tem smo merili
magnetizacijo do nasi¢enja, da smo lahko izrisali odvisnost M = f (H), kot je to predstavljeno
na sliki 6.2. Oba grafa na tej sliki podajata isto funkcijsko odvisnost, razlika je samo v merilu

magnetne poljske jakosti. Pri levem grafu je v logaritemskem merilu z namenom, da lazje
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od¢itamo zaCetno vrednost, ki je potrebna za doloCitev zaCetne susceptibilnosti. Na desnem
grafu pa je funkcijska odvisnost izrisana v linearnem merilu magnetne poljske jakosti, kjer
vidimo obi¢ajno obliko krivulje magnetizacije, ki pri manjSih vrednostih polja strmo narasca

do kolena (priblizno 50 kA/m) in nato prehaja v nasi¢enje.
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Slika 6.2: Merjena magnetizacijska krivulja vzorca magnetne tekocine, logaritemsko in
linearno merilo magnetne poljske jakosti.

Iz grafa je razvidno, da se vrednost magnetizacije od magnetne poljske jakosti 200 kA/m ne
spreminja vec¢, Kljub temu da H $e vedno narasca. Torej magnetizacija doseze svoj maksimum

oziroma nasi¢enje pri vrednosti Ms =423 kA/m. Iz tega lahko izratunamo volumensko

koncentracijo kot razmerje

oo =M. _ 423 41000 62)
M, 400

oziroma deleZ volumna magnetnih delcev v tekoc€ini znasa 10,57 %.

Naslednja konstanta, ki jo potrebujemo pri dolocanju izgub, pa je masni delez zeleznih
delcev v tekoc¢ini gmas, 1z katerega lahko izraunamo Se maso zeleznih delcev ter maso nosilne
tekoCine. Za dolocitev razmerja @mas = Mre / Mk lahko izvedemo poizkus, kjer segrevamo
dolo¢eno maso (100 %) magnetne tekoCine. Zaradi poviSane temperature zacne nosilna
tekocina izhlapevati, tako da na koncu izhlapevanja pri vi§jih temperaturah ostanejo samo Se
zelezni delci. Kon¢na masa (izrazena v %) pomeni masno koncentracijo magnetnih delcev.
Primer takinega preizkusa® vidimo na grafu (Slika 6.3), kjer iz za&etne mase 100 % izpari vsa

nosilna tekocina pri temperaturi nad 430 °C in ostane samo Zelezni prah, katerega masa znasa

! Preizkus segrevanja so opravili v Laboratoriju za anorgansko kemijo Univerze v Mariboru.
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43,9 % zacetne mase. Torej je masni delez pmas = 43,9 %. Parametri preizkusa so: segrevanje

AT = 10°C/min, zafetna masa 100 mg in kon¢na masa 43,89 mg.
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Slika 6.3: Eksperimentalna doloCitev masnega razmerja, postopek segrevanja za dolocitev Mge.

Specifi¢no toploto tekoc€ine Ciek lahko dobimo iz meritve, a je za to potreben kalorimetricen
poskus. Drugi pristop pa je, da iz razmerja magnetnih delcev in nosilne tekocine izraCunamo
specificno toploto. To lahko storimo le ob predpostavki, da poznamo specifi¢ni toploti obeh
materialov v tekocCini in njuno masno razmerje. V nasem primeru imamo 43,2 % masni delez
magnetita, dispergiranega v mineralnem olju, kar pomeni, da je specifi¢na toplota magnetne

tekocine (Ciek) dolo¢ena kot

J

C, =C.m,+C =0,633-0,439 + 1,670,561 :1,2149(—}() (6.3)
g

min. oljemmin. olje

kjer je specificna toplota nosilne tekocine Cpin olje = 1,67 J/gK vzeta iz literature [83],
specifi¢na toplota magnetita Cre = 0,663 J/gK pa iz literatur [84] in [85].

6.2 Dolocitev izgub vzorca po kalorimetri¢ni metodi

Izgube magnetne tekocCine, dolocene po kalorimetri¢ni metodi oznacujemo s kratico SAR, za
njihovo dolocitev pa poleg konstant, omenjenih v prejSnjem razdelku, potrebujemo tudi
merjeno temperaturo segrevanja. Bolj natan¢no enacba (3.22) na strani 40 zahteva, da
potrebujemo zacetni naklon krivulje segrevanja oziroma (AT/At);-o. Meritev segrevanja
vzorca magnetne tekoc€ine, izpostavljene znani amplitudi in frekvenci magnetnega polja, Smo
izvajali tako, da smo temperaturni senzor potopili v vzorec v epruveti in merili temperaturo
ter ¢as. Preden izvedemo kalorimetri¢no meritev, pa je pomembno, da je merjeni vzorec ter

merilni sistem v temperaturnem ravnovesju. To pomeni, da v €asu pred izvedbo meritve ni
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prenosa toplote iz vzorca na merilni sistem ali obratno. Dejansko temperaturo merilnemu
sistemu ter vzorcu vsilimo s tem, ko ga priklopimo na vodno hlajenje (opisano v poglavju 4.3)
in se temperatura sistema ustali na vrednost temperature hladilne vode. Torej vse
kalorimetri¢ne meritve, ki so predstavljene v nalogi, so sestavljene iz dveh delov. V prvem
delu meritve, ko je skozi merilni sistem vzpostavljen pretok hladilne vode s konstantno
temperaturo, vzbujalna tuljava pa ni napajana, poteka temperaturna stabilizacija merilnega
sistema in vzorca. V tem delu meritve se temperatura merilnega sistema in merjenega vzorca
izenaci s temperaturo hladilne vode. Slika 6.4 prikazuje ¢asovni potek temperature vzorca za
primer prvega ter drugega dela meritve. Vidimo, da je od trenutka t=0s do trenutka
t = 8000 s potekalo ohlajevanje vzorca do nastopa termi¢nega ravnovesja. S tem je izpolnjen

pogoj za zacetek meritve oziroma za pricetek drugega dela.
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Slika 6.4: Casovna odvisnost temperature vzorca: v prvem delu poteka izenadevanje
temperature vzorca s temperaturo hladilne vode brez prisotnosti polja, v drugem poteka
segrevanje vzorca zaradi magnetnega polja do stacionarnega stanja.

V drugem delu pa v trenutku t = 8000 s vklopimo magnetno polje konstantne amplitude ter
frekvence, vzorec magnetne tekoCine pa se zacne segrevati. Meritev drugega dela traja do
nastopa stacionarnega stanja temperature vzorca, to pa je takrat, ko je proizvedena toplota
enaka odvedeni. Dejansko nas segrevanje do stacionarnega stanja ne zanima, saj potrebujemo
zgolj prvih nekaj merilnih tock segrevanja, kar zadostuje za doloCitev zacetnega naklona
krivulje segrevanja potrebnih za izratun SAR.

Cilj disertacije je bil dolocitev funkcijske odvisnosti SAR od magnetne poljske jakosti za
izbrane frekvence polja. Za dolocitev teh odvisnosti je potrebno za vsako izbrano frekvenco
ponoviti meritev. V nadaljevanju je najprej predstavljen primer merjenja izgub pri
spremenljivi amplitudi in konstantni frekvenci magnetnega polja, nato pa Se obratno, in sicer

pri konstantni amplitudi in spremenljivi frekvenci polja.
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Meritev pri konstantni frekvenci magnetnega polja

V tem razdelku so predstavljeni rezultati, kjer smo snemali odziv segrevanja magnetne
tekoCine, ko je izpostavljena magnetnemu polju s konstantno frekvenco in razli¢nimi
amplitudami. Tudi v tem primeru je izvedba meritve potekala v dveh delih, kjer smo v prvem
delu dosegli temperaturno stabilnost sistema po vzpostavitvi pretoka hladilne vode s
konstantno temperaturo. Ko smo dosegli ustaljeno stanje (sprememba manj kot + 0,1 °C/min),
smo zaceli z drugim delom meritve, pri katerem smo vzorec izpostavili magnetnemu polju
zelene amplitude. Vseskozi smo opazovali spreminjanje temperature magnetne tekocine,
meritev pa je trajala tako dolgo, dokler nismo dosegli novega temperaturnega stacionarnega
stanja. Slika 6.5 tako prikazuje ¢asovne poteke amplitud izbranih magnetnih poljskih jakosti
H pri frekvenci f =106 kHz. Meritve smo izvedli pri sedmih izbranih vrednostih magnetnih
poljskih jakostih. Vrednosti so se nahajale v obmoc¢ju od H = 0,5 kA/m do H = 3,5 KA/m.
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Slika 6.5: Casovni potek razli¢nih amplitud magnetne poljske Jakosti pri konstantni frekvenci
f = 106 kHz, desno sprememba temperature vzorca za iste primere. Cas od 0 do 10 minut polje
ni prisotno, od 10. minute dalje je polje prisotno.

Iz Casovnega poteka magnetne poljske jakosti H opazimo, da amplituda ni konstantna v
celotnem delu meritve, ampak se s ¢asom spreminja. To je posledica segrevanja elementov v
nihajnem krogu, zaradi ¢esa se spreminja amplituda toka in s tem posledi¢no tudi magnetna
poljska jakost. Pri niZjih tokovih je spreminjanje amplitude od Zelene vrednosti manjSe, pri
vecjih tokovih pa so spremembe vecje. ReSitev je zaprtozancna regulacija, ki pa ni bila
izvedena, smo pa med meritvijo rocno korigirali amplitudo polja, ¢e se je ta spremenila za ve¢
kot npr. 3% od Zelene vrednosti. Analiza spremembe amplitude je predstavljena v
nadaljevanju tega poglavja, kjer je predstavljena ponovljivost meritev, na tem mestu pa
predpostavimo, da je polje skozi celotno meritev konstantno.

Slika 6.5 desno prikazuje spremembo temperature vzorca magnetne tekocine, kjer se je po

pricakovanju najbolj segrela tekocina, ko je bila izpostavljena magnetnemu polju z najvecjo
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amplitudo. V grafu so zaradi preglednosti izrisane tocke z razmikom med 3 in 4 minutami,
dejansko pa smo izvajali meritev vsakih 12 s. Kon¢na temperatura segrevanja pri teh meritvah
nima bistvene vloge, saj je odvisna predvsem od temperaturne razlike med segreto tekocino in
okolico, ki pa je enaka vsiljeni temperaturi hladilne vode. Omeniti velja, da se je temperatura
hladilne vode tekom leta spreminjala skladno z letnimi ¢asi, pozimi hladnejSa med 15 in
18 °C ter poleti toplejsa med 22 in 25 °C.

Pomemben parameter pri izvajanju taksnih meritev je tudi polozaj temperaturnega senzorja
znotraj epruvete. Tu imamo v mislih predvsem globino potopa senzorja v tekocino ter
morebitno dotikanje sten epruvete. Ce Zelimo zagotoviti enake pogoje merjenja, je potrebno
paziti tudi na ta dva vplivna parametra, saj bi v nasprotnem primeru lahko izmerili napac¢ne
temperature. V' primeru, da se senzor dotika sten epruvete, je na tistem mestu nizja
temperatura in meritev ni pravilna, enako pa velja, ¢e je senzor povsem na dnu epruvete. Enak
polozaj senzorja smo zagotovili tako, da smo ustvarili mehansko oviro, ki senzorju
onemogoca potop do dna. Obenem pa je temperaturna sonda s senzorjem na konici vstavljena
v epruveto preko relativno dolgega votlega zamaska, ki mu onemogoca prestavljanje s svoje
osi (razvidno s Slika 4.9 na strani 55), s tem pa prepre¢imo dotikanje sten epruvete.

Meritev pri konstantni amplitudi magnetnega polja
Po istem principu, kot smo izvedli meritve pri konstantni frekvenci, lahko preverimo
segrevanje magnetne tekoc€ine pri konstantni amplitudi magnetnega polja. V predstavljenem
primeru je izbrana amplituda H = 1,5 kA/m, lahko pa bi izbrali poljubno amplitudo znotraj
omejitev merilnega sistema. Za ta primer smo izbrali sedem razli¢nih frekvenc napajanja in
posneli temperaturne odzive segrevanja magnetne tekocine. Tudi tu ne preseneca, da je
tekocCina najbolj segreta v primeru najvisje frekvence (Slika 6.6 desno). Levi graf prikazuje
¢asovno odvisnost amplitude polja, kjer vidimo relativno majhna odstopanja od zelene
vrednosti. Opazimo tudi, da je za izvedbo takSne meritve potrebno precej Casa za doseganje

stacionarnega stanja, Se posebej ¢e upostevamo tudi prvi del oziroma ohlajevanje sistema.
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Slika 6.6: Casovni potek amplitud magnetne poljske jakosti H =1,5KA/m pri razliénih
frekvencah magnetnega polja, desno sprememba temperature vzorca za iste primere. Cas od 0
do 10 minute: polje ni prisotno, od 10. minute dalje je polje prisotno.

Iz dobljenih ¢asovnih potekov temperature lahko sedaj dolo¢imo maksimalne odvode in z

uporabo podatkov tekocCine iz spodnje tabele dolo¢imo krivulji SAR.

Tabela 6.1: Uporabljene vrednosti za izra¢un SAR.

volumen tekocine Viek =7 cm?®

masa tekocine Mek = 9,29

gostota tekocine Prek = 1,3143 glcm3
relativni masni delezZ magnetnih delcev v teko€ini ¢mas = 0,439

skupna masa zeleznih delcev v celotnem volumnu MEe = Pmas Meek = 4,0388 g
specificna toplota tekoc¢ine Crex = 1,1249 J/igK

Za konstantno vrednost frekvence in spremenljive amplitude magnetne poljske jakosti smo
izraCunali pricakovano kvadratno odvisnost izgub, ki je predstavljena na levem grafu (Slika
6.7), kjer so s tockami oznaCene ra¢unane vrednosti, s polno ¢rto pa aproksimacijska funkcija.
Podobno lahko izriSemo odvisnost izgub od frekvence magnetnega polja, kjer smo pri
konstantni amplitudi H dolocili segrevanje pri razli¢nih frekvencah. Slika 6.7 desno prikazuje
linearno odvisnost izgub od frekvence, kjer so ponovno s tockami risane merjene vrednosti, s
polno ¢rto pa aproksimirana krivulja, ki je v tem primeru premica. Na ta nacin bi lahko
poiskali odvisnost SAR od katerekoli frekvence ali pa katerekoli amplitude polja znotraj
omejitev naSega merilnega sistema. Ta dva grafa potrjujeta zacetno predpostavko, ki je
zapisana z enacbo (3.17) in pravi, da so izgube (v tem primeru SAR) linearno odvisne od

frekvence ter kvadratno od amplitude magnete poljske jakosti.
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Slika 6.7: Rezultat kalorimetri¢nih meritev, magnetne teko¢ine SAR, levi graf: odvisnost od
amplitude polja pri konstantni frekvenci f = 106 kHz, desni graf: odvisnost od frekvence polja
pri konstantni amplitudi H = 1,5 KA/m.

V primeru merjenih vrednosti temperature lahko izpostavimo problem dolocitve zacetne
vrednosti odvoda. Pri¢akovali bi, da je najvecja sprememba takoj po vklopu polja, a dejansko
nastopi po priblizno eni minuti. To lahko razlozimo s tem, da je potreben dolocen Cas, da se
masa magnetne tekocine segreje. Ta pojav je viden iz rezultata na grafu (Slika 6.8), ki
prikazuje normirano temperaturo ter v istem grafu Se diferenc¢ne kvociente (AT/At ), deljene z
maksimalnim kvocientom. Levi graf prikazuje celotno meritev, iz katere je razvidno, da se
maksimalni odvod res nahaja priblizno v trenutku vklopa polja. Ce opazujemo odvod na
manjsi casovni osi, kot je to prikazano na desnem grafu, ugotovimo, da maksimalni kvocient

(AT/At) ne nastopi v trenutku vklopa polja.
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Slika 6.8: Casovni potek normirane vrednost temperature ter odvoda temperature za dologitev

zaCetnega odvoda, desna slika prikazuje isto v casovnem intervalu med 500 in 1000 s.
Ponovljivost meritev pri konstantni amplitudi magnetnega polja

Na slikah, kjer so izrisani ¢asovni poteki amplitude magnetne poljske jakosti smo omenili

problem spreminjanja amplitude. Podrobneje si lahko ta problem predstavimo na primeru
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Stirih meritev temperature, kjer smo poizkusali na zaCetku meritve nastaviti amplitudo polja H
ter meriti temperaturo vzorca. Na spremembo polja vpliva vrednost toka, ki pa je brez
regulacijske zanke prepus€ena samovoljnemu spreminjanju kot posledica spremembe
temperature vezja kot tudi temperature okolice. Slika 6.9 levo prikazuje, da se magnetna
poljska jakost v sistemu spreminja in to relativno veliko, glede na zeleno vrednost
H =3,0 KA/m. Ta vrednost polja nastopa le na zacetku meritve, nato pa naraste, Kot je
razvidno iz krivulj. V primerih 2, 3 in 4 je razvidno tudi relativno veliko nihanje med
merilnimi to¢kami, ki pa ni posledica segrevanja elementov vezja, temveC gre za poseganje
merilca. Desni graf prikazuje poteke temperature vzorca, ki zdale¢ niso enaki. Njihova
odstopanja so tako v naklonu krivulje segrevanja kot v koncni temperaturi. Ta primer

prikazuje mozZne napake pri nepravilnem izvajanju meritev.
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Slika 6.9: Casovni potek amplitude magnetne poljske jakosti, merjenje pri konstantni frekvenci
f =106 kHz ter konstantni amplitudi H = 3,0 kA/m polja za $tiri primere nastavljenega polja,
desno: potek temperature za iste primere.

Naslednji primer prikazuje reSitev odstopanja amplitude polja, kjer kot merilec posegamo v
nastavljanje amplitude magnetne poljske jakosti tekom meritve. Podobno kot v prejSnjem
primeru smo zeleli preveriti ponovljivost meritev ob enaki nastavljeni vrednosti polja, kar
vidimo na sliki 6.10. Poleg asovnega poteka so vrisane tudi srednje vrednosti, ki so oznacene
Z Hgr in izracunane z (6.4). Slika 6.10 na desnem grafu prikazuje potek temperature vzorca za
primere @, b in ¢c. V tem primeru pa lahko govorimo o dobri ponovljivosti meritev, saj kon¢na
temperatura odstopa za manj kot 0,2 °C, hkrati pa je dinamika segrevanja podobna, kljub

odstopanju amplitude v primeru ¢ v zacetnem delu.
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Slika 6.10: Casovni potek amplitude magnetne poljske jakosti, merjene pri konstantni
frekvenci f = 106 kHz ter konstantni amplitudi H = 2,0 kA/m polja za tri primere nastavljenega
polja, desno: potek temperature za iste primere.

Da smo lahko podali oceno, kaksna odstopanja polja so Se spremenljiva, smo signal H
statistiéno obdelali. Ce Zelimo oceniti srednjo vrednost magnetne poljske jakosti H, potem

moramo uporabiti spodnjo enacbo (6.4), pri tem pa smo vrednosti na zacetku (Cas med

t=0min in t =11 min ) izvzeli, ker polje S¢ nima Zelene nastavljene vrednosti, temve¢ je

enako ni¢

2

H =" (6.4)

Ko smo dologili srednjo vrednost, lahko izratunamo absolutni odklon® od srednje vrednosti.

Oznac¢imo ga s parametrom D, raunamo pa ga po spodnji enacbi.
D=|H-H|. (6.5)

Da bi lahko podali oceno, koliko se spreminja amplituda polja pri posamezni meritvi, Smo za

vsako izmed njih izracunali povpre¢no vrednost in tudi standardni odklon® o, ki smo ga

izraCunali po enacbi (6.6)

! Absolutni odklon je v statistiki absolutna razlika med izbrano spremenljivko in drugo izbrano tocko. Praviloma
to pomeni absolutno razliko med spremenljivko in aritmeti¢no sredino ali mediano njene statisti¢ne populacije.

2 Standardni odklon (tudi standardna deviacija) je statistiéni kazalec, najveckrat uporabljen za merjenje
statistine razprSenosti enot. Z njim je mo¢ izmeriti, kako razprSene so vrednosti, vsebovane v populaciji.
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i( H —H )

. (6.6)

(o2

Slika 6.11 prikazuje analizo magnetne poljske jakosti za vse tri primere. Levi graf prikazuje
absolutne vrednosti D. Vidimo, da vrednosti ne odstopajo za ve¢ kot je o, meritev pa
ocenjujemo kot dobro, ko je parameter o pod dolo¢eno mejo. Tako smo na desnem grafu
izrisali $e vrednost o, Kjer vidimo, da je v primeru a in b odstopanje manj kot 1,6 % od
srednje vrednosti, v primeru ¢ pa je odstopanje o =2,6 % in kljub temu dobimo relativno

dobro ujemanje temperatur.
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Slika 6.11: Absolutna vrednost standardnega odklona za primere a, b in ¢, v odstotkih izrazen
standardni odklon za iste tri primere.

Ponovljivost meritev za dolocitev zacetnega odvoda krivulje segrevanja
Pri kalorimetri¢nih meritvah, ki so predstavljene, smo venomer poiskali zacetni odvod iz
krivulje segrevanja. V tem razdelku pa je cilj ugotoviti, kaksna je ponovljivost meritev za
dolocitev zacetnega naklona krivulje segrevanja. V ta namen smo izvedli dve meritvi, kjer
Smo vzorec magnetne teko¢ine! vetkrat zaporedoma izpostavili enakemu magnetnemu polju
ter opazovali temperaturni diferencni kvocient (AT/At).

V nadaljevanju so paralelno predstavljeni rezultati obeh meritev, kjer smo v prvem primeru
a nastavili amplitudo H = 3,2 kA/m, v drugem primeru b pa amplitudo H = 3,8 KA/m. Prikaz
Casovnega poteka amplitud H za oba primera je predstavljen na sliki 6.12. Vidimo, da je
meritev potekala ¢asovno zvezno, kjer smo za kratek Cas izpostavili vzorec magnetnemu

polju, medtem se je tekocina segrela toliko, da smo lahko enoumno dolocili maksimalni

! tokrat vzorec laboratorija za anorgansko kemijo, zato prikazujemo samo zaletne odvode in ne izra¢unanih
izgub SAR.
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odvod temperature. Nato smo polje izklopili in pocakali, da se tekoc¢ina ohladi na enako

zadetno temperaturo kot v prejSnjem primeru. Meritev smo ponovili vV primeru a petkrat, v

primeru b pa devetkrat.
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Slika 6.12: Casovni potek amplitude H; levo za primer a ter desno za primer b.
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Potek temperature za oba primera prikazujeta grafa na spodnji sliki 6.13. Razvidno je, da smo

ponovno meritev zaceli vedno pri isti temperaturi, za oba primera je bilo to pri 21 °C.
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Slika 6.13: Casovni potek temperature T; levo za primer a ter desno za primer b.

Ce iz merjenih rezultatov izratunamo odvode temperature (AT/At), dobimo grafa, ki sta
prikazana na sliki 6.14. V ¢asu, ko je polje prisotno, je segrevanje najvecje, takrat nastopi tudi
maksimalni odvod (AT/At). Ko polje izklopimo, se pri¢ne vzorec ohlajati zaradi hladnejse

okolice. Takrat je odvod negativen, kar je razvidno iz obeh grafov.
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Slika 6.14: Odvod temperature T; levo za primer a ter desno za primer b.

Za primer b smo analizirali za¢etne odvode tako, da smo najprej poiskali aritmeti¢no srednjo
vrednost odvoda (6.7), ki je znasSala za osem meritev (izvzeli smo prvo meritev, ki zacne pri

1 °C nizji vrednosti) (AT / At)s = 0,0572

[AT j _ &_ (6.7)

At N

Nato smo od izra¢unane srednje vrednosti odsSteli posamezne odvode in dobili krivuljo
absolutnega odstopanja, ki je prikazana na grafu (Slika 6.15) levo. Ce Zelimo oceniti
odstopanje, je bilo treba te vrednosti deliti s srednjo vrednostjo ter pomnoziti s 100 %, tako
da dobimo odstotno odstopanje, kot je to prikazano na grafu (Slika 6.15) desno. Vidimo, da je
ponovljivost meritev relativno dobra, saj smo uspeli doseci odstopanje v obmocju +2 %

okrog srednje vrednosti v primeru b, ter = 1 % odstopanje v primeru a.
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Slika 6.15: Analiza maksimalnega odvoda, razlika med srednjo vrednostjo maksimalnega
odvoda ter maksimalnimi odvodi levo, desno odstotna vrednost odstopanja maksimalnega
odvoda od srednje vrednosti za primera a in b.
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6.3 Dolocitev izgub vzorca po metodi magnetnega merjenja

V poglavju 3.3 so na strani 40 predstavljene enacbe za dolocitev izgub, kjer je kot druga
metoda v tem razdelku predstavljena metoda magnetnega merjenja. Izgube SPL so zapisane z
izrazom (3.21), kjer poleg konstantnih vrednosti frekvence polja ter gostote tekoCine za
njihovo dolocitev potrebujemo $e Casovni potek magnetne poljske jakosti H(t) ter odvod
gostote magnetnega pretoka v vzorcu magnetne tekocine dB(t)/dt. Ko imamo ta dva podatka,
ju pomnozimo ter reSimo integral za dano periodo. Metoda je podrono razlozena v poglavju
4.2 na strani 47, na tem mestu pa predstavljamo rezultate doloCevanja izgub istega vzorca
magnetne tekocine, za katerega smo okarakterizirali izgube po kalorimetri¢ni metodi. Primer
dolo¢evanja izgub po tej metodi je predstavljen za frekvenco polja 106 kHz, v nadaljevanju
po so izgube predstavljene tudi za ostale frekvence.

Meritev se tudi tukaj izvaja v dveh delih, kjer je prvi del meritve identi¢en prvemu delu
kalorimetricne metode. Vzorec magnetne tekoCine skupaj s temperaturnim senzorjem
vstavimo v sistem, vzpostavimo pretok hladilne vode ter pocakamo, da se temperatura ustali.
Nato za¢nemo z meritvijo, kjer pri nastavljenem toku merimo obe inducirani napetosti, kot je
predstavljeno z vezavo merilnih tuljavic (Slika 4.7). Tu lahko v relativno kratkem casu
izmerimo celotno karakteristiko izgub v odvisnosti od polja, za kar smo pri kalorimetricni
metodi potrebovali ve¢ meritev. Slika 6.16 prikazuje spreminjanje toka v merilnem sistemu
od 2A do 15 A, ki povzro¢i polje v notranjosti merilnega sistema, Ki je prikazano v
nadaljevanju. Desna slika prikazuje obe inducirani napetosti merilnih tuljavic za iste primere;

risani sta napetosti uj; ter uj, - Uiz, Kot je predstavljeno na sliki 4.7 na strani 51.
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Slika 6.16: Casovni potek toka v tuljavi za Stirinajst razliénih amplitud, desno potek
induciranih napetosti merilnih tuljavic za iste vrednosti tokov.

Iz merjenih induciranih napetosti uj; ter ui; - uip lahko s pomocjo enacb (4.14) in (4.15)

izraCunamo ¢asovna poteka magnetne poljske jakosti H(t) ter gostote magnetnega pretoka
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B(t). Rezultat meritev za iste primere vidimo na spodnjih grafih (Slika 6.17), kjer opazimo, da
je maksimalna amplituda gostote magnetnega pretoka B =8 mT in maksimalna amplituda

magnetne poljske jakosti H = 3,4 kA/m.
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Slika 6.17: Merjene vrednosti B(t) ter izra¢unane vrednosti H(t) (desno).

Za merjene signale B(t) in H(t) lahko izrisemo odvisnost B = f (H) tako in dobimo histerezne
zanke. Ce bi Zeleli izrisati zanke za vseh $tirinajst primerov spremembe toka, bi bil graf precej
nepregleden, zato je predstavljena samo zadnja zanka, ki je izrisana na levem grafu (Slika
6.18). ReSevanje integrala produkta HAB dejansko pomeni doloCanje povrSine histerezne
zanke, ki predstavlja izgube ene histereze materiala Ppist, dolocene s (6.8). Dejansko se izgube
histereze z visanjem amplitude polja povecujejo, kar pa je predstavljeno na desnem grafu

(Slika 6.18), kjer je poleg merjenih vrednosti Phis risana Se aproksimacijska funkcija.
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Slika 6.18: Izris histerezne zanke zadnje merilne tocke (levo) ter povrsine histereznih zank v
odvisnosti od amplitude polja za vseh §tirinajst primerov (desno).
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Izgube magnetne tekocine dobimo tako, da dejansko izraGunamo enacbo (3.21). Rezultat je
krivulja izgub »specific power loss« SPL oziroma specificna mo¢ izgub, kjer smo izgube
histereze (Slika 6.18 desno) pomnozili s frekvenco polja in delili z gostoto tekoc¢ine. Rezultat
analize izgub magnetne tekoc¢ine s pomocjo metode magnetnega merjenja so krivulje SPL, ki
smo jih za razlicne frekvence magnetnega polja dobili tako, da smo postopek dolocitev
histereznih zank ponovili za druge frekvence. Spodnja slika prikazuje Casovne poteke B(t) in
H(t) za vseh pet izbranih frekvenc.
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H B
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Gostota magnetnega pretoka B (mT)
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Slika 6.19: Potek magnetne poljske jakosti pri spremembi toka za razlicne frekvence napajanja
(50, 70, 106, 145 in 185 kHz) (levo), gostote magnetnega pretoka za iste primere (desno).

Rezultat izgub, dolocenih z metodo magnetnega merjenja, je predstavljen na spodnjem grafu

(Slika 6.20). Kot vidimo, so izgube za veéje frekvence polja viSje, kar je skladno s

pri¢akovanji.
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Slika 6.20: Histerezne izgube v odvisnosti od amplitude magnetne poljske jakosti za razli¢ne
frekvence magnetnega polja ter izgube SPL za iste primere.

Ce primerjamo obe metodi za dolo¢anje izgub, je treba najprej uskladiti enote, saj se
izgube SAR iz prejSnjega razdelka podajajo v W/gre, medtem ko se izgube SPL podajajo v

W/Q tekozine 0Ziroma kar W/g. Torej je izbira poljubna. V naSem primeru se odlo¢imo, da bomo
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oboje podali v W/g. To pomeni, da smo morali izgube SAR (Slika 6.7 na strani 99) pomnoziti
z masno koncentracijo, tako da smo dobili namesto izgube na gram magnetnega materiala
rezultat izgube na gram tekocine. Slika 6.23 tako v istem grafu prikazuje oboje, kjer lahko

trdimo, da sta metodi enakovredni.

0,25

= SAR - kalorimetri¢éna metoda
-+SPL - metoda mag. merjenja /

0,15 //f
0,05 //7//

0

SPL , SAR (W/g)

1 2 3 4
Magnetna poljska jakost A (kA/m)

Slika 6.21: Primerjava izgub magnetne tekocine, dobljene s kalorimetricno metodo in metodo
magnetnega merjenja.

Kljub temu, da je med krivuljama manjse odstopanje, lahko to pripiSemo vzrokom, ki so
zbrani v nadaljevanju v obliki pozitivnih in negativnih lastnosti posamezne metode, najprej za
kalorimetri¢no metodo:

. Je nedefinirana glede dolocitve maksimalnega odvoda, kar vnaSa dolocene
nepravilnosti.

. Je obcutljiva na zacetno temperaturo, pomembno je zacetno temperaturno
ravnovesje pred vsako meritvijo.

. Za dolocitev krivulje izgub pri razlicnih amplitudah polja ter konstantni
frekvenci je potrebno relativno veliko Casa.

. Je relativno enostavna saj za doloCitev izgub potrebujemo samo merilnik
temperature ter specifi¢no toploto tekocine.

Sedaj pa si poglejmo Se prednosti in slabosti metode magnetnega merjenja.

. Omogoca dolocitev temperaturne odvisnosti izgub (v nadaljevanju).

. Je relativno hitra, saj z enim nizom npr. 10 merilnih tock dobimo celotno
krivuljo izgub pri spremenljivi amplitudi polja in konstantni frekvenci.

. Problem metode je tofnost merjenih signalov, saj je material
superparamagneten in kot tak ima neizrazito histerezno zanko.

. Zahteva numeri¢ni izracun povrSine histerezne zanke ter potrebujemo

instrumente za merjenje B(t) in H(t), metoda je v celoti bolj zahtevna.
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" Merilni tuljavici je potrebno natan¢no umeriti, preden ju uporabljamo za
meritev B(t) in H(t).
Metoda magnetnega merjenja je poleg omenjenih prednosti primerna Se za dolocitev
temperaturne odvisnosti izgub SPL. Do sedaj smo izgube teko¢ine ne glede na metodo vedno
dolocali pri konstantnem polju in spremenljivi frekvenci oziroma obratno, pri spremenljivem
polju in konstantni frekvenci. Pri obeh metodah pa je kljuénega pomembna tudi temperatura
VZorca, saj se izkaze, da so izgube mocno temperaturno odvisne.

Ce bi zeleli to trditev dokazati s pomo¢jo kalorimetriéne metode, bi za to potrebovali serijo
meritev pri konstantnih f ali H, kjer bi spreminjali zacetno temperaturo. Za doseganje tega bi
potrebovali zaprtozan¢ni sistem temperaturno nastavljive hladilne vode. Na primer, Ce je
temperatura hladilne vode 25 °C, bi se sistem ustalil pri tej temperaturi in ko bi vklopili polje
bi dolocili maksimalni odvod. Za drugo merilno to¢ko bi spremenili temperaturo hladilne
vode na npr. 35 °C in ponovili meritev. Za izris celotne odvisnosti SAR = f (H) bi potrebovali
vsaj 5 merilnih tock.

Drugi pristop pa je, da z metodo magnetnega merjenja dolo¢imo temperaturno odvisno
krivuljo izgub. V tem primeru nastavimo Zeleno vrednost polja (f in H konstantni) in merimo
izgube posredno preko merjenja B(t) in H(t). Pri tem se tekoc¢ina zaradi delovanja izgub s
casom segreje. Meritev izvajamo v dolo¢enih ¢asovnih intervalih, kjer poznamo izgube, ¢as in
temperaturo. Tako lahko sedaj enostavno izriSemo odvisnost izgub od temperature.

Da razlozimo to trditev, je najbolje, da si ogledamo primer, ko smo izvajali segrevanje
magnetne tekocine pri konstantnem polju frekvence 100 kHz in amplitude 3,6 kKA/m. Pri tem

se je tekoCina segrevala od zacetnih 17 °C do kon¢nih 100 °C (Slika 6.22 levo).
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Slika 6.22: Casovni potek temperature v primeru segrevanja teko¢ine s konstantnim poljem
(levo), izgube histereze za isti primer (desno).
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Slika 6.22 na desnem grafu prikazuje ¢asovno odvisnost izgub histereze, kjer vidimo, da so ob
vklopu polja na zacetku najvecje, nato pa eksponentno padajo. Glede na to, da se amplituda in
frekvenca polja s Casom ne spreminjata, je edina spremenljivka temperatura, ki pa se
spreminja (Slika 6.22 ). Ce iz Ppig izraéunamo izgube SAR za uporabo (3.21) in jih izrisemo v
odvisnosti od temperature, dobimo spodnji graf (Slika 6.23). S tem smo pokazali, da so
izgube temperaturno odvisne, pokazali pa smo tudi metodo, kako dolociti taksno Krivuljo
SPL =f (T). Desni graf prikazuje mo& gretja vzorca P (mW/mm?®), saj smo mo¢ gretja v tej
obliki potrebovali pri izratunu z MKE, kot je to predstavljeno v poglavju 5.3.2 na strani 83.

Izracunali smo jo tako, da smo izgube SPL mnozili z gostoto tekocine.
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Slika 6.23: Merjena temperaturna odvisnost SPL v W/g, za amplitudo polja 3,6 kKA/m in
frekvenco 100 kHz (levo), mo¢ gretja vzorca v mW/mm? za isti primer (desno).

Doktorska disertacija Milo$ Bekovié¢
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V doktorski disertaciji je opisan pojav izgub magnetnih tekoc¢in v izmeni¢nem magnetnem
polju ter posledice delovanja polja na material. Iz predstavljenega lahko za zakljucek
povzamemo konéne ugotovitve, zapiSemo izvirne znanstvene prispevke disertacije ter
predstavimo smernice za nadaljnje delo na tem podrocju.

Ena izmed posledic delovanja izgub magnetne tekocine, ko so izpostavljene izmeni¢nemu
magnetnemu polju, je segrevanje tekocine. Kot je predstavljeno v poglavju 4.1 na strani 41,
obstaja metoda, ki ravno na osnovi poviSanja temperature doloci specificne izgube magnetne
tekocCine. Metoda se imenuje kalorimetricna, saj temelji na kalorimetru, merimo pa specificno
stopnjo absorpcije SAR. Posledica enostavnosti metode je njena razSirjenost pri
karakterizaciji izgub magnetnih tekocin, a lahkomiselna uporaba lahko privede do napacnih
rezultatov. V delih [41], [44]-[47], [49], [51], [54] in [55] so opisani kalorimetri in
kalorimetri¢ne metode, za katere lahko izpostavimo kar nekaj skupnih pomanjkljivosti. V
doktorski disertaciji smo izvajali kalorimetricne meritve magnetnih tekocin tako, da smo
zgradili kalorimeter in skuSali odpraviti pomanjkljivosti merilnih sistemov v omenjenih
literaturah. Osrednji element takSnega kalorimetra je vsekakor solenoidna tuljava, ki ustvarja
magnetno polje. Tuljava mora imeti zadostno aksialno dolzino, da zagotovimo homogenost
polja v centru tuljave, kjer je v epruveto vstavljen vzorec merjene tekocCine. V literaturi
opazimo tudi taksne tuljave, ki imajo samo nekaj ovojev, kar pomeni, da ustvarjeno magnetno
polje vsekakor ni homogeno. Dokaz homogenosti polja v centru smo potrdili z izraCcunom
sistema z metodo kon¢nih elementov v poglavju 5.2 na strani 72. Naslednja izboljsava glede
na ostale sisteme je iznicenje vpliva segrevanja vzbujalne tuljave. Ponudili smo reSitev vodno
hlajene tuljave, kjer se s pretakanjem vode po ceveh lahko vpliv segrevanja tuljave zanemari.
S tem smo sistemu vsilili zunanjo temperaturo tako, da je tudi vpliv temperature okolice na
izvajanje meritev nifen. Termi¢no izolacijo med merjenim vzorcem in okolico pa smo
izboljsali tudi z uporabo vakuumske cevi in stiroporne izolacije. Naslednja prednost pred
ostalimi kalorimetri¢nimi sistemi pa bo izvajanje merjenja temperature. Predstavljena je
reSitev v obliki izvajanj merjenja temperature z opti¢nim termometrom, ki ni obcutljiv na
prisotnost magnetnega polja. Primer dolocevanja izgub po kalorimetri¢ni metodi je za vzorec
magnetne tekocine predstavljen v poglavju 6 na strani 91.

Izgradnja izboljSanega, termicno izoliranega kalorimetra s homogenim magnetnim
poljem za dolocitev magnetnih izgub magnetnih teko¢in predstavlja prvi izvirni

znanstveni prispevek.
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Vzbujalno tuljavo kalorimetra smo vkljucili v nihajni krog, ki smo mu prilagajali
resonan¢no frekvenco s spreminjanjem kapacitivnosti paralelno vezanih kondenzatorjev. S
tem nacinom napajanja je potrebna bistveno manjSa moc¢ napajalnika, saj napajalnik pokriva
le nastale izgube. Napajalnik, ki je v bistvu mo¢nostni ojacevalnik, smo krmilili s signalom iz
funkcijskega generatorja, ki je omogocal generacijo sinusnega signala na dovolj Sirokem
frekvenénem obmocju. Eksperimentalni sistem poleg napajalnega dela vsebuje tudi merilni
del za zajemanje podatkov. Pri tem mislimo predvsem na merjenje elektri¢nih veli¢in v vezju
in magnetnih veli¢in ter temperature v merjenem vzorcu. Merilne naprave smo preko vodila
povezali z osebnim racunalnikom in v programskem okolju LabView razvili program za
izvajanje meritev. Program omogocCa avtomatizirano zajemanje in shranjevanje podatkov
meritev, kakor tudi njihovo obdelavo in analizo rezultatov. Poleg omenjenega je bil cilj razviti
merilni postopek po kalorimetri¢ni metodi kakor tudi ovrednotiti izgube na osnovi enacbe (1)
iz literature [31].

Izgradnja merilnega vezja in razvoj programa za zajemanje merilnih podatkov,
analize rezultatov ter izrac¢una izgub predstavljajo drugi znanstveni prispevek.

Zaradi dolgotrajnih meritev in nejasnosti pri doloCevanju zacetnega naklona krivulje
segrevanja (enacba (1) iz [31]) smo Zeleli ovrednotiti izgube $e po drugi metodi. V tem
primeru govorimo o dolo¢anju izgub iz povrSine dinami¢ne histerezne zanke, kot je to
predlagano za feromagnetno ploc¢evino v [3] in [4], kakor tudi magnetne tekocine v literaturah
[17], [27] - [29] in [45]. Za nas je pomembno taksno merjenje histerezne zanke materiala, da
smo lahko s pomocjo enacbe 7.25 v literaturi [3] na strani 368 dolocili specifi¢ne izgube ob
poznavanju gostote materiala.

Taks$no meritev najdemo v literaturi [27] in [28], kjer so merili histerezne izgube
magnetnih prahov z uporabo instrumenta, imenovanega “Vibrating Sample Magnetometer .
Drugih merilnih metod za merjenje magnetnega polja ter odziva materiala na magnetno polje
v literaturi nismo nasli. Pri tem mislimo predvsem na merilne metode, ki so za pogosteje
rabljene materiale dobro opisane v literaturi [3]. Zato smo princip merjenja magnetne poljske
jakosti H in gostote magnetnega pretoka B povzeli po [3] in ustrezno spremenili tako, da je
metoda primerna za merjenje magnetnih tekocin.

Merilni instrument, ¢igar osnovna funkcija je merjenje veli¢in polja H in B, nismo na novo
zasnovali ampak smo v fazi nacrtovanja kalorimetra dodali dva elementa. To sta merilni
tuljavici za merjenje H(t) in B(t). Koncentricno naviti tuljavici sta namesceni tako, da sta
zaobjeli epruveto z vzorcem magnetne teko¢ine nameséene v centru vzbujalne tuljave, kot je

razvidno v poglavju 4.2 na strani 47. Konstanti tuljavic smo pred vgraditvijo dolo¢ili z
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umerjanjem v znanem magnetnem polju tako, da smo poznali njune geometrijske lastnosti. S
poznavanjem konstant tuljave in merjenjem induciranih napetosti smo lahko dolocili iskani
veli¢ini H(t) in B(t).

Nadgradnja kalorimetra z merilnima tuljavicama, njuno umerjanje in uporaba za
merjenje B(t) in H(t) pri meritvi odziva magnetne tekofine na magnetno polje
predstavlja tretji izvirni znanstveni prispevek.

Z natan¢nim merjenjem B in H smo lahko metodo uporabili za dolocitev specificnih izgub
magnetnih tekoCin. Pri tem smo na osnovi povrsine histereznih zank dolocili karakteristiko
specifi¢nih izgub, kot je predstavljeno v poglavju 6.3 na strani 105. Predstavljene so izgube za
primere enakih amplitud magnetnega polja in frekvence kot pri kalorimetri¢nih meritvah, s
¢imer smo pokazali, da sta metodi enakovredni.

Izvajanje meritev magnetnega merjenja magnetnih tekocin za dolocitev specifi¢nih
izgub magnetnih teko¢in pa predstavlja ¢etrti izvirni znanstveni prispevek.

Metoda magnetnega merjenja omogoca dolocitev histerezne znake pri poljubni temperaturi
vzorca. Ce smo vzorec izpostavili konstantnemu polju, se je zaradi nastalih izgub zacel
segrevati. Ko smo tekom segrevanja merili Se histerezne zanke, smo lahko ovrednotili
temperaturno odvisnost izgub magnetne tekoc¢ine. Rezultati so pokazali linearno padajoco
odvisnost, kjer se izgube pri segrevanju od 20 °C na 90 °C zmanjsajo tudi do desetkrat. Ce bi
imeli na voljo moc¢nejSi napajalnik, bi lahko dosegli ve€je magnetno polje in magnetna
tekoCina bi se Se bolj segrela, kar bi pripeljalo do izginotja izgub, saj bi presegli Curiejevo
temperaturo vzorca.

Nas namen je bil dolociti temperaturno odvisnost izgub in to krivuljo uporabiti pri izracunu
segrevanja magnetne tekocine. Za to smo zgradili 3D-model merilnega sistema in s pomocjo
MKE izracunali toplotno polje v sistemu, kadar v njem delujejo magnetne izgube kot izvor
toplote. Izkazalo se je, da je zelo pomembno pravilno podajanje izgub (temperaturno
odvisnih) ter tudi pravilno definiranje konstant materialov, uporabljenih pri izra¢unu.

Rezultat segrevanja, izraCunanega z MKE, za kar smo uporabili tranzientni izracun, je
Casovni potek temperature v sistemu, kot je prikazan v poglavju 5.3.2 na strani 83. Predvsem
nas je zanimal Casovni potek temperature v vzorcu magnetne tekocine, saj smo te rezultate
lahko primerjali z meritvami. Ujemanje med krivuljama je relativno dobro, s tem pa smo
pokazali pravilno upoStevanje izgub pri izracunu z MKE.

Dolocitev temperaturne odvisnosti izgub magnetnih tekoc¢in ter njihova uporaba v
izraCunu segrevanja z uporabo metode kon¢nih elementov pa predstavlja peti izvirni

znanstveni prispevek.
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Nadaljevanje dela na podro¢ju izboljSanja merilnega mesta so usmerjena k hitrejSemu
izvajanju meritev. Do sedaj smo bili omejeni s hitrostjo procesiranja podatkov osciloskopa, v
prihodnje pa nameravamo sistem izboljsati tako, da namesto osciloskopa uporabimo merilno
kartico. S tem bi sistem potreboval bistveno manj Casa za eno meritev in celotno
karakteristiko bi lahko izmerili hitreje.

Naslednja izboljSava se nanasa na kalorimetricno metodo, kjer bi z novim materialom v
vmesnem delu (med vzorcem in tuljavo) Se izboljSali toplotno izoliranost sistema.

V primeru metode magnetnega merjenja pa je naslednja stopnja izvedba dveh v nasprotni
smeri navitih merilnih tuljavic, ki bi omogocala direktno meritev magnetne poljske jakosti. V
kolikor bi bila razlika povrsin obeh tuljavic Se enaka povrsini tuljavice za merjenje B, bi lahko
neposredno merili Ze magnetno polarizacijo J.

S stalisca izraCuna segrevanja tekocine z MKE, kadar nanjo deluje magnetno polje, je
smiselna obravnava sklopljenega magnetno-toplotnega izrac¢una, pri katerem nanodelec ni
diskretno obravnavan. TakSnega delca namre¢ ni mogoce geometrijsko opisati s koncnim
elementom. Prva ovira je vsekakor velikostni razred delcev, ki je na nanometrskem podrocju,
medtem ko je merilni sistem v centimetrskem velikostnem razredu. Drugi problem pa je
gibanje delcev (magnetna relaksacija), ki ga ne moremo zajeti s klasicno obravnavo z MKE.
Primernejsi je pristop, kjer material opazujemo kot celoto s predpisano mocjo gretja P, kot
smo to storili mi. Ce smo pri izdelavi naloge vseskozi imeli v mislih aplikacijo magnetne
tekoc¢ine za medicinsko hipertermijo, opisano v poglavju 2.4.3, je prvi cilj analize izpolnjen.
Do sedaj smo analizirali segrevanje teko€ine v nadzorovanem okolju merilnega sistema in
dobili zadovoljive rezultate. V nadaljevanju bi sledil korak, kjer bi izracunali segrevanje
tekocine v ¢loveskem telesu, a bi za to potrebovali parameter ¢loveskega tkiva, kot so podani

v Tabela 5.2 na strani 80, ki pa je zelo nehomogeno in anizotropno.
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IZJAVA KANDIDATOVEGA MENTORJA O USTREZNOSTI DOKTORSKE DISERTACIJE

Podpisani-a red. prof. dr. Anton Hamler mentor doktorskemu-i
kandidatu-ki, izjavljam, da je doktorska disertacija z naslovom

Razvoj merilnih postopkov za dolocCitev magnetih izgub magnetnih tekocin

ki jo je izdelal-a doktorski-a kandidat Milo$ Bekovic ,

v skladu z odobreno temo, Pravilnikom o pripravi in zagovoru doktorske disertacije ter

mojimi navodili in predstavlja izviren prispevek k razvoju znanstvene discipline.

Datum in kraj: Podpis mentorjo-ice:
14.04.2011 _Maribor M
4

PR: 01100-6090106039 1D 5t za DDV: SI 71674705
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