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RESUMO

A técnica de moagem autdgena de jatos opostos de leito fluidizado foi aplicada na produgdo de
imas a base de Nd-Fe-B. A produgdo seguiu a rota de metalurgia do pé partindo de uma liga
produzida por lingotamento de tiras. As tiras foram decrepitadas por hidrogénio, em seguida
desidrogenadas sob vacuo a 773 K. A moagem por moinho de jatos opostos de leito fluidizado
foi realizada com géas argdnio em 9 bar. No processo de cominui¢do a velocidade da roda
classificadora do moinho variou entre 10 e 40 krpm. Os p6s produzidos pela moagem foram
analisados por magnetometria, permeametria e microscopia eletronica de varredura. A partir da
caracterizacdo dos pos foi observada uma redugdo no tamanho médio de particula de acordo
com aumento da velocidade da roda classificadora, de 2,45 um para 10 krpm até 1,5 um para
30 krpm. Imas anisotrépicos foram produzidos a partir destes pos, variando a temperatura de
sinterizacdo entre 1273, 1323 e 1363 K e suas propriedades magnéticas e microestruturais foram
analisadas. Foi observado que imas feitos a partir de pos classificados a 20 krpm produziram
os maiores valores de coercividade, atingindo 1148 kA-m™* Pés selecionados a 30 krpm
produziram imas com 1,28 T de remanéncia. Crescimento andmalo de graos foi observado em
imas sinterizados a 1363 K com pos de tamanho inferior a 1,95 um, entretanto, com a redugao
da temperatura de sinterizagdo para 1273 K o efeito ndo foi mais observado.

Palavras-chave: imas de NdFeB; moinho de jatos opostos; metalurgia do pé.



ABSTRACT

Autogenous milling technique were apllied in Nd-Fe-B permanent magnets production. The
production followed the powder metallurgy route starting from alloy produced by strip casting
technique. The strips were hydrogen decrepitated, then dehydrogenated under vacuum at 773 K.
The grinding by fluidized bed jet mill with argon under 9 bar was performed. In the milling
process the speed of the jet mill classifier wheel varied between 10 and 40 krpm. The milled
powders were characterized by magnetometry, permeametry and electronic microscopy
techniques. The powder characterization showed a reduction in its average particle size due to
the increase in the speed of the classifier wheel, from 2.45 um for 10 krpm to 1.5 pm for
30 krpm. Anisotropic magnets were obtained with such powders changing the sintering
temperature between 1273, 1323 and 1363 K and their magnetic and microstructural properties
analyzed. It was observed that powders classified at 20 krpm produced the highest coercivity
values, reaching 1148 kA-m™! and powders selected at 30 krpm produced magnets that achieved
1.28 T of remanence. Anomalous grain growth was observed in magnets sintered at 1363 K
with powders of size less than 1.95 um, however, when reducing the sintering temperature to
1273 K the effect was no longer observed.

Keywords: NdFeB magnets; jet mill; powder metallurgy.
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1 INTRODUCAO

A magica proveninente de artefatos capazes de se repelirem ou se atrairem, e atrairem
pecas de ferro e ago, por centenas de anos cativaram a atencao e incitaram a imaginacao de
pessoas de todas as idades e crengas. O termo imd tem origem na palavra aimant, do francés,
termo dado a artefatos que se atraem, pedras amantes. imas permanentes podem ser encontrados
na natureza na forma de magnetitas, 6xidos de ferro (Fe3Os) que eram magnetizados por
grandes descargas elétricas. Sacerdotes e povos na Grécia, China e povos pré-colombianos eram
familiares com esses materiais (COEY, 2012).

Entretanto, foi apenas no século XIX que o efeito do magnetismo comecou a ser
melhor compreendido, quando James Clerk Maxwell correlacionou magnetismo e eletricidade
com equacdes diferenciais e, em 1820, Hans Christian Orsted demonstrou o efeito
eletromagnético. Isso abriu um caminho que foi explorado por dezenas de notdrios cientistas
responsaveis pela descoberta de novos materiais com aplicagdes praticas que hoje fazem parte
de nosso cotidiano (NIELS BOHR INSTITUTE, 2020).

Dentre as aplica¢des adotadas, a busca pelo aumento de eficiéncia e miniaturizagao de
equipamentos eletroeletronicos, além da producdo de energia mediante o uso de tecnologias
mais sustentaveis, provenientes de fontes renovaveis, incentivam a pesquisa e desenvolvimento
de imas permanentes com elevados valores de propriedades magnéticas. Nesse contexto
destacam-se os imds a base de NdFeB, especialmente aqueles produzidos pela rota de
metalurgia do pd, pois apresentam os maiores valores de produto-energia maximo ja registrados
(ORMEROD, 2017). A Figura 1 apresenta imads permanentes fabricados com diferentes
materiais apresentando o mesmo valor de produto-energia maximo, demonstrando a tendéncia
da miniaturizacdo de imas.

Entretanto, a producdo de imas a base de NdFeB pela rota de metalurgia do p6 ¢ um
processo de alta complexidade devido as caracteristicas fisico-quimicas da matéria-prima e aos
requisitos de microestrutura exigidos para que seja possivel atingir os valores de propriedades
magnéticas desejadas. Essas dificuldades, portanto, justificam estudos que buscam entender
melhor os mecanismos de transformagdes existentes em cada etapa do processamento dessas

substancias.
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Figura 1 — Comparagdo de volume entre Lodestone (Magnetita), ferrite ¢ um ima de NdFeB

com o mesmo produto-energia.
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Adaptado de: (COLLEGE OF ENGINEERING AND PHYSICAL SCIENCES, 2020)

Dentre as etapas, o processo de moagem destaca-se por estar no centro da rota de
metalurgia do pd para fabricagdo de imas a base de NdFeB, tendo papel fundamental na
definicao das propriedades magnéticas dos imas. Portanto, a compreensdo de moagem de ligas
para fabricagdo de imas ¢ indispensavel para producao de energia verde e producao de motores
mais eficientes. Dentre os métodos de moagem mais utilizados, o moinho de jatos opostos
destaca-se pela capacidade de produzir um particulado com tamanho médio ideal para
fabrica¢do de imas com baixa distribuicdo de tamanho de particulas, além de caracteristicas
como baixa contaminag¢ao, custo reduzido e a possibilidade de produgdo continua, aumentando

a viabilidade do processo.
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2 OBJETIVOS

2.1 OBJETIVO GERAL

Avaliar a técnica de moagem por moinho de jatos aplicado na produgdo de imas

permanentes sinterizados a base de Nd-Fe-B.

2.2 OBJETIVOS ESPECIFICOS

I.  Produzir p6s por moinho de jatos opostos de leito fluidizado com diferentes taxas
de moagem e caracterizar suas propriedades fisicas.
II.  Analisar propriedades magnéticas de pos obtidos por moagem de jatos opostos e
correlacionar com as propriedades de imas sinterizados.
III.  Avaliar a influéncia da temperatura de sinterizagcdo e o tamanho de particula nas

propriedades magnéticas dos imas.
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3 REVISAO BIBLIOGRAFICA

3.1 Ferromagnetismo

Uma das ideias fundamentais do magnetismo € o conceito de campo magnético, o qual
¢ produzido por uma carga elétrica em movimento. No caso de um campo magnético gerado
por imds permanentes ndo ha uma carga elétrica convencional em movimento, mas sao 0s
movimentos orbital e de spin dos elétrons que geram a magnetizag¢ao no interior da substancia,
ocasionando a geracao de um campo magnético externo, como representado na Figura 2 (JILES,

1991).

Figura 2 - Movimento angular a) orbital e b) de spin dos elétrons, responsaveis pelo momento

magnético em um atomo.
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Fonte: Adaptado de (CALLISTER; RETHWISCH, 2009).

A caracteristica mais importante em materiais ferromagnéticos € seu comportamento
quando submetido a um campo magnético externo (H), intensificando-o. Essa contribui¢cdo dos
materiais ferromagnéticos ¢ chamada de polarizacdo (J) e resulta em um campo de maior

intensidade definido como indu¢do magnética (B), como apresentado na Equagao 1.

B=yo-H+] (D

Na Equacgao (1), a constante po representa a permeabilidade magnética no vacuo, e seu
valor é 47107 H-m™!. Uma induciio magnética de 1 T representa a forga de 1 Newton por metro
em um condutor transportando a corrente de 1 A, perpendicular a diregdo de inducdo. A
polarizagdo é o produto da magnetizagdo do material (M) com a permeabilidade magnética no

vacuo . Assim, a Equacgdo (1) também pode ser representada pela Equacao (2):
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B =y, (H+M) (2)

A magnetizagdo de um material ferromagnético tem origem no momento magnético
de spin e orbital dos elétrons. Esses momentos surgem do momento angular dos elétrons.
Somando as contribui¢gdes elementares em um volume ocorre um vetor local de magnetizagdo
(M), o qual representa 0 momento magnético por unidade de volume.

A energia de troca, responsavel pelo alinhamento dos dipolos magnéticos, ¢
contraposta pela energia térmica (entropia). Portanto, cada material ferromagnético apresenta
uma determinada temperatura que, se ultrapassada, ocasiona uma transi¢do para o
comportamento paramagnético. Essa temperatura ¢ entdo denominada temperatura de Curie
(Tc). Existem substancias que apresentam uma Tc acima de 300 K, ou seja, sdo ferromagnéticas
a temperatura ambiente. Entre esses destacam-se o ferro, o niquel, o cobalto e suas respectivas

ligas.

3.2 PROPRIEDADES MAGNETICAS

As propriedades magnéticas dos materiais podem ser distintas em dois grupos:
propriedades intrinsecas e extrinsecas. As propriedades intrinsecas, como no caso da
magnetizacdo de saturagcdo (M), temperatura de Curie e anisotropia magnetocristalina, sdo
propriedades que dependem apenas da composi¢do quimica e estrutura do material em questao,
independentemente de seu volume, e descrevem cristais infinitos, por exemplo, a magnetizagao
de saturagao do Fe-a, po-Ms= 2,15 T (SKOMSKI; COEY, 1999). As propriedades intrinsecas
referem-se a origem atomica do magnetismo e envolvem fendmenos quanticos como interagdes
de troca, interagdes de campo cristalino, saltos interatdbmicos e acoplamento spin-Orbita
(SKOMSKI; SELLMYER, 2008)

Em contrapartida, propriedades extrinsecas como a coercividade (Hc) e remanéncia
refletem a estrutura real do material (morfologia). A forte dependéncia das propriedades
extrinsecas com a estrutura real do material pode ser observada, por exemplo, quando se
adiciona 0,01% de nitrogénio em ferro e, por consequéncia sua coercividade tem o valor
dobrado (SKOMSKI; SELLMYER, 2008). Por outro lado, as propriedades intrinsecas nao sao
alteradas pela ocorréncia da pequena quantidade de defeitos geradas (SKOMSKI; COEY,
1999).
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3.2.1 Dominios magnéticos

Cada atomo independente se comporta como um imd permanente e se alinha
paralelamente aos atomos vizinhos espontaneamente em determinadas regides do material.
Essas regides alinhadas sdo chamadas de dominios magnéticos e sdo caracteristicas de materiais
ferromagnéticos. Nesse aspecto, os atomos se comportam de forma diferente dos imas
macroscopicos que se alinham antiparalelamente, pois ¢ a forma de menor energia do sistema
(FARIA; LIMA, 2005).

No estado desmagnetizado o material pode apresentar diversos dominios em cada grao,
sendo a regido de interface entre esses dominios conhecida como parede de dominio, ilustrada
na Figura 3. Quando submetido a um campo externo, os dominios magnéticos se orientam na
direcdo do campo por meio da movimentagdo de paredes de dominio até¢ o material alcancar o
valor de polarizagdo de saturagdo (Js), onde todos os dominios se encontram alinhados no

mesmo sentido do campo aplicado (WOODCOCK et al., 2012).

Figura 3 - Ilustracdo de dominios magnéticos. A) representacao em 2D e b) representacdo de

paredes de dominio com transicao gradual entre dominios.
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Fonte: Adaptado de (CALLISTER; RETHWISCH, 2009).

Apo6s o material ser aquecido acima da temperatura de Curie e resfriado, os dominios
magnéticos sao dispostos aleatoriamente de forma que a resultante externa ¢ nula. Porém,
quando submetido a um campo externo, a soma dos vetores de dire¢ao dos dominios magnéticos
¢ diferente de zero e o material produz entdo um campo magnético externo (FARIA; LIMA,

2005).
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3.2.2 Curva de histerese magnética

A forma mais utilizada para representar as propriedades magnéticas de materiais
ferromagnéticos ¢ a curva de histerese magnética, como na Figura 4, onde ¢ apresentado o
comportamento da polarizacao (J) de um material ferromagnético em funcdo de um campo
magnético externo aplicado (H).

Partindo do ponto inicial, onde J=0 e H=0 e o material se encontra desmagnetizado, ¢
aplicado um campo externo (primeiro quadrante), que através da movimentagao de paredes de
dominio orienta os dominios magnéticos paralelamente ao campo H. Esta orientacao ocorre até
o momento em que todos os dominios magnéticos estdo alinhados atingindo o ponto de
polarizagdo de saturacdo (Js), Ao remover gradativamente o campo aplicado H, é possivel
perceber que o material apresenta um valor de J diferente de zero, sendo denominado como

magnetizacao remanente ou remanéncia (By).

Figura 4 - Curva de histerese magnética JxH.
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c

-J
Adaptado de: (LALL, 1992).

A partir deste ponto, ao se aplicar um campo no sentido contrario (segundo quadrante)
até que se anule a polarizagdao ¢ possivel identificar outra propriedade magnética de grande

relevancia, a coercividade intrinseca (Hcj), a qual representa a resisténcia a desmagnetizacao de



24

um determinado material ferromagnético. Elevando o valor de H no mesmo sentido, ¢ atingida
novamente a polarizagdo de saturagdo Js (terceiro quadrante), mas com valor negativo.

Por fim, removendo o campo aplicado atinge-se 0 mesmo valor de remanéncia, porém
com sinal negativo (-B;) e invertendo novamente o sentido do campo aplicado é possivel se
atingir novamente o valor inicial de polarizacao de saturacdo Js fechando desta forma o lago de
histerese.

A curva de histerese também pode ser representada como fun¢ao da indugao magnética
B, pelo campo aplicado H, de acordo com a Equacdo 1. Através da curva BxH, (Figura 5) ¢
possivel identificar outra propriedade de grande importancia, o produto-energia maximo ou
(BH)max. Essa propriedade ¢ calculada como sendo o maior produto existente no segundo
quadrante em o campo aplicado H e a indugcdo magnética B e representa o valor de energia

potencial maximo que pode ser armazenada em um ima (WOODCOCK et al., 2012).
Figura 5 - Segundo quadrante nas curvas de histerese magnética JxH e BxH.

2

J-H

(BH)max

Fonte: (LOPES, 2008).

Materiais ferromagnéticos podem ser divididos de acordo com seu comportamento
quando submetidos a campos magnéticos desmagnetizantes. Materiais magnéticos moles, por
exemplo, sdo aqueles que apresentam baixa coercividade, como mostra a Figura 6. Estes tém

aplicagdes distintas como solenoides, relés, atuadores, polos e rotores em motores com imas.
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Os materiais magnéticos duros, por sua vez, possuem elevada coercividade intrinseca (superior
a 10 kA-m™! segundo alguns autores) e apresentam potencial para serem utilizados como imas

permanentes.

Figura 6 - Diferenca de coercividade entre materiais magnéticos moles e duros.
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Adaptado de: (KULLABS, 2020)

3.2.3 Anisotropia magnetocristalina

Anisotropia magnetocristalina ¢ uma propriedade intrinseca de materiais magnéticos,
sendo definida como a preferéncia dos momentos atdmicos se orientarem segundo certos eixos
cristalinos do material. Desta forma, materiais magnéticos apresentam uma dire¢do preferida
de magnetizacdo conhecida como eixo de facil magnetizagcdo, como representado na Figura 7.
O forte campo molecular origina uma interagao de troca direta entre spins de &tomos vizinhos,
orientando-se paralelamente. A simetria da rede cristalina, entretanto, afeta os processos de
troca, fazendo com que existam determinados eixos preferenciais de magnetizagdo, ou seja,

uma anisotropia magnetocristalina (WOODCOCK et al., 2012).
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Figura 7 - Representagdo da curva de magnetizacdo de um material no eixo de facil e de
dificil magnetizagdo (esquerda). Representacao da dire¢ao do eixo de facil [0001] e de dificil

[1010] magnetizagdo em uma célula unitaria (direita).
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Adaptado de: (DEPARTMENT OF ENGINEERING PHYSICS, 2020)

Essa caracteristica influencia fortemente as propriedades magnéticas de um material.
O valor de campo de anisotropia para um determinado material ferromagnético €, ainda, o limite
tedrico de coercividade intrinseca do mesmo (Ha). A razao pela qual o valor de coercividade
intrinseca (Hcj) ndo € equivalente ao valor de campo de anisotropia tem origem nas
heterogeneidades presentes na microestrutura. Como resultado, existem dominios em situa¢ao
de anisotropia magnetocristalina reduzida, seja por defeitos cristalograficos, ou devido a

presenca de fases distintas (WOODCOCK et al., 2012).

3.3 IMAS PERMANENTES

Acredita-se que o uso de imads permanentes se deu inicio em aproximadamente
600 A.C. na Grécia (MAGNETIC MATERIALS, 2020). Os materiais utilizados eram
compostos diversos, baseados em minerais naturalmente magnetizados. Apenas no século XX,
com o desenvolvimento de agos com alto teor de carbono e posteriormente com agos contendo
cromo e tungsténio, estes substituiram aqueles minerais que até entdo eram os melhores imas
permanentes.

Ainda no século XX, diversos materiais foram desenvolvidos para aplicagdo como
imas permanentes, como as ligas de ALNICO (ligas a base de aluminio, niquel e cobalto),

ferrites, Sm-Co e SmFeN, buscando sempre materiais de elevado (BH)max. A Figura 8 mostra a
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evolucdo do produto energia maximo dos imas permanentes no ultimo século, desde acos que
apresentavam valores inferiores a 10 kJ-m® até os imds de NdFeB que hoje podem apresentar

valores superiores a 450 kJ-m?.

Figura 8 - Evolugao do (BH)max em diferentes materiais no ultimo século.
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Adaptado de: (ORMEROD, 2017).

Atualmente os imds permanentes vém sendo utilizados em motores elétricos,
geradores, atuadores, alto falantes, equipamentos para separacdo magnética, ressonancia
magnética, entre outros. Em 2016 o mercado de imds permanentes movimentou cerca de
USD 14,9 bilhdes e a expectativa ¢ que esse valor aumente para USD 22,67 bilhoes até 2021,
com destaque para regido da América do Sul onde é esperada a maior taxa de crescimento

(MARKETS AND MARKETS, 2016).

3.4 IMAS DE NdFeB
A utilizacdo de ligas a base de NdFeB para fabricacdo de imds permanentes foi
descoberta no inicio dos anos 80 simultaneamente por Sumitomo (Japao) e pela General Motors

(EUA), incentivada pelo alto custo da produgdo de imas de Sm-Co. Os imas a base da fase
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NdyFe14B, por possuirem os maiores valores de produto-energia méaximo comparados com os
demais materiais utilizados até entdo para utilizacdo como imas permanentes, substituiram os
demais para aplicagdes de alto desempenho. Contudo, eles apresentam temperatura de Curie
(Tc = 588 K) e resisténcia a corrosdo inferiores as dos imas de Sm-Co, fazendo com que o tipo
de aplicagao possa determinar o material a ser utilizado (FARIA; LIMA, 2005).

Desde seu surgimento, diversas rotas de fabrica¢ao foram desenvolvidas para fabricar
imas a base de NdFeB, como o processo via metalurgia do pd para produgdo de imas
sinterizados, HDDR (Hydrogen Disproportionation Debsorbation Recombination), forjamento
e também rotas para producdo de imas compositos como compressdo, moldagem de pos por
injecdo e manufatura aditiva. Entretanto, apesar da grande diversidade de técnicas de fabricagao
e cada uma dela apresentar vantagens para aplicagdes especificas, os imas sinterizados
produzidos por metalurgia do pd até¢ hoje apresentam os maiores valores de produto energia

maximo ja obtidos em imas permanentes. (COEY, 2020).

3.4.1 Microestrutura de um ima sinterizado

Um ima ideal de NdFeB sinterizado deve apresentar pequenos graos da fase
NdzFe14B1, ou fase ® (como indicado no diagrama de fase pseudo-binario na Figura 9), com
formato regular e com seus eixos de facil magnetizagdo alinhados. Reduzindo o tamanho médio
de grao e eliminando irregularidades na sua superficie a probabilidade de defeitos que sob a
influéncia de campos reversos nucleiam dominios magnéticos ¢ reduzida. E desejado que o
tamanho médio dos graos em imas sinterizados seja o menor possivel, entretanto, devido ao
crescimento que ocorre durante a sinterizagdo hd um valor otimizado que esses graos devem
apresentar. De acordo com Woodcock ef al. (2012) esse valor € proximo de 5 micrometros.

Além da orientacdo dos graos da fase @, a presenca de uma fase majoritariamente
paramagnética nos contornos de graos promove o desacoplamento magnético entre os mesmos,
ou seja, reduz a movimentagdo de dominios magnéticos de um grao para outro adjacente.
Assim, eleva-se a coercividade deste tipo de ima (HARRIS, 1987). Essa fase, denominada fase
rica, ¢ formada com a adi¢do de neodimio excedendo o valor necessario para formar a fase .
Além do neodimio, diversos elementos de liga sdo utilizados para otimizar a influéncia da fase
rica nas propriedades do ima, especialmente a coercividade. Um exemplo de elementos de ligas
comumente utilizados s3o Cu e Al, os quais formam eutéticos com o neodimio, aumentando a

molhabilidade e melhorando a distribuicdo da fase rica nos contornos de graos (BUSCHOW,

1997; ENGELMANN; KIM; THOMAS, 1997).
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Figura 9 - Diagrama de fase pseudo-binario de NdFeB
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Fonte: (FILIP et al., 2005).

A fase NdyFe4B; apresenta estrutura cristalina tetragonal contendo 68 4tomos por
célula unitaria (Figura 10), tendo como valores dos pardmetros de rede a € ¢, 8,795-10"m e
12,225-1071%m, respectivamente, apresentando uma unica dire¢io de facil magnetizacdo ao
longo do eixo c (direcdo [001]). Dessa forma, ¢ possivel controlar a texturizacdo da
microestrutura permitindo a obten¢do de materiais anisotrépicos com elevados valores de

propriedades magnéticas (TOKUHARA et al., 1985).
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Figura 10 - Representacao da célula unitaria tetragonal de Nd»>Fe14B
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Fonte: (HERBST, 1991)

3.5 ROTAS DE FABRICACAO DE IMAS SINTERIZADOS

Para se obter um ima com microestrutura otimizada via metalurgia do p6 utiliza-se o
processo produtivo como descrito a seguir. E importante salientar que entre ou durante essas
etapas podem ocorrer processos secundarios que objetivam reduzir custos e/ou aumentar a
performance dos imas, sendo aqui apresentados apenas as principais etapas do processo

produtivo.

3.5.1 Fabricacao da liga

O método mais utilizado atualmente para fabricacdo de ligas a base de NdFeB ¢ o
lingotamento de tiras (strip casting). Nessa técnica, a matéria-prima ¢ inicialmente fundida em
um forno de inducdo em alto vacuo. Em seguida, ocorre o vazamento da liga fundida em um
conjunto de funis aquecidos que ajustam o fluxo, otimizando a etapa de resfriamento realizada
na sequéncia. A solidificagdo, por sua vez, ¢ conseguida ao se colocar o metal liquido em
contato com uma roda giratéria de cobre refrigerada por um sistema de circulacdo de agua. Por

meio deste método, é possivel obter taxas de resfriamento na ordem de 1-10° K-s™.
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A elevada taxa de resfriamento ¢ desejada principalmente por evitar a formagao de Fe-
a, que ocorre a partir de 1600 K até aproximadamente 1470 K, como indicado no diagrama de
fases. O Fe-o ¢ uma fase considerada como magnética mole, sendo indesejada em imas
sinterizados pois ¢ responsavel pela redugcdo da coercividade e fator de quadratura, como
mostrado por Yu et al. (2007).0 resultado desse processo ¢ a formagao de tiras metalicas de
NdFeB cuja microestrutura apresenta graos colunares da fase @ separados pela fase rica, como

demonstrado na Figura 11.

Figura 11 — (a) Micrografia obtida por elétrons retro espalhados de se¢do transversal de tiras
indicando orientag¢do de crescimento das dentritas da base (contato com disco) até o topo
(superficie livre). (b) e (c) Imagens de EBSD correspondentes a fase @ da area pontilhada em
(a) referentes a dire¢do de normal (ND) e de espessura (TD) respectivamente. (c) Figura de

polo inversa e (e) ilustrag¢do indicativa de ND e TD.

Direcao da espessura

Superficie de contato

Roda
Adaptado de: (YAMAMOTO; MATSUURA; SUGIMOTO, 2017)
3.5.2 Decrepitacgido por hidrogénio

As tiras obtidas pelo processo de lingotamento de tiras devem entdo ser cominuidas

para que se obtenha particulas monocristalinas. Isso se deve a necessidade de fabricacdo de um
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componente que apresente elevado grau de alinhamento dos graos para otimizacao da
remanéncia devido a anisotropia magnetocristalina da fase ® (KIANVASH; HARRIS, 1998).

A primeira etapa desse processo de cominuicdo ¢ a decrepitagdo por hidrogénio,
amplamente utilizada por possibilitar uma consideravel redu¢do no tamanho de particula do
material com uma economia de até 70% dos custos na cominuigao.

Nesse processo, a matéria-prima ¢ exposta a uma atmosfera rica em hidrogénio, o qual
difunde através dos contornos de grio, reagindo com a liga de uma forma geral e formando
hidretos metalicos. A expansdo ocasionada pela inser¢ao dos 4&tomos de hidrogénio no reticulo
cristalino ocorre de forma diferente na fase @ e na fase rica. Na fase @ a expansdo ¢ de cerca
de 6% enquanto na fase rica esse valor pode chegar a 14%. Essa diferenca causa tensdes internas
que ocasionam trincas e fragmentam a liga, como representado na Figura 12. A decrepitagdo
por hidrogénio permite se obter um particulado fino, com valores que usualmente atingem

45 micrometros de tamanho médio de particula (MCGUINESS et al., 1986).

Figura 12 - Tlustracdo do mecanismo de decrepitacao por hidrogénio de uma liga a base de
NdFeB, onde a liga (a) absorve hidrogénio (b) formando hidretos de neodimio e (¢) devido ao

processo de expansdo fragmenta-se.
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Adaptado de: (AIC MAGNETICS, 2020)
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3.5.3 Moagem

O processo de decrepitag@o por hidrogénio em si ndo garante a monocristalinidade do
particulado, caracteristica necessaria que permite a produgao de componentes com alto teor de
alinhamento dos cristais possibilitando a obtencao de valores de remanéncia desejados para o
produto final. Assim, faz-se necessaria a realizagdo de uma nova etapa, na qual ocorre a
moagem do material apds a decrepitagdo por hidrogénio, reduzindo o tamanho de particula para
os valores desejados.

Dentre as possiveis técnicas de moagem, destacam-se duas que sdo usualmente
utilizadas tanto para desenvolvimentos laboratoriais como producdo industrial: a moagem com

moinho planetario e a com moinho de jatos opostos.

Moinho planetario

Esta técnica de cominuigdo ocorre dentro de um vaso de moagem no qual o particulado
¢ inserido juntamente com esferas rigidas denominadas como corpo moedor. O vaso de moagem
¢ submetido a um movimento de translacdo e, simultaneamente, de rotagdo sobre o proprio eixo,
como ilustrado na Figura 13. Esses movimentos conferem as esferas elevada energia cinética,
gerando uma interacao de colisdes de esferas-vaso-particulado que permitem a cominuicao do

particulado a dimensdes micrométricas, tornando-se monocristais (MIO et al., 2002).

Figura 13 - Ilustragdo de um vaso de moinho planetario e os movimentos envolvidos durante

processo de moagem.

Translagdo

Adaptado de: (BAHETI; ABBASI; MILITKY, 2012)

O moinho planetario permite que seja realizado moagem em via timida, que pode

reduzir a oxidacao de particulas e evitar perda de matéria-prima, porém pode ocasionar
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contaminagdo do mesmo devido ao atrito gerado com os corpos moedores € 0 vaso de moagem,
gerando também desgastes no equipamento.

Outro aspecto indesejado resultante do processo de moagem planetaria ¢ a grande
distribui¢cdo do tamanho de particula, podendo ser agravado em casos onde ocorre segregagao
do particulado, o qual pode se acumular no fundo do vaso, diminuindo a eficiéncia dos corpos

de moagem.

Moinho de jatos opostos

Moinho de jatos ¢ um equipamento que utiliza jatos de gas em alta velocidade para
transmitir energia para particulas com o objetivo de cominui-las. Suas primeiras versoes datam
do século XIX onde jatos de gas eram utilizados para promover a colisdo de particulas contra
alvos de materiais mais duros. Devido as desvantagens do processo como desgaste do alvo e
contaminag¢do do particulado, técnicas como jatos tangenciais e jatos opostos em leito
fluidizado foram desenvolvidas permitindo sua aplicagdo em diversas 4areas como a
farmacéutica e a alimenticia. (CHAMAYOU; DODDS, 2007). A utilizacao de moinho de jatos
opostos para fabricagdao de imas a base de NdFeB ocorre desde os primeiros anos de pesquisas
com esse material, como reportado por Ormerod (1985).

No caso do moinho de jatos opostos de leito fluidizado, a energia para cominui¢do ¢
proveniente de jatos de gases que saem de bocais localizados nas paredes da camara de
moagem. As particulas dentro da cdmara de moagem sdo aceleradas em direcdo ao centro da
camara e colidem com outras particulas, formando um leito fluidizado. A colisdo entre
particulas promove a ocorréncia de fraturas reduzindo assim seu tamanho.

O gas, ao sair da camara de moagem, arrasta as particulas passando por uma roda
classificadora que permite ou nao a passagem de particulas. A velocidade de rotacdo da roda
selecionadora ¢ responsavel pela defini¢do do tamanho de particula maximo que ¢ arrastado
pelo gas para fora da camara. Particulas que ndo passaram pela roda classificadora sdo
arrastadas novamente para o centro da camara de moagem. (NEIKOV; NABOYCHENKO;
DOWSON, 2009). Um desenho esquematico de um moinho de jatos opostos por leito fluidizado

¢ apresentado na Figura 14.
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Figura 14 — Desenho esquematico de moinho de jatos opostos por leito fluidizado.
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Fonte: (KHADKA et al., 2014)

O arrasto em particulas pequenas no interior de uma camara de moagem ¢ menor do

que os de particulas grandes de acordo com a férmula derivada da lei de Stokes:

2 (pp—pr)

V=
9 [0

g-R? 3)

Onde, V ¢ a velocidade terminal da particula (m-s™), pp € a densidade da particula
(kgm™), ps ¢ a densidade do fluido (kg.m™), u é a viscosidade dindmica (kg-(m's)"'), g a
aceleragio da gravidade (m-s) e R ¢ o raio da particula esférica (m). Isso significa que o arrasto
de particulas € proporcional ao quadrado de seu raio, fazendo com que particulas maiores
possuam maior energia cinética, aumentando a probabilidade de cominui¢ao durante o processo
de moagem.

O gas utilizado pode variar de acordo com o material a ser cominuido, como na
industria ceramica onde ar ¢ comumente utilizado, enquanto nas industrias farmacéutica,
alimenticia e metalirgica gases inertes como nitrogénio, argénio e hélio sao preferidos
(LYNCH; ROWLAND, 2015).

Os principais beneficios do moinho de jatos opostos podem ser resumidos como

(CHAMAYOU; DODDS, 2007):
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e Capacidade de produzir particulas muito finas com menos de 2 pum;
e Bom controle do tamanho final e distribui¢cdo do tamanho de particulas devido seu
método de classificagao;
e Aplicavel em diversas classes de materiais;
e Baixa contaminagdo devido processo autogeno;
e Simplicidade mecanica, com poucas partes moveis;
e Baixo consumo energético;
e Aplicavel em materiais sensiveis ao calor devido ao transporte adiabatico dos
gases.
A classificacao realizada pela roda pode ser descrita como o equilibrio de duas forgas
distintas agindo na particula: a forca de arrasto Fy, e a for¢a centripeta Fr. Deste equilibrio, o
tamanho de corte (xr) das particulas que passam pela classificadora pode ser calculado a partir

da derivada da equagdo de Strokes com a seguinte equacgao (NIED, 2004):

(4)

Onde: v, representa a velocidade radial, R, o raio do classificador, n a viscosidade

dinamica do fluido, p,, a densidade da particula ¢ v,, a velocidade tangencial do selecionador.

3.5.4 Alinhamento e compactacio
A compactagdo ¢ uma etapa fundamental na producdo de componentes por metalurgia
do pd, o dominio desta técnica permite a fabricagdo de componentes proximos a forma final
(near net shape) reduzindo assim os custos com usinagem e desperdicio de matéria-prima. E
durante a etapa de alinhamento e compactagdo que a orientacdo das particulas monocristalinas
¢ realizada, conferindo uma texturizacao cristalina e anisotropia das propriedades magnéticas.
Na fabricacao de imas de NdFeB a compactagdo pode ser realizada de forma uniaxial
ou isostatica e a decisao de qual método ser aplicado ¢ influenciado pela complexidade da
geometria, produtividade e custo de produgao.
Compactacao uniaxial

Essa etapa confere ao p6 o formato o qual muitas vezes € proximo a geometria final

do produto. A conformagao pode ser realizada por prensagem em uma matriz, aplicando carga
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através de pun¢des em um unico eixo, com valores de cerca de 200 MPa para ligas de NdFeB
(JILES, 1991). O resultado ¢ uma peca manuseavel (compactado verde) com dimensdes
superiores as do produto final que se deseja obter, pois ocorre retragao volumétrica durante o
processo subsequente de sinterizagao.

Com objetivo de aumentar as propriedades magnéticas do ima, principalmente sua
remanéncia, € realizado um processo denominado alinhamento, o qual consiste na aplicacio de
um campo magnético no particulado enquanto este se encontra dentro da matriz de
compactagdo, antes ou durante o processo de compactagdo. Esse campo, devido a anisotropia
magnetocristalina da fase ®, orienta as particulas através da rotacdo das mesmas, permitindo
que o eixo de facil magnetizagdo fique paralelo ao campo aplicado o que resulta em valores
mais elevados de remanéncia e fator de quadratura de um ima. imés anisotropicos sinterizados,
ou seja, que possuem graos alinhados, podem apresentar valores de remanéncia de até¢ 1,6 T
enquanto imas isotropicos ou nao alinhados de 0,8 T (WOODCOCK et al., 2012).

O alinhamento das particulas pode ser calculado da seguinte maneira: uma particula
desalinhada de grau de desalinhamento ¢ e com momento magnético m sofre um torque L

quando submetido a um campo magnético H:

L=pg-m-H-sing (%)

Esse torque L aumenta a energia potencial da particula Ep, dado seu desalinhamento:

Epot = o - m - H+ (1= cos ¢) ©6)

Sob acdo de um campo aplicado, a particula reduz seu grau de desalinhamento,
reduzindo assim sua energia potencial. A rotagcdo da particula para reduzir ¢ ¢ impedida pelo
atrito entre as particulas adjacentes e o trabalho do atrito (friction work, Wr), que precisa ser

realizado para alinhar a particula ¢ igual a:

Wg=Fg-r-¢ (7)

Além do raio r da particula e do angulo de desalinhamento, a forga de atrito depende
da forca de atrito Fr que pode ser aproximada como a soma da for¢a de contato particula-
particula. Assumindo que todas as particulas possuam o mesmo tamanho, o nimero de
particulas adjacentes ndao muda de acordo com o tamanho da particula, entdo a forca de atrito

entre uma particula e suas vizinhas ¢ independente do raio seu raio (BITTNER et al., 2017).
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Compactacio isostatica

Diferente do sistema de compactagdo uniaxial, a compactacao isostatica aplica pressao
de maneira uniforme em toda superficie do p6 submetido a compactagdo, reduzindo assim
gradientes de tensdo e garantindo maior homogeneidade do compactado a verde. Outra
vantagem dessa técnica em comparacdo com a compactacdo uniaxial ¢ a possibilidade de
produzir geometrias mais complexas. Para que a compactagdo seja mais eficiente, € comum
utilizar moldes de borracha no formato dos componentes que se deseja fabricar, o que permite
que a pressdo seja aplicada uniformemente no componente. A pressao € aplicada com auxilio
de um sistema hidraulico que pressuriza uma camara preenchida com fluido. Em contrapartida,
0 tempo necessario para produgdao de pegas € o custo envolvido sdo superiores aos da
compactagdo uniaxial.

Na fabricagdo de imas anisotropicos o alinhamento do particulado exige aplicagdo de
campo através de um pulso antes da compactacdo. A Figura 15 ilustra as etapas de a)
preenchimento do molde, b) alinhamento das particulas por meio de aplicagdo de campo

magnético e ¢) compactacgao isostatica.

Figura 15 - Esquematizagdo do processo de alinhamento e compactacdo. a) particulado ¢
inserido em moldes de borracha, b) um campo magnético externo alinha as particulas e c) ¢

aplicada pressdo isostatica com auxilio de sistema hidraulico.
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Fonte: O Autor.

3.5.5 Sinterizacao e tratamento térmico
Sinterizagdo ¢ um tratamento térmico que visa a consolidacdo do p6 compactado,

conferindo-lhe maior resisténcia mecanica e menor porosidade, reduzindo a energia de
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superficie do compactado a verde. Esse processo, para imads de neodimio, ¢ realizado em um
forno a vacuo a temperaturas proximas a 1330 K, podendo variar de acordo com a concentragao
dos elementos de liga presentes (ORMEROD, 1985).

O principal mecanismo de densificacdo do componente € proveniente da fusdo da fase
rica, a qual se distribui entre os grios da fase @, eliminando a porosidade. Esse processo
caracteriza-se como sinterizac¢ao por fase liquida. A fusdo da fase rica ocorre em temperaturas
acima de 900 K em diferentes patamares de acordo com a composi¢ao quimica. (BITTNER et
al.,2017). Esse mecanismo ¢ ilustrado na Figura 16.

Para evitar o surgimento de porosidade aberta, a qual facilita a entrada de oxigénio na
liga acelerando a oxidagdo e por consequéncia a perda de propriedades magnéticas, € necessario
atingir densificacdo acima de 95%. Porém, valores proéximos a 99% de densificacdo podem ser

atingidos adotando-se parametros adequados.

Figura 16 - Ilustragdo do processo de sinterizagcdo por fase liquida

® Fase rica em Nd
Nd2Fel4BE1

Adaptado de: (RAMAKRISHNEGOWDA, 2016)

3.5.6 Recozimento

Por vezes chamado apenas de tratamento térmico ou annealing, o recozimento ¢
aplicado visando realizar pequenos ajustes na microestrutura do ima, e, por consequéncia,
otimizar os valores de propriedades do mesmo. Essa otimizagdo se torna possivel devido a
reducdo de tensdes internas geradas pela sinterizacdo, permitindo a melhor distribui¢ao da fase

rica em neodimio nos contornos de grido e reduzindo defeitos na superficie de graos. O



40

recozimento ¢ a forma mais eficiente para elevar a coercividade de imas permanentes a base de
NdFeB sem degradar sua remanéncia (ORMEROD, 1985).

Esse processo ¢ realizado a baixa pressdo ou em atmosfera de argdnio, a
aproximadamente 1173 K. Outros patamares a temperaturas inferiores podem ser aplicados
considerando caracteristicas da liga como composi¢do quimica. (ORMEROD, 1985;

SAGAWA et al., 1998).
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4 MATERIAIS E METODOS

Os aspectos relevantes que envolvem a defini¢do da matéria-prima, delineamento do
processo e identificacdo de insumos e parametros sao apresentados neste capitulo assim como
as técnicas de caracterizacdo magnética e de propriedades fisicas adotadas nas diferentes etapas
de fabricagdo dos imas.

Para melhor entendimento da influéncia de variacdes na moagem, foi aplicada uma
rota convencional de producdo de imas a base de NdFeB por metalurgia do pd. Partindo da liga
japroduzida por lingotamento de tiras, foi realizada inicialmente a decrepitacao por hidrogénio,
seguida de moagem por jatos opostos, alinhamento, compactacao e por fim, sinterizacao

seguida de tratamento térmico. A imagem a seguir apresenta o fluxo de processos utilizado no

estudo.
Figura 17 - Fluxograma de processo aplicado no estudo
( e e~ )
Definicao da e Caracterizacdao magnética e de propriedades
matéria-prima fisicas.
\_ J
[ )
Decrepitaca r . « :
€c gp taga(.) o ¢ Desidrogenacao parcial a 573 K.
hidrogénio
\_ J
g . )
Moagem em moinho |¢9 bar.
de jatos opostos « 10, 15, 20, 30 e 40 krpm. )
L
( . )
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compactagao e Compactagao isostdtica 90 MPa. )
.
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Fonte: o Autor
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4.1 DEFINICAO DE MATERIA-PRIMA

Para execucao deste estudo foi utilizada uma liga a base de NdFeB produzida pela
técnica de lingotamento de tiras adquiridas através da universidade de Ostrava - Republica
Tcheca. Seguindo a nomenclatura adotada pelo laboratdrio, a amostra foi nomeada “PPIL 117
sendo essa a identificagdo utilizada neste trabalho.

A analise de composicdo quimica da liga realizada pela técnica de ICP-OES
(Inductively Coupled Plasma - Optical Emission Spectroscopy) foi realizada pelo fornecedor e

os resultados sdo apresentados na Tabela 1:

Tabela 1 - Composi¢ao quimica da liga PPI L 11 medida pela técnica de ICO-OES.
Fe Co Cu Al B Ga Pr Nd Dy
% massa 63,73 293 0,15 0,15 094 0,21 0,64 30,21 1,05
% atom. 75,61 329 0,15 036 578 020 0,30 13,88 0,43

A escolha da liga foi baseada nas propriedades magnéticas desejadas, no contexto de
projetos atualmente em desenvolvimento pelo grupo Magma.

Devido a alta susceptibilidade de oxidacdo de ligas de NdFeB que resulta na
degradacdo das fases que permitem a obtencdo de imas com elevados valores de propriedades
magnéticas, faz-se necessario um rigoroso controle de atmosfera durante o armazenamento e
principalmente, o processamento da liga para fabricacdo de imas. Por este motivo o
armazenamento da liga ocorreu em uma camara anaerdbica da marca MBraun em atmosfera de

argonio com valores tipicos de concentragdo de oxigénio abaixo de 2 ppm.
4.2 PROCESSAMENTO

4.2.1 Decrepitacido por hidrogénio

Para realizagdo da decrepitagdo por hidrogénio, as tiras foram carregadas em um
cadinho construido em ago carbono possuindo furos que permitem a entrada e saida de gases
durante o processo, possibilitando que a liga possa ser saturada com hidrogénio e
posteriormente desidrogenada.

O cadinho com a liga ¢ entdo inserido em uma retorta de Inconel que pode ser acoplada
a antecamara da cdmara anaerobica e em seguida fechada hermeticamente, a fim de evitar a

contaminagdo por oxigénio. Desta forma, a retorta pode ser movimentada até um forno com
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sistema de vacuo e alimentacao de gases para realizagdo da decrepitagdo. O cadinho com a liga,

assim como a retorta acoplada ao sistema, sao mostrados na Figura 18.

Figura 18 — Sistema para decrepitacdo por hidrogénio com retorta conectada a um sistema de

vacuo ¢ acoplada em forno tubular.

Fonte: o Autor

O argdnio do interior da retorta ¢ removido com auxilio de uma bomba mecanica de
vacuo, baixando a pressdo interna da retorta para 1,0-10 mbar por um periodo superior a
15 minutos com o objetivo de remover os gases adsorvidos na superficie da liga.

Em seguida, a retorta ¢ preenchida com gas hidrogénio a uma pressao absoluta de
1,5 bar em temperatura ambiente. Neste ponto, ocorre uma queda na pressao da retorta devido
a absor¢do de hidrogénio pela liga. Quando a pressdo do sistema atinge 0,5 bar ¢ inserido
novamente hidrogénio até 1,5 bar e esse ciclo ¢ repetido até que ocorra a estabilizacdo da
pressdo. Apds a estabilizagdo da pressdo, indicando que a liga se encontra saturada de
hidrogénio para esta temperatura e, desta forma, fragilizada e parcialmente fragmentada, ¢
realizada novamente a evacuagdo do sistema.

Com o sistema novamente sob pressdo de 1,0-10# mbar e ainda sob vacuo ativo, a liga
¢ entdo aquecida até 573 K para que ocorra a remogao parcial do hidrogénio absorvido. A saida
do hidrogénio da liga pode ser observada a partir de aproximadamente 473 K pelo aumento da
pressao do sistema. Ao atingir a temperatura definida, o sistema permanece sob bombeamento
continuo até que se observe que cessou a liberagdo de hidrogénio pela liga e a pressao foi

estabilizada. O tempo deste patamar ¢ proporcional ao volume de liga dentro do sistema. Entao
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o sistema ¢ resfriado, preenchido novamente com argdnio e a liga transportada novamente para

camara anaerobica para inicio do processo de moagem.

4.2.2Moinho de jatos opostos

O moinho de jatos opostos utilizado ¢ do modelo Pico Jet AFG 40, médulo do
equipamento Pico Line produzido pela Hosokawa Alpine AG. O equipamento foi instalado no
interior da camara anaerobica para que a moagem e manipulacdo do po pudesse ocorrer em

atmosfera controlada livre de oxigénio, como apresentados na Figura 19.

Figura 19 — Sistema de moinho de jatos opostos Pico Jet instalada no interior de caAmara

anaerdbica UniLab produzido pela MBraun.

" 3RAUR

Fonte: Autor.

Os principais parametros que definem a moagem por jatos opostos sao:

e Velocidade de rotagdo da roda classificadora: principal parametro para definir
qual a linha de corte do tamanho de particula que passa pela roda classificadora e
¢ coletado na saida do processo.

e Pressdo de moagem: define a velocidade dos jatos de gés e, por consequéncia, a
intensidade de colisdo entre as particulas na cdmara de moagem, estabelecendo

assim a taxa de cominuigao.
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e Tamanho médio de particulas de entrada: distribui¢do do tamanho das particulas
que alimentardo o moinho, quanto menor o tamanho médio das particulas, menor
o tempo de duracdo da moagem.

e Massa de carregamento da cdmara ou taxa de alimentagdo: em processo por
batelada, a camara de moagem ¢ carregada manualmente com o p6 a ser moido e
a eficiéncia do processo, assim como a duragdo da moagem, dependem da massa
de p6 carregado. J4 quando a moagem ¢ realizada em processo continuo, a
velocidade de alimentacdo deve ser definida para equilibrar com o pd que ¢

selecionado pela roda classificadora e coletado na saida do moinho.

Neste estudo, optou-se por realizar a moagem por bateladas com carregamento
maximo de 70 g, pressdo de moagem a 9 bar e velocidade da roda classificadora variando entre
10, 15, 20, 30 e 40 krpm. A pressdo adotada ¢ maxima suportada pelo equipamento conferindo
assim a maior taxa de cominuigdo possivel. Desta forma foi possivel avaliar qual a relevancia
na variacdo do principal pardmetro de moagem nas propriedades fisicas do particulado e

consequentemente nas propriedades magnéticas do ima sinterizado.

4.2.3 Alinhamento e compactacio

Para produgdo de imas anisotropicos optou-se por utilizar a técnica de compactagdo
isostatica a frio com po previamente alinhado. Os detalhes desta etapa sdo descritos a seguir.

Dentro da camara anaerdbica foram separadas amostras de 3 g dos diferentes pos
obtidos nos processos de moagem. Esses pos sdo carregados em um molde de borracha de
poliuretano cilindrico com didmetro médio de 12 mm e fechado com puncdes também de
poliuretano. Em seguida os moldes sdo protegidos com um invélucro polimérico selado a vacuo
para que possam ser retirados da cAdmara anaerobica e manipulados evitando a contaminagao
por oxigénio.

A seguir ¢ realizado o alinhamento do particulado, com auxilio de um campo
magnético pulsado de 4,5 T paralelo ao eixo do molde cilindrico, em uma bobina com didmetro
interno de 15 mm. O equipamento ¢ produzido pela Globalmag.

Na sequéncia, as amostras sao entao compactadas em uma prensa isostatica a frio, que
por meio de um sistema hidraulico aplica uma pressdao de 90 MPa por 10 segundos, gerando

compactados a verde que mantém seu alinhamento e possuem resisténcia mecanica, permitindo
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assim que sejam submetidos a sinterizagao. O equipamento utilizado nesta etapa ¢ da fabricante

SXKYYC, modelo U-series.

4.2.4 Sinterizacao e tratamento térmico

Os compactados a verde entdo estdo prontos para serem submetidos ao ciclo térmico
de sinterizacdo. Inicialmente ¢ realizado o carregamento em uma barca de aco inoxidavel e em
seguida inseridos em uma retorta dentro da camara anaerobica. A retorta ¢ acoplada a um
sistema de alto vicuo composto por uma bomba mecanica e uma bomba difusora.

Apbs o acoplamento, a retorta é evacuada até que uma pressao inferior a 1,0-10"* mbar
seja atingida, iniciando assim o ciclo térmico.

Com uma taxa de aquecimento de 10 K.min™!, eleva-se a temperatura até patamares
que variam de 1273 a 1363 K, onde permanece por 60 minutos, o que caracteriza a etapa de
sinterizagdo. Apos a sinterizagdo, dois patamares de recozimento sdo realizados também com
60 minutos de duragdo cada em 1218 K e posteriormente 933 K, valores ja otimizados para esta

liga em estudos anteriores.

Figura 20 — Exemplo do ciclo térmico adotado na fabricagdo dos imas. Iniciando a partir da
temperatura ambiente a uma taxa de aquecimento de 10 K.min! até atingir o patamar de
sinterizagdo de 60 minutos de duragdo. Dois patamares de recozimento de 1218 K e 933 K sdo

aplicados, com 60 minutos de duracao cada. Por fim o resfriamento ¢ realizado no forno.
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Fonte: Autor.
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4.3 CARACTERIZACOES

4.3.1 Matéria-prima

A analise de micrografias obtidas por microscopia eletronica de varredura (MEV)
permitiu a medicao da espessura das tiras e também a sua caracteriza¢ao microestrutural com o
objetivo de se obter subsidios para fomentar a formagdo de um entendimento dos mecanismos
relevantes a defini¢do das propriedades magnéticas ao longo do processamento do ima. O
microscopio utilizado ¢ do modelo TM-3030 da marca Hitachi, pertencente ao laboratorio
CERMAT - UFSC

A curva de magnetizagdo obtida através da técnica de magnetometria de amostra
vibrante - VSM (Vibrating Sample Magnetometry) com campo de até¢ 14 T foi realizada na
Technische Universitdt Dresden, na Alemanha. A partir do resultado dessa caracterizacao, foi
possivel identificar o valor de Js da liga, sendo este o maior valor possivel de magnetizagao
remanente de imas produzidos a partir desta.

Para caracterizacdo da densidade da liga foi utilizado o principio de Arquimedes com

imersdo em agua destilada em uma balanga modelo XP-250 da marca Metler-Toledo.

4.3.2 Caracterizacao dos pos

Apbs o processo de decrepitacao por hidrogénio, assim como apds a moagem, o po foi
caracterizado por técnica de microscopia eletronica de varredura com elétrons retroespalhados,
onde foi analisada a morfologia e distribuicdo do tamanho das particulas.

Para corroborar com a anélise das micrografias dos pos, foi utilizada uma técnica de
permeametria de FSSS (Fisher Sub-Sieve Sizer) para analise de tamanho de particulas (nimero
Fisher). Essa técnica ¢ baseada na medi¢ao da perda de pressdo (AP) de ar ao permear um
volume de pd definido. Se a massa da particula é fixa, quanto maior o tamanho de particula,
maior os espagos entre as particulas e, portanto, menor a perda de pressao.

O calculo do numero Fisher ¢ realizado com a seguinte formula:

(1-¢)*n-L-u (8)
g-e3 = AP

dys = 6 X 104+ |k -

Onde:
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dvs ¢ o numero Fisher, ou seja o valor médio do didmetro das particulas, dado em
micrometros;

k € o fator de forma das particulas;

g ¢ a aceleragdo da gravidade;

€ ¢ a porosidade (percentual de espagos vazios na amostra testada);

n € a viscosidade do ar;

L ¢ a altura da amostra compactada (em centimetros);

u ¢ o fluxo de ar que permeia a amostra;

A andlise de VSM do pd solto permite avaliar de forma qualitativa a
monocristalinidade do p6 por meio dos valores de Js resultantes e do coeficiente angular da
curva de magnetizacdo. Essa caracterizagdo foi realizada em um equipamento PPMS (Physical
Property Measurement System) produzido pela Quantum Design, de propriedade do LabCaM
(Laboratorio de Caracterizagdo Multiusuario) do departamento de fisica da Universidade

Federal de Santa Catarina.

4.3.3 Caracterizacao dos imas sinterizados

Nos imas sinterizados, mediu-se inicialmente a densidade utilizando o principio de
Arquimedes com agua destilada em uma balan¢a modelo XP-250 da marca Metler-Toledo.

Em seguida, a curva de desmagnetizagdo ¢ tracada utilizando um histeresigrafo para
materiais magnéticos duros da marca Brockhaus Messtechnik GmbH & Co. KG.. A partir dessa
técnica foi possivel medir as principais propriedades magnéticas de um ima como remanéncia,
coercividade intrinseca, produto-energia maximo e fator de quadratura.

Analises microestruturais foram realizadas por micrografias obtidas em microscopia
Optica, apoOs preparacao metalografica, que permitiram principalmente a analise de tamanho de

grao dos imas.
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5 RESULTADOS E DISCUSSOES

5.1 CARACTERIZACAO DE MATERIA-PRIMA

Uma micrografia da se¢do transversal da matéria-prima denominada de PPI L 11 ¢
apresentada na Figura 21. Obtida com elétrons retroespalhados (ER) via microscopia eletronica
de varredura (MEV) a imagem permite observar a variagdo da composi¢do na microestrutura.
A fase predominante ® ocorre em forma de dendritas (cinza escuro) com largura inferior a
10 um. Entre as dendritas ¢ possivel observar uma fase intergranular (cinza claro), rica em
neodimio e finamente distribuida. Nao foi detectada por meio de analise metalografica a
presencga de ferro alfa. Essa configuragdo, caracteristica de ligas produzidas por lingotamento
de tiras, ¢ regular ao longo de toda secdo das tiras analisadas. Por meio de andlise das
micrografias foi possivel observar a uniformidade na espessura das tiras ficando entre 200 e

300 um, com espessura média de 250 um.

Figura 21 — Secao transversal de tiras de liga de NdFeB (PPI L 11) produzida por
lingotamento de tiras. Micrografia obtida por ER via MEV.

-

15:34 N 100 pum

Fonte: o autor
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Levando em consideracao a composi¢ao apresentada na Tabela 1 foi realizada uma
estimativa da densidade da liga que resultou em um valor de densidade de 7,69 g:cm?. Para o
calculo, as seguintes condi¢des de contorno foram estabelecidas: a) Todo Co, Fe, B e Dy
presentes na liga fazem parte da fase 2:14:1. b) Todo Al, Ga e Cu estavam presentes na fase
rica. ¢) Para estimar a densidade da fase rica, foi ponderada a densidade dos elementos puros.

O resultado médio das medidas de densidade das tiras utilizando o método de
Arquimedes com imersdo em agua destilada foi de 7,65 g'em™. O resultado foi ligeiramente
inferior ao calculado a partir da composi¢do da liga de 7,69 g-cm™. A diferenca observada pode
ser devido a defeitos na microestrutura da liga como porosidade e também oxidagdo das fases
promovendo a redugdo na densidade da liga. O conhecimento dessa propriedade ¢ fundamental
para verificar a eficiéncia da sinteriza¢do do ima, ao se analisar a densifica¢do final do material.

A Tabela 2 apresenta os valores obtidos:

Tabela 2 - Tabela de resultados de medidas de densidade da liga utilizando método de

Arquimedes com agua destilada (296 K).

Amostra Nimero de medicoes Densidade (g/cm?) Desvio Padrao

PPIL 11 5 7,65 0,10

Na Figura 22 ¢ apresentada a curva de magnetizacdo das tiras no VSM com campo
aplicado de 14 T, apresentou um valor maximo de magnetizagio de 150,6 A-m>kg™.
Convertendo o valor para Tesla, considerando a massa da amostra medida, isso significa que a
polarizacdo de saturacao (Js) da liga € de 1,43 T, ou seja, o limite de remanéncia de um ima
proveniente desta liga.

Considerando o valor da polarizacdo de saturagdo para a fase @ sendo de 1,6 T, o
resultado obtido para a liga ¢ justificado por dois principais aspectos:

1) A presenga da fase rica em neodimio intergranular apresenta comportamento
majoritariamente paramagnético, reduzindo assim o valor de Js.

2) A substitui¢ao de elementos da fase @ reduzem o valor de Js da fase, como no caso
da substitui¢ao de Fe por Co, utilizado para aumentar a temperatura maxima de aplicagdao do
ima e melhorar a resisténcia a corrosdo. A substituicao do Nd por Pr e Dy também contribui na
reducdo da polarizagdo de saturagdo.

Além de ser utilizada para confirmagdo da viabilidade de utilizagdo da liga como
matéria prima para produ¢do de imas permanentes, a medida de magnetizagdo ¢ util como

referéncia quando ¢ realizada a caracterizagao magnética de diferentes pos produzidos a partir
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dela, auxiliando na identificagdo de uma eventual degradacdo das fases e do nivel de

monocristalinidade, como sera apresentado posteriormente.

Figura 22 — Curva de magnetizacao de amostra da liga PPI L 11. Realizada em VSM com
campo de até 14 T. Polarizagdo de saturacao de 1,43 T.
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5.2 DECREPITACAO POR HIDROGENIO

Com auxilio de micrografias obtidas por MEV do p6 hidrogenado, € possivel observar
que a etapa de decrepitacdo por hidrogénio possui um importante papel na cominui¢do da liga,
devido a expansdo ndo proporcional entre a fase @ e a fase rica, a qual promove uma redugao
consideravel do tamanho médio das particulas. Na Figura 23 ¢ possivel observar a presencga de
particulas com tamanho que variam entre 200 ¢ 01 pm.

Em alguns casos, como apresentado na Figura 24, a decrepitagdo proporciona a
propagagado de trincas através da fase intergranular sem que ocorra a separacdo completa das
dendritas de fase ®. Essas particulas fragilizadas, que ndo fraturaram completamente separando

os bragos de dendrita, apresentam tamanhos que variam entre 200 e 10 um. Nos casos onde
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ocorre a separacao completa das dendritas, a particula apresenta tamanho inferior a 10 pm, o
qual ¢ definido pelos aspectos microestruturais da tira, especialmente a largura das dendritas.
Na Figura 24 ¢ possivel observar pequenas particulas (<10 um) aderidas em uma particula

parcialmente fragmentada de 150 um.

Figura 23 — Micrografia do p6 apds o processo de decrepitagao por hidrogénio. Imagem

obtida por MEV usando ER.

TM3030_0115 2020/11/06 10:01 N 1mm

Fonte: o autor
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Figura 24 — Micrografia de particula fragilizada pelo processo de decrepitagao por hidrogénio.

Presenca de trincas distribuidas em todo volume da particula. Obtida por ER via MEV.

TM3030_0114 2020/11/06 10:00 N 100 um

Fonte: o autor

Figura 25 — Detalhe de particula fragilizada apos processo de H.D. Particulas pequenas (> 5

um) com formato irregular aderidas na superficie de particula grande.

TM3030_0118 2020/11/06 10:06 N 30 pm

Fonte: o autor
A medicdo do tamanho médio do pd decrepitado foi realizada utilizando o método de
permeametria FSSS. Foram realizadas cinco medigodes utilizando 7,6 g de pé que indicaram

particulas com numero Fisher de 19,5 um, apesar do observado na micrografia da Figura 23,
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onde o tamanho das particulas chega até a 200 um. O que justifica o valor apresentado pela
permeametria ¢ a presenca de trincas nos contornos das dendritas de fase @, que permitem que
o ar permeie por dentro das particulas ocasionando, assim, um resultado possivelmente

distorcido.

Tabela 3 — Tamanho médio de particulas medidas por permeametria do p6 apos o processo de

decrepitacao por hidrogénio.

Amostra Numero de medi¢coes Numero Fisher (um) Desvio Padrio

PPI HD 25 5 19,5 0,1

O desvio padrdao calculado foi de 0,1. O baixo desvio padrdao ¢ indicativo da
homogeneidade do p6d devido ao volume das amostras necessarias para realizacao das medidas
(1 cm?®), as quais se tornam representativas do volume total do po.

Para que ocorra uma maior reducdo do tamanho das particulas, visando a obtengdo de
um particulado monocristalino, faz-se necessaria uma etapa de moagem que, por energia
cinética, quebre as dendritas em mais partes, tendo como efeito final uma redu¢do no tamanho

médio dos graos do ima sinterizado.

5.3 MOAGEM

Considerando o principio de funcionamento do moinho de jatos opostos de leito
fluidizado, hd uma expectativa de que o p6 apresente uma redu¢do do tamanho médio de
particulas de acordo com o aumento velocidade da roda classificadora (RC). A Tabela 4
apresenta a denominacao das amostras de acordo com o parametro varidvel no moinho de jatos

opostos.

Tabela 4 — Denominagao das amostras produzidos por moinho de jatos opostos.

Amostra PPIM97 PPIMY99 PPIM91 PPIM93 PPIM 95
Velocidade da RC (krpm) 10 15 20 30 40

Figura 26, Figura 27, Figura 28, Figura 29 e Figura 30 apresentam micrografias obtidas
por MEV dos pés PPI M 97 (10krpm), PPI M 99 (15 krpm), PPI M 91 (20 krpm), PPI M 93 (30
krpm) e PPI M 95 (40 krpm), respectivamente. A caracteristica mais notavel nas micrografias
¢ a redugdo na distribuicdo do tamanho das particulas de acordo com o aumento da velocidade
da RC. Esse fato se deve principalmente pela gradual reducdo no tamanho da maior particula

encontrada nas imagens de acordo com o aumento da velocidade da RC.
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Figura 26, da amostra PPI M 97 produzido com RC a 10 krpm, foi observado que ha
uma distribuigdo de particulas entre 20 pm e <01 pm, a maior distribui¢do observada dentre as
moagens realizadas. Percebe-se a redu¢do do tamanho méaximo de particula encontrada de
acordo com o aumento da velocidade da RC, o que fica evidente ao se analisar a Figura 30
produzida com RC a 40 krpm, tendo a maior particula observada nas imagens um tamanho de
08 pm.

Nao ¢ possivel identificar apenas com a analise das micrografias se a redugdo do
tamanho médio de particulas ocorreu pela redu¢do do tamanho médio de todas as particulas
devido ao processo de moagem ou apenas devido ao corte das maiores particulas de acordo com
a velocidade da RC. Uma investigacdo mais aprofundada se faz necessaria para melhor

entendimento dos mecanismos de moagem e classificagdo dos pos.

Figura 26 — Micrografia do p6 PPI M 97 cominuido no moinho de jatos opostos com

velocidade da roda selecionadora de 10 krpm. Imagem obtida por ER via MEV.
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Figura 27 - Micrografia do p6 PPI M 99 cominuido no moinho de jatos opostos com

velocidade da roda selecionadora de 15 krpm. Imagem obtida por ER via MEV.

TM3030_0124 2020/11/06 10:15 N 50 um

Fonte: o autor

Figura 28 - Micrografia do p6 PPI M 91 cominuido no moinho de jatos opostos com

velocidade da roda selecionadora de 20 krpm. Imagem obtida por ER via MEV.

TM3030_0132 2020/11/06 10:57 N 50 ym

Fonte: o autor
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Figura 29 - Micrografia do p6 PPI M 93 cominuido no moinho de jatos opostos com

velocidade da roda selecionadora de 30 krpm. Imagem obtida por ER via MEV.
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Fonte: o autor

Figura 30 - Micrografia do p6 PPI M 95 cominuido no moinho de jatos opostos com

velocidade da roda selecionadora de 40 krpm. Imagem obtida por ER via MEV.
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As medidas de permeametria indicam um decréscimo do niumero Fisher de acordo
como o aumento da velocidade da RC, como apresentado na Tabela 5. Ao se utilizar velocidade
de 10 krpm o numero Fisher médio foi de 2,45 um, enquanto para 30 krpm esse valor reduz
para até 1,50 pm. Nao foi possivel medir o tamanho de particula do p6 PPI M 95 selecionado a
40 krpm devido ao volume de pd disponivel ser inferior ao necessario para medi¢do no
equipamento, entretanto, ¢ estimado que o valor seja proximo a 1,2 um. O decréscimo no

numero Fisher em funcdo da velocidade da RC pode ser melhor observado na Figura 31.

Tabela 5 - Tamanho médio de particula para amostras cominuidas em moinho de jatos
opostos medidas através de permeametria.

Amostra PPIM97 PPIMY99 PPIM91 PPIM93 PPIM9S
(RC) (10 krpm) (5krpm) (20 krpm) (30 krpm) (40 krpm)

Numero Fisher 2.45 2.40 1,95 1,50 -
(pum)

Figura 31 — Gréfico de tamanho de particula em funcdo da velocidade da roda classificadora

em moinho de jatos opostos.
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As curvas de magnetizagdo normalizadas obtidas via VSM dos pos classificados a 10,
15 e 20 krpm s3o apresentadas na Figura 32. As amostras cominuidas no moinho de jatos
opostos ndo apresentaram variagdo significativa no valor de Js ao se variar os parametros do
processo. A estabilidade no valor de polarizagdo ¢ um forte indicativo de que ndo ocorreu

degradacdo da fase ® mesmo nas amostras com menores tamanhos de particula. A diferenga no
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valor de Js de 1,42 T da amostra PPI M 97 para 1,44 T da amostra PPI M 91 pode ser explicada

apenas por erros associados a técnica de magnetometria aplicada.

Figura 32 — Curvas de magnetizagdo de pos produzidos por moinho de jatos opostos. Obtidas

via PPMS.
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Ampliando as curvas de magnetizagdo da Figura 32 para campo aplicado entre zero e
1 T ¢ possivel observar com maior resolugdo a diferenga no comportamento de
desmagnetizacdo entre os diferentes pos. Essa ampliacdo pode ser observada na Figura 33. A
redu¢do do valor do momento magnético devido a redugao do campo externo ¢ diferente para
as amostras analisadas. Percebe-se que com o aumento da velocidade da RC ocorre uma menor
perda do valor do momento magnético, sendo desta forma a amostra PPI M 91 (20 krpm) a
amostra que apresentou menor perda de fluxo dentre as amostras analisadas e a PPI M 97 (10
krpm) a que apresentou a maior perda de fluxo. Esse efeito, observado até a amostra PPI M 91
pode indicar uma otimizagdo no teor de monocristalinidade das particulas produzidas apds a
moagem por jatos opostos.

Dessa forma, para a liga em questao, o grau de monocristalinidade das particulas pode
estar otimizado para moagens realizadas com velocidade da RC acima de 20 krpm e que o

aumento da velocidade da roda classificadora a partir deste ponto esteja promovendo apenas a
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redu¢do do tamanho das particulas monocristalinos. Como consequéncia, espera-se que a

remanéncia dos imas sinterizados com pos produzidos acima de 20 krpm ndo apresentem

grande variacgdo entre si.

Figura 33 — Ampliacao da curva de magnetizagao para campo até 1T de pés produzidos com

Momento (Unid. Arbitrarias)

diferentes velocidades da RC.
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Fonte: o autor

Para melhor compreensdo da influéncia das propriedades fisicas e magnéticas

observadas nos p6s cominuidos, amostras cilindricas de aproximadamente 9 mm de didmetro e

3 g foram sinterizadas em 1273, 1323 ¢ 1363 K e tratadas termicamente apos a sinterizagdao. A

Tabela 6 apresenta a denominagao das amostras sinterizadas de acordo com o p6 utilizado e a

temperatura a qual cada uma foi submetida.

Tabela 6 — Denominagao de amostras sinterizadas de acordo com p¢ utilizado e temperatura

de sinterizacao.

Temperatura PPIM97 PPIM99 PPI M91 PPIM93 PPIMOI9S
de sinterizacio 10 krpm 15 krpm 20 krpm 30 krpm 40 krpm
1273 K PPITS577 PPITS579  PPITS71 PPI T574 PPIT 575
1323 K PPIT 591 PPITS593 PPITS58  PPITS588  PPIT 590
1363 K PPIT 631 PPIT632  PPITS554  PPITS57  PPITS562
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5.4.1 Densidade

A primeira caracterizagdo realizada apds a retirada das amostras do forno ¢ a medida
de densidade via aparato de Arquimedes em agua destilada e os resultados sdo apresentados nas
Tabela 7, Tabela 8 e Tabela 9.

Ao se analisar os valores de densidade dos imas produzidos por moinho de jatos
opostos sinterizados a 1273 K (Tabela 7) percebe-se que a densificagdo dos imas ficou abaixo
de 95%, com exceg¢do da amostra PPI T 575. Isso ¢ um indicativo que a temperatura de
sinterizacdo utilizada pode ndo ter sido suficiente para completa consolidacio dos imas,
eliminando a porosidade aberta e formando uma microestrutura que favorega a obtencao de
elevados valores de propriedades magnéticas. Entretanto, ¢ possivel observar uma tendéncia de
aumento da densidade de acordo com o aumento da velocidade da RC, indicativo que para uma
mesma temperatura de sinterizacao, a variagao do tamanho de particula tem papel relevante na
densificacdo dos imas.

A Tabela 8 e Tabela 9 apresentam os valores de densidade para imas sinterizados em
1323 e 1363 K, respectivamente. Em ambos os casos foi observado que a densificagdo dos imas
ficou acima de 95%, valor no qual ¢ considerado que a porosidade comunicante no interior dos
imas ¢ eliminada, favorecendo dessa forma o aumento dos valores de propriedades magnéticas.
A elevada densificagdo das amostras observada em ambas as temperaturas sdo caracteristica de
imas a base de NdFeB devido a formacao de fase liquida durante a sinterizagdo, sendo um
indicativo de que o processamento ocorreu em temperatura adequada e com um satisfatorio
controle de atmosfera, evitando assim a degradagdo principalmente da fase rica devido a
oxidacdo. Entretanto, as amostras PPI T 631 e PPI T 632 sinterizadas em 1363 K sdo excegdes
do comportamento apresentado dos demais imas nessa temperatura, apresentado densidade de
6,5 e 6,6 g'cm? (densificacdo de 84,6% e 86,2% respectivamente). A hipotese para explicar esse
comportamento inesperado € de que o ima ndo foi submetido a temperatura desejada, mas sim
a uma temperatura proxima de 1273 K, apresentando uma densificacdo semelhante as

observadas para as amostras PPI T 577 ¢ PPI T 579.



62

Tabela 7 - Densidade de imas sinterizados a 1273 K com pos produzidos em diferentes
velocidades da RC.
PPITS577 PPITS579 PPITS71 PPITS74 PPITS75
10 krpm 15 krpm 20 krpm 30 krpm 40 krpm
Densidade [g-cm?] 6,4 6,7 7,2 7,2 7,5
Densificacdo* 84,2% 87,5% 94,1% 94,1% 98,0%
*Considerando a densidade da liga (7,65 g-cm™)

Tabela 8 — Densidade de imas sinterizados a 1323 K com pos produzidos em diferentes
velocidades da RC.
PPITS91 PPITS93 PPITS86 PPITS88 PPITS90
10 krpm 15 krpm 20 krpm 30 krpm 40 krpm
Densidade [g:cm?] 7,5 7,3 7,5 7,5 7,4
Densificacdo* 98,0% 95,4% 98,0% 98,0% 96,7%
*Considerando a densidade da liga (7,65 g-cm™)

Tabela 9 — Densidade de imas sinterizados a 1363 K com p6s produzidos em diferentes
velocidades da RC.
PPIT631 PPIT632 PPITS554 PPITSS7 PPITS62
10 krpm 15 krpm 20 krpm 30 krpm 40 krpm
Densidade [g:cm™] 6,5 6,6 7,5 7,5 7,5
Densificacao* 84,9% 86,2% 98,0% 98,0% 98,0%
*Considerando a densidade da liga (7,65 g-cm)

5.4.2 Propriedades magnéticas

Os pos produzidos no moinho de jatos opostos foram submetidos ao alinhamento
magnético por campo pulsado antes da compactacao isostatica, produzindo desta forma, imas
sinterizados anisotropicos. Os valores das propriedades magnéticas de remanéncia,
coercividade e produto-energia maximo sdo apresentados na Tabela 10, para os imas
sinterizados em 1273 K, Tabela 11 para os imas sinterizados em 1323 K e na Tabela 12 para os

imas sinterizados em 1363 K. As propriedades magnéticas dos imas sinterizados foram medidas
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com um aparelho histeresigrafo de materiais magnéticos duros produzido pela Brockhaus

Messtechnik GmbH & Co. KG.

Tabela 10 - Propriedades magnéticas de imas sinterizados em 1273 K a partir de pds

produzidos em moinho de jatos opostos.

Amostra Velocidade da RC Br Hes BHmix)
(1273 K) (krpm) (T) (kA-m™) (kJ-m™)
PPIT 577 10 0,89 495 107
PPI T 579 15 0,82 539 125
PPIT 571 20 1,12 1036 228
PPI T 574 30 1,20 1092 263
PPIT 575 40 1,16 1108 245

Tabela 11 - Propriedades magnéticas de imas sinterizados em 1323 K a partir de pos

produzidos em moinho de jatos opostos.

Amostra Velocidade da RC Br Hes BHmix)
(1323 K) (krpm) (T) (kA'm™) (kJ-m™)
PPI T 591 10 1,14 771 231
PPI T 593 15 1,16 827 242
PPI T 586 20 1,27 935 283
PPI T 588 30 1,29 954 264
PPI T 590 40 1,25 225 110

Tabela 12 — Propriedades magnéticas de imas sinterizados em 1363 K a partir de pos

produzidos em moinho de jatos opostos.

Amostra Velocidade da RC Br Hes BH(mix)
(1363 K) (krpm) (T) (kA-m™) (kJ-m)
PPIT 631 10 1,03 496 143
PPIT 632 15 0,90 704 146
PPI T 554 20 1,20 1148 268
PPI T 557 30 1,28 986 267

PPIT 562 40 1,24 246 115
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A variacdo da remanéncia em fun¢dao da velocidade da roda classificadora em
diferentes temperaturas de sinterizagio ¢ apresentada na Figura 34. E possivel observar que o
valor de B; apresenta uma tendéncia de aumento com o aumento da velocidade da RC até
20 krpm para as trés temperaturas de sinterizacdo analisadas, apresentando valor maximo de
1,28 T na amostra PPI T 557 (30 krpm). Entre as amostras produzidas com velocidade da RC
acima de 20 krpm ocorre uma estabilizacdo na remanéncia sem diferenca significativa para a
mesma temperatura de sinterizagao.

Ao comparar a influéncia da temperatura de sinteriza¢do para os pos produzidos em
diferentes velocidades da RC, nota-se que as amostras sinterizadas em 1273 K apresentaram os
maiores valores de remanéncia quando comparados com as amostras sinterizadas em 1323 K e
1363 K. Esse comportamento se reproduz para todos os pos estudados, com exce¢do da amostra
PPI T 632 cujo comportamento inesperado ja foi discutido anteriormente. As amostras
sinterizadas em 1363 K apresentaram valores intermediarios de remanéncia e as amostras
sinterizadas em 1273 K os menores valores.

Esses resultados mostram que independentemente do tamanho de particula, a
temperatura ideal de sinterizagcdo para otimizagdo da remanéncia esta proxima de 1323 K.
Entretanto, uma amostra de um p6 classificado a 10 krpm e sinterizada a 1323 K pode
apresentar valor de B; semelhante a uma amostra produzida com po6 classificado a 40 krpm e

sinterizada a 1273 K.

Figura 34 — Remanéncia em funcao da velocidade da RC para diferentes temperaturas de

sinterizagao.
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Na Figura 35 sdo apresentados os valores de Hey em fungdo da velocidade da RC para
diferentes temperaturas de sinterizacdo. Para as amostras sinterizadas em 1273 K a coercividade
apresentou uma tendéncia de crescimento de acordo com o aumento da velocidade da RC,
entretanto, ha uma significativa diferenca entre as amostras produzidas com 10 e 15 krpm das
amostras produzidas com 20, 30 e 40 krpm. Esse comportamento da coercividade para amostras
sinterizadas em 1273 K ¢ semelhante ao observado nos resultados de densidade dos imas na
mesma temperatura, indicativo que a temperatura de sinterizagdo nao ¢ satisfatoria para os pos
produzidos a 10 e 15 krpm.

As amostras sinterizadas em 1323 K apresentaram aumento da coercividade em fungao
do aumento da velocidade da RC entre a amostra PPI T 591 (RC = 10 krpm, Hey = 771 kA'm™)
até a amostra PPI T 558 (RC = 30 krpm), cujo Hey = 954 kA-m™'. Na amostra PPI T 590 a
coercividade medida ¢ de 225kA-m’, denotando uma repentina queda do valor de
coercividade, a qual pode ser explicada pela ocorréncia de formacdo de graos andmalos,
causados por coaslescimento durante a sinteriza¢do, como sera investigado na sec¢do 5.4.3 -
Analise microestrutural.

Com a temperatura de sinterizacdo de 1363 K foi identificado um pico no valor da
coercividade na amostra PPI T 554 (He = 1158 kA'm™), quando a velocidade da RC é de
20 krpm. Para a amostra PPI T 557 (30 krpm) houve uma redugao no valor de coercividade para
986 kA-m™! sendo observado novamente uma queda repentina da amostra sinterizada com pé
produzido a 40 krpm, similar ao ocorrido na temperatura de 1323 K. Essa redu¢ao do valor
medido de coercividade, a partir de 30 krpm, também pode ser atribuida ao crescimento
andmalo de graos devido a elevada temperatura de sinterizacdo em pds com menor tamanho
médio de particula.

A Figura 36 apresenta o valor de produto-energia maximo dos imas de acordo com a
velocidade da RC para diferentes temperaturas de sinterizagao. Independente da temperatura de
sinterizacdo adotada, observou-se que os imas produzidos com p6s PPI M 91 e PPI M 93, de
velocidade da RC de 20 e 30 krpm, respectivamente, apresentaram os maiores valores de
produto-energia maximo.

Ao analisar a influéncia da temperatura de sinterizacdo em relacao ao produto-energia
maximo pode-se observar um comportamento semelhante ao observado para a remanéncia, com
a sinterizagdo em 1323 K apresentando os valores mais elevados, a temperatura de 1363 K com

resultados intermediarios e temperatura de 1273 K produzindo os menores valores. As amostras
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produzidas a partir do p6 PPI M 95 (40 krpm) sdo excegdo, sendo a amostra sinterizada em

1273 K a que apresentou maior valor de produto-energia maximo.

Figura 35 — Coercividade em fung¢ao da velocidade da RC para diferentes temperaturas de

sinterizagao.
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Figura 36 — Produto energia maximo em fung¢@o da velocidade da RC para diferentes

temperaturas de sinterizagao.
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Na Figura 37 sdo apresentadas as curvas de desmagnetizagdo das amostras produzidas
com o p6 PPIM 91 (20 krpm) em diferentes temperaturas de sinterizacdo. A amostra PPI T 571
(verde) sinterizada em 1273 K, PPI T 586 (laranja) sinterizada em 1323 K ¢ PPI T 554 (azul)
sinterizada em 1363 K. mostram diferentes comportamentos de remanéncia, coercividade e
fator de quadratura quando variada a temperatura de sinterizagdo para um ima produzido a partir

do mesmo po.

Figura 37 — Curvas de desmagnetiza¢cdo de amostras provenientes do p6 PPI M 91 (20 krpm)

produzidas com diferentes temperaturas de sinterizagao.
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5.4.3 Analise microestrutural

As propriedades extrinsecas analisadas nesse estudo, especialmente a remanéncia e
coercividade possuem forte dependéncia da microestrutura do ima. Dessa forma, com a andlise
de micrografias de imas sinterizados foi possivel se obter subsidios para melhor entendimento
de como os parametros de processo, em especial a moagem, podem influenciar no
comportamento magnético de um ima sinterizado.

Na Figura 38 ¢ apresentada a micrografia da se¢do transversal da amostra PPI T 554
sinterizada em 1363 K e produzida a partir do p6 PPI M 91 (20 krpm), sendo a amostra com
maior valor de coercividade produzida nesse estudo. Nota-se uma microestrutura uniforme,
com baixa distribui¢do no tamanho dos graos, com graos de aspecto arredondado e auséncia de
graos andmalos. Os maiores graos encontrados para essa amostra possuem em torno de 10 pm

e o célculo de tamanho médio resultou em 4,3 um. A medi¢do do tamanho dos graos foi
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realizada pelo método dos interceptos de acordo com orientagcdes da norma técnica ASTM

E112.

Figura 38 — Micrografia da amostra PPI T 554, sinterizada a 1363 K a partir do p6 PPI M 91

com velocidade da RC de 20 krpm. Imagem adquirida por microscopia 6tica, ataque Nital 2%.
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A amostra PPI T 557 produzida com p6 PPI M 93 (30 krpm) seguiu, em parte, o
comportamento observado na amostra PPI T 554 apresentada anteriormente, considerando uma
pequena reducdo no tamanho de graos devido a reducdo do tamanho de pd utilizado em sua
produgdo. Entretanto, foi possivel observar a ocorréncia de graos anomalos, cuja largura chegou
a valores proximos a 300 pm, distribuidos ao longo da amostra como apresentado na Figura 39.
A formacao de graos andmalos explica a reducdo no valor de coercividade na amostra para
986 kA'm™!, quando comparada com a amostra PPI T 554 cuja coercividade é de 1148 kA-m™.

Apesar da variagdo da coercividade, a ocorréncia de graos andmalos ndo influenciou
significativamente a remanéncia das amostras observadas. Esse comportamento foi apresentado
por Xianglian e Shouzeng (2007) que explicaram que a formagao de graos andmalos em imas
a base de NdFeB sinterizados possui pouca influéncia na reducdo de remanéncia devido a
cinética de formagdo de graos andmalos ocorrer preferencialmente na mesma direcdo de

alinhamento dos graos.
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Figura 39 — Micrografia da amostra PPI T 557, sinterizada a 1363 K a partir do p6 PPI M 93

com velocidade da RC de 30 krpm. Imagem adquirida por microscopia otica, ataque Nital 2%.

Fonte: Autor.

A amostra PPI T 562 produzida a partir do p6 PPI M 95 (40 krpm) apresenta
crescimento de graos andmalos em todo volume do ima. Como apresentado na Figura 40, foi
necessario o uso de uma menor ampliagdo se comparado com as micrografias anteriores para
que fosse possivel observar o tamanho de graos, que tiveram tamanho médio de 86,1 pm, sendo
observados graos maiores que 200 um. De forma similar a amostra PPI T 557, a ocorréncia de
graos andmalos esta relacionada a redugdo nos valores de coercividade da amostra PPI T 562,
onde a coercividade apresentou valor de 246 kA-m!, entretanto, sem variacio significativa na

remanéncia cujo valor medido foi 1,24 T.
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Figura 40 - Micrografia da amostra PPI T 562, sinterizada a 1363 K a partir do p6 PPI M 95

com velocidade da RC de 40 krpm. Imagem adquirida por microscopia oOtica, ataque Nital 2%.

Fonte: Autor.

A ocorréncia de crescimento andmalo de graos em parte da amostra PPI T 557 e em
toda amostra PPI T 562 pode ser explicado pela combinagao de uma série de fatores que
favorecem sua formacao. Entre as justificativas mais plausiveis pode-se citar a redu¢do no
tamanho de particula e seu consequente aumento de energia de superficie que, aliado ao baixo
angulo de contato entre os graos, tornaram o tempo de patamar e a temperatura de sinterizagao
aplicados muito altos para evitar a formacao de graos andmalos.

Nas Figura 38, Figura 39 e Figura 40 foi observado que, para uma determinada
temperatura de sinterizagdo, a ocorréncia de graos andmalos ¢ dependente da velocidade da RC
e, consequentemente, do tamanho inicial de particulas. Todavia, ao se reduzir a temperatura de
sinterizacdo para 1273 K evitou-se a formagao de graos andmalos mesmo para a amostra PPI T
575 produzida a partir do p6 PPI M 95 (40 krpm), como apresentado na Figura 41. A baixa
distribuicao no tamanho de graos, cujo tamanho médio calculado ¢ de 5,1 pm, e a auséncia de

grios andmalos justificam a coercividade medida de 1108 kA-m™.
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Figura 41 - Micrografia da amostra PPI T 575, sinterizada a 1273 K a partir do p6 PPI M 95

com velocidade da RC de 40 krpm. Imagem adquirida por microscopia dtica, ataque Nital 2%.

Fonte: Autor.
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6 CONCLUSAO

A liga utilizada neste estudo apresenta microestrutura caracteristica da producao por
lingotamento de tiras, com dendritas de fase @ separadas por uma fase intergranular rica em
neodimio, e com espessura média das tiras em torno de 250 um. Com a curva de magnetizagao
obtida via VSM foi possivel identificar o Js da liga de 1,43 T, indicando o maximo valor
possivel de remanéncia de um ima produzido com a partir dessa liga.

Ap6s a decrepitagao por hidrogénio, foi observado que fragmentagdo ocorre de forma
ndo uniforme, formando particulas que variam entre 200 e 01 pm. Entretanto, as particulas de
maior tamanho, apesar de ndo fraturarem por completo devido a expansao causada pela inser¢ao
de hidrogénio, apresentaram trincas distribuidas por seu volume, fragilizando-as e facilitando
assim a posterior etapa de moagem.

A moagem por moinho de jatos opostos em leito fluidizado promoveu a redu¢ao no
tamanho médio de particulas de acordo com a velocidade de rotagdo aplicada na roda
classificadora. A reducdo foi detectada por permeametria indicando uma variagdo no nimero
Fisher entre 2,45 pm para pos produzidos com 10 krpm e 1,5 um para os pds produzidos com
30 krpm. A reducdo no tamanho médio de particulas também foi observada na analise de
micrografias dos pos obtidas por microscopia eletronica de varredura. Todavia, ndo foi possivel
separar apenas com as analises realizadas neste estudo os efeitos de moagem e classificagao
como fatores de redugdo no tamanho médio de particulas.

Observando as curvas obtidas via PPMS, nao foi identificada redugdo na polarizagio
de saturacdo dos pos ap0s a etapa de moagem, indicando auséncia de eventuais transformacodes
de fases ou oxidacdo da fase ®. Também nao foi identificada diferenga significativa no
comportamento da magnetizagao dos pos selecionados acima de 15 krpm indicando que a partir
desse valor a monocristalinidade das particulas estd otimizada. Essa suposi¢do foi corroborada
posteriormente com analises de remanéncia de imas sinterizados a partir destes pos.

A sinterizacdo de amostras produzidas a partir dos pos obtidos no moinho de jatos
opostos permitiu correlagdes relevantes entre caracteristicas dos pods, temperatura de
sinterizagdo e as propriedades magnéticas dos imas. Foi observado que a redugdo no tamanho
médio de particulas causada pelo aumento da velocidade da RC apresentou aumento na
remanéncia para amostras produzidas com poés obtidos a 10, 15 e 20 krpm. Entretanto, a partir

de 20 krpm (ntimero Fisher 1,95 um) nao foi observada mudancga significativa nos valores
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medidos de remanéncia, sendo isso um indicativo de que a monocristalinidade do p6 ja esteja
otimizada a partir desse valor.

As duas caracteristicas que apresentaram maior influéncia na coercividade dos imas
sinterizados foram a densificacao dos imas, que quando abaixo de 90% resultou em imas com
He; abaixo de 750 kA'm’!, e o crescimento andémalo de grios que reduziu a coercividade dos
imds sinterizados em 1363 K de 1148 kA-m! para 246 kA-m™'.

Ao variar a temperatura de sinterizagao, foi observado que em 1323 K foram obtidos
os melhores valores de remanéncia, independentemente do po utilizado. Entretanto, ndo pdde
ser definida uma temperatura ideal para otimizagdo da coercividade dos imas sem levar em
consideracdo o tamanho de particulas. A densificacdo e crescimento andémalo de grdos
desempenharam papel fundamental na definicdo da coercividade mostrando a forte

dependéncia dessa propriedade com a microestrutura do material.
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