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RESUMO

Imas permanentes do tipo NdDyFeBNb sinterizados foram preparados usando o
processo de decrepitacdo por hidrogénio (HD). Para preparacdo dos imas, utilizou-se
duas ligas de composicdo nominal Nd14 5Dy1 5Fe76B7Nb fabricadas, uma na forma de
lingote e outra, na forma de ""flakes™. O material decrepitado, na forma de hidreto, foi
moido variando-se o tempo. Os imds produzidos com o po da liga na forma de *flakes",
apresentaram os maiores valores da coercividade intrinsica, atingindo um méaximo de
16,5 kOe. Por outro lado, os resultados da remanéncia e o produto de energia
mostraram ser melhores para os imas produzidos com o p6 da liga na forma de lingote,
atingindo valores de 12 kG e 35,8 MGOeg, respectivamente.

ABSTRACT

Sintered permanent magnets of NdDyFeBNb have been prepared using hydrogen
decrepitation (HD) process. For the magnets preparation, two alloys of nominal
composition corresponding to Nd14 5Dy1 5Fe76B7Nb have been used. One of the alloys
was as-cast ingot and other in flakes form. The milling time of the HD material was been
varied. The magnets prepared with flakes alloys presented the highest values of intrinsic
coercivity, reaching 16.5 kOe. On the other hand, the remanence and energy product
obtained from magnets prepared with as-cast alloys have showed the best results
reaching values of 12 kG and 35.8 MGOe, respectively.
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INTRODUCAO

imas permanentes & base de terras raras (TR) tém sido amplamente estudados nas Ultimas
décadas. Os primeiros imas de terras raras desenvolvidos foram os de Samario-Cobalto (Sm-
Co)[1]. Em 1983, Sagawa et al[1] e Croat et al[2] desenvolveram imas de Neodimio-Ferro-
Boro (Nd-Fe-B), que apresentavam produto de energia superior aos obtidos com Sm-Co.
Desde entdo, intensivos estudos vém sendo realizados com a finalidade de melhorar suas
propriedades como, a temperatura de Curie (Tc) e o pobre coeficiente de temperatura da
coercividade, que as novas aplica¢fes exigiam, combinados com o desenvolvimento de novos
processos de fabricacéo.

O caminho encontrado para melhorar estas propriedades foi, a substituicdo quimica de um ou
mais elementos (por ex. Co,Ti,Al, Ni, Nb, Zr, Pr, Dy, etc.)[3,4,5] e, para reduzir custos de
producdo, o desenvolvimento do processo de hidrogenacdo-decrepitacdo (HD) nos imas
sinterizados de Nd-Fe-B[6,7]. A escolha dos elementos de substituicdo é importante para a
obtencdo das propriedades requeridas. Por exemplo, a Tc pode ser melhorada modificando-se
a composicgdo da fase magneticamente dura (ou fase matriz, NdoFe14B, @) e o coeficiente de
temperatura pode ser reduzido, modificando-se as caracteristicas da liga ou, aumentando-se a
coercividade, de maneira que o ima possa suportar uma maior perda da coercividade, antes
que sua performance seja afetada[8,9].

Adicbes de nidbio (Nb), bem como, de disprosio (Dy), as ligas de Nd-Fe-B, sdo usadas com a
finalidade de aumentar a coercividade intrinseca, sem reduzir drasticamente a remanéncia.
Neste caso, o aumento da coercividade do ima permite sua aplicacdo a temperaturas mais
elevadas. A adicdo de aproximadamente 1% de Nb aos imas de Nd-Fe-B resulta em uma
melhora da coercividade e do fator de quadratura da curva de desmagnetizacéo[4,10]. Melhor
estabilidade térmica também foi verificada com a adi¢do de nidbio[3,5].

Atualmente, o processo de metalurgia do pd, combinado ao de HD, é o método mais utilizado
na producdo de imas de NdFeB sinterizados. A importancia da utilizacdo do processo HD na
producdo destes imds é atribuida a facilidade de absorcdo de hidrogénio pela liga,
transformando-a rapidamente em um material fridvel, eliminando ou reduzindo, desta forma,
algumas etapas do processo de preparacdo dos imas (por exemplo, a etapa de britagem do
lingote e a diminui¢do do tempo de moagem)[6].

Este trabalho tem como objetivo, estudar a influéncia da substituicdo quimica do Nd pelo Dy,
da adicao de Nb e, também, do processo de fabricacdo das duas ligas magnéticas, obtidas por
distintos processos, sendo uma na forma de lingote e outra, na forma de "flakes", nas
propriedades finais dos imés de Nd14 5Dy1 5Fe76B7Nb.

MATERIAIS E METODOS

As duas ligas, de composicdo nominal Nd14 5Dy1 5Fe76B7Nb, foram fornecidas pela GfE
(Nuremburg). Apo6s a sua caracterizacdo fisica e quimica, foram preparados pds via processo
HD e, variando-se o tempo de moagem, obtidos imas sinterizados. Na Figura 1, estdo
representadas as etapas utilizadas no processamento destes imas.
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Para a liga na forma de lingote, foi necessario realizar a britagem para obter tamanhos
inferiores a 10 mm (diametro do cadinho), antes da etapa de HD, enquanto que, a liga na
forma de "flakes" ja apresentava particulas com tamanho adequado, ndo sendo necessario
portanto, esta etapa. Em seguida, a amostra com peso aproximado de 10 gramas, foi colocada
em um cadinho, transferida para o vaso de hidrogenacao e evacuada até um vacuo primario e,
entdo, submetida a uma pressdo de 2 bar de Hy. O material hidrogenado e decrepitado foi
transferido para um moinho de bolas realizando-se a moagem, durante periodos que variaram
de 01 a 60 horas, com ciclohexano como meio de moagem. O pd fino resultante desta etapa
foi secado e transferido para um pequeno tubo cilindrico de borracha, submetido a um campo
magnético pulsado de 60 kOe e compactado isostaticamente a uma pressdo de 200 MPa. O
compacto a verde foi sinterizado a 1050 °C por uma hora e resfriado lentamente apds
sinterizacdo. Os imds foram magnetizados e obtidas as curvas de desmagnetizacao.

matéria |
prima secagem
alinhamento magnético
lingote "flakes"
| prensagem
) isostatica
britagem
hidrogenagao sinterizagdo
desproporc¢éo
I:j magnetizacis
moagem magnetizacao
caracterizacao
magnética e
microestrutural

Figura 1. Fluxograma das etapas de obtencdo dos imas utilizando os processos HD e de
metalurgia do po.

RESULTADOS E DISCUSSAO

Na Figura 2, a e b, estdo mostradas as micrografias obtidas por microscopia eletrénica de
varredura (MEV) para as ligas na forma de lingote e de "flakes", respectivamente. Observa-se
que as duas ligas apresentam a fase rica em Nd distribuida de forma diferente. A liga na forma
de lingote, Figura 2a, apresenta veios da fase rica em Nd na matriz, ao passo que, na liga em
forma de "flakes", a fase rica em Nd esta distribuida intergranularmente. Esta diferenca deve
ser a responsavel pela ocorréncia de um periodo menor para o inicio da decrepitacdo do
lingote em relacdo a liga de "flakes".

Na Tabela I, estdo apresentados os resultados da microanalise das ligas na forma de lingote e
"flakes". Observa-se nesta tabela que houve uma boa concordancia nos valores relacionados a
fase matriz (M) mas, uma grande variagdo nos resultados referentes a fase rica em Nd. Os
valores inferiores de Nd obtidos para a liga na forma de "flakes" s&o, provavelmente,
decorrentes da eliminagdo do Nd da fase rica, pelo ataque quimico preferencial. Quanto a fase
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NbFeB, aqui indicada por Nb, a concentracdo de Nb é maior na liga de "flakes" do que na do
lingote, no qual se obteve valores proximos aos de Ahmed et al[11].

“‘:)' WDH*———{ '(U'h ’
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Figura 2. Micrografias obtidas por Microscopia Eletronica de Varredura das ligas na forma de:
a) lingote e b) "flakes".

Tabela I. Resultados da microanalise realizada nas ligas magnéticas de NdDyFeBNb na forma
de lingote e de "flakes" (ver Figura 2, a e b).

AMOSTRA| Fase %Atomica
(Nd,Dy) Fe Nb Nd,Dy: Fe : Nb
M 10,01 £ 0,12 88,97 + 0,39 1,03+ 0,09 2: 178 : 0,20
Lingote Nd1 69,78+0,50 2657+0,38  3,66+0,19
Nb 14,49 + 0,19 60,08 + 0,42 25,44 + 0,22 14 : 60 : 26
M 11,73+ 0,10 87,01 +£0,30 1,27 + 0,06 2 14,8: 0,22
"Flakes" Nd1 4255+0,74  5474+098  2,72%0,30
Nb 6,43 +0,12 61,51 + 0,39 32,06 + 0,26 6 62 : 32
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Os resultados das propriedades magnéticas dos imds sinterizados estdo apresentados a seguir.
Na Figura 3 estd mostrada a variacao da coercividade intrinseca com o tempo de moagem para
as duas ligas. Esta variagcdo apresenta 0 mesmo comportamento para as duas ligas, ou seja, ha
um aumento consideravel do iHc até cerca de 12 horas seguida de uma diminuicdo brusca nas
12 seguintes, mantendo-se constante até cerca de 48 horas. Christodoulou et al[12]
observaram uma diminuicdo rapida da coercividade e remanéncia dos imas sinterizados,
quando o tamanho de particula era inferior a um valor critico. Este comportamento foi
atribuido a uma maior oxidacao dos pos finos. E interessante observar que o iHc foi superior
para 0s imas obtidos com a liga na forma de "flakes" e, que também, o tempo de moagem
necessario para se obter os melhores valores de iHc, é menor para estes imas. Este
comportamento distinto pode ser devido a diferenca na microestrutura inicial das ligas, como
observado na Figura2 aeb.

Resultados similares tém sido apresentados por McGuiness[13], que atribuiu os baixos
valores da coercividade intrinsica a aceleracdo da oxidacdo e, também, ao aumento da
suscetibilidade de oxidacgéo dos pos finos, resultante de tempos de moagem prolongados. Tem
sido também mencionado que, altos tempos de moagem reduzem a coercividade intrinsica
devido a danos na superficie das particulas e estrutura cristalina[14].
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Figura 3. Coercividade intrinsica em funcdo do tempo de moagem para 0S imas
Nd14 5Dy; 5Fe76B7Nb obtidos com as ligas na forma de lingote e de "flakes".

O efeito do tempo de moagem sobre a remanéncia e produto de energia estdo mostrados nas
Figuras 4 e 5, respectivamente, para 0s imds obtidos com as ligas em estudo. Ha um aumento
uniforme, tanto para a remanéncia, como para o produto de energia, até o tempo de 24 horas
de moagem, obtendo-se um valor maximo seguido de um decréscimo. E interessante observar
que os valores de Br e (BH)méax sdo superiores para 0s imds obtidos com a liga na forma de
lingote, enquanto que os de iHc sdo maiores para 0s imas produzidos com a liga na forma de
"flakes". Os valores maximos do produto de energia foram de 35,8 e 31 MGCQe para para as
ligas na forma de lingote e "flakes", respectivamente, apds 24 horas de moagem.

As curvas de variacdo do fator de quadratura para os iméas obtidos a partir das duas ligas
apresentam comportamento distintos, como mostrado na Figura 6. Para o caso dos imas
provenientes do lingote os valores se mantém aproximadamente constantes, em torno de 0,90,
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no intervalo de 6 a 36 horas de moagem. Ja para os imas obtidos a partir dos "flakes™ o
comportamento é monoténico a partir de 4 horas de moagem, variando de 0,83 a 0,93.

Uma investigacdo posterior da microestrutura dos imas serd necessaria para confirmar estes
resultados.
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Figura 4. Remanéncia em funcdo do tempo de moagem dos imés Ndi45Dy1 sFe76B7Nb
obtidos com as ligas na forma de lingote e de "flakes".
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Figura 5.Produto de energia em fungéo do tempo de moagem dos imés Nd14 5Dy1 sFe76B7Nb
obtidos com as ligas na forma de lingote e de "flakes".
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Figura 6. Fator de quadratura em funcdo do tempo de moagem para 0s imas
Nd14,5Dy1 sFe76B7 obtidos com as ligas na forma de lingote e de "flakes".

Nas Figuras 7 e 8, a e b, estdo mostradas as curvas de desmagnetiza¢do no segundo quadrante
para os imas obtidos a partir do p6 das ligas na forma de lingote e de "flakes", produzido com
12 e 24 horas de moagem. Nas Tabelas Il e Ill, estdo apresentados os resultados das
propriedades magnéticas variando-se o tempo de moagem, para os imas obtidos a partir das
ligas na forma de lingote e de "flakes", respectivamente.

M=12h
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Fig.7. Curvas de desmagnetizagdo dos imés de Nd14 5Dy1 5Fe76B7Nb preparados usando
p6s HD moidos por 12 horas, sendo a) lingote[15] e b) "flakes".
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Fig.8. Curvas de desmagnetizagdo dos imés de Nd14 5Dy1 5Fe76B7Nb preparados usando
p6s HD moidos por 24 horas, sendo a) lingote e b) "flakes".

Tabela Il. Propriedades magnéticas dos imads Nd-Dy-Fe-B-Nb produzidos com a liga na forma
de lingote e processo HD[15].

Tempo de Moagem Br iHc (BH) max bHc FQ
[Horas] [kG] [kOe] [MGOe] [kOe] razao
6 11,2 14,0 31,3 11,1 0,89
12 11,4 15,6 31,7 11,1 0,91
18 11,8 15,0 34,1 11,5 0,90
24 12,0 14,0 35,8 11,8 0,91
36 11,9 14,0 34,0 11,6 0,89
48 11,9 13,8 33,6 11,4 0,86

erro médio: Br+0,5 , iHc#0,5 , (BH)max:+£0,9 , bHc*0,5

Tabela Ill. Propriedades magnéticas dos imés de Nd-Dy-Fe-B-Nb produzidos com a liga na
forma de "flakes™ e processo HD.

Tempo de Moagem Br iHc (BH) max bHc FQ
[Horas] [kG] [kOe] [MGOe] [kOe] razao




VI SEMEL J‘J“ Q} 807

Eo L0
s
1 9,7 13,5 21,9 8,9 0,04
4 10,0 15,3 24,4 9,9 0,83
8 10,2 16,5 25,4 10,0 0,83
12 10,6 16,4 28,2 10,5 0,86
24 11,2 13,9 30,8 11,1 0.89
48 10,9 13.8 30,2 11,0 0,93
erro médio: Br#0,5 , 1iHc#0,5 , (BH)max:%+0,9, bHc%0,5
CONCLUSOES

Imas de Nd14 5Dy1 sFe76B7Nb preparados com pds da liga na forma de lingote, utilizando-se

0 processo HD e tempos de 12 e 18 horas de moagem, apresentaram os melhores valores de
iHc. Boas propriedades magnéticas (Br=12,0 kG; iHc=14,0 kOe; BHmMax= 35,8 MGOe;
bHc=11,8 kOe e FQ=0,91) foram obtidas para o imd com 24 horas de moagem. J& 0s imas
preparados com p6s da liga na forma de "flakes", utilizando-se também o processo HD,
apresentaram um aumento consideravel na coercividade intrinsica (iHc) para tempos de 8 e 12
horas de moagem, mostrando que € necessario menores periodos de moagem para a melhoria
desta propriedade. Boas propriedades magnéticas (Br=10,6 kG; iHc=16,4 kOe; BHmax= 28,2
MGOe; bHc=10,5 kOe e FQ=0,86) foram obtidas para o imd com 12 horas de moagem.
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