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RESUMO

Imagens eletronicas por elétrons retroespalhados em MEV e andlises em
espectometro de energia dispersiva, (EDS), indicaram a presenga da fase PriFe;; (Fe/Pr=8.2) apos
o processo de forjamento uniaxial a quente e tratamentos térmicos. A presenga da fase PriFe;; foi
confirmada por andlises termomagnéticas e observou-se também que ela tende a desaparecer apos
o segundo tratamento térmico em 500°C. Em adigdo a fase 2:17 uma fase de composic¢do
Pr3Fes:Cuy foi observada nas andlises por MEV e EDS ap6s o tratamento térmico em baixa

temperatura.
INTRODUCAO

Os materiais magnéticos permanentes forjados
uniaxialmente a quente a partir de liga fundida, na
composigdo PrygsFer;gB37Cuy, exibiram altas coercividade
apds um posterior tratamento térmico em dois estagio [1].
Esse posterior tratamento térmico consiste, basicamente,
em um tratamento térmico em 1000°C por 5 horas com
resfriamento rapido para a temperatura ambiente e outro
subseqiiente em 500°C por 3 horas com novo resfriamento
rapido para a temperatura ambiente. No presente trabalho
efetuon-se, ainda, uma comparago com os materiais
magnéticos permanentes de mesma composigo produzidos
pelo processo de Decrepitagéo em Hidrogénio HD [2].

PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

As  observagbes microestruturais e de
microandlises foram efetuadas utilizando-se de um
microscopio 6tico, um microscopio eletrdnico (JEOL
840A) equipado EDS, e um microscopio eletrénico de alta
resolugdo, um S4000. As analises termomagnéticas foram
efetuadas em uma “Sucksmith Balance” utilizando, para
os estudos em baixa temperatura, nitrogénio liquido como
meio refrigerante. As andlises térmicas diferenciais
empregadas neste trabalho foram efetuadas em um Lihseis
LDT2. Uma temperatura de 750°C, unia redugdo de altura
de 90% e uma taxa de deformagdo de 8.0 x 102 s foram
empregadas no presente trabalho.

RESULTADOS E DISCUSSOES

A fig.1 mostra o segundo quadrante das curvas de
desmagnetizagdo de um material magnético permanente
forjado uniaxialmente a quente antes e apos os tratamentos
térmicos padronizados. No estado forjado (curva 1)
propriedades magnéticas  relativamente boas foram
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obtidas. Ja apos o tratamento térmico em 1000°C (curva 2)
e resfriamento rapido para a temperatura ambiente uma
melhoria muito pequena nas propriedades foi observada.
Entretanto, quando efetuou-se um segundo tratamento
térmico em 500°C (curva 3), obteve-se um acréscimo
significante no Hg Além disto observou-se também
pequenas variagdespara a remanéncia.
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Figura 1 - Curvas de desmagnetizagdo para um material
magnético permanente forjado: (1) no estado forjado, (2)
apos o tratamento térmico em 1000°C/Sh e (3) apds o
tratamento térmico em 1000°C + 500°C/3 h.

Estas observagdes estdo consistentes com um trabatho
anterior [3], o qual havia mostrado que a maior parte do
ferro livre, que existe na liga fundida e ¢ prejudicial as
propriedades magnéticas, é removido durante o processo de
forjamento uniaxial 4 quente em 900°C. Assim, néo
observou-se um significante aumento no Hs apdés o
tratamento térmico em alta temperatura dos materiais
forjados em 900°C. Devido ao fato de que neste trabalho
utilizou-se de um forjamento uniaxial a quente em mais
baixa temperatura, esperava-se que uma maior quantidade
de ferro livre estivesse presente nas amostras apds o



forjamento. Porém isto ndo ocorreu, e 0 que se obteve foi
apenas um pequeno aumento do Hy apés o tratamento em
alta temperatura (assumindo que este tratamento elimina o
ferro livre através de uma reagéio peritética entre o ferro
livre e a fase liquida rica em praseodimio). J4 melhoria do
H.i obtida com o tratamento térmico em baixa temperatura,
500°C, foi atribuido [3] & mudanga no contorno de gréo

causada por esse tratamento. A microestrutura do material
forjado uniaxialmente & quente ¢ mostrada na fig.2 (a), e.a
microestrutura desse mesmo material apos um tratamento
térmico em 1000°C por 5 horas, e entfo, um subseqiiente
tratamento em 500°C por 3 horas estd mostrada nas figs.2
(b) e (c), curvas de desmagnetizagéio | e 3 da fig.1.
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Figura 2 - Micrografias 6ticas mostrando a microestrutura de um material magnético permanente: (a) no estado forjado, (b)
apds o tratamento térmico em 1000°C/S h + 500°C/3 h e (c) idem a anterior porém com o auxilio de luz polarizada.

No estado forjado o material consiste de uma fase
matriz (Pr.Fe;4B) e regides ricas em praseodimio, fig.2 (a).
Como ja& discutido anteriormente, apés o tratamento
térmico em 1000°C, o material apresentou, basicamente, a
mesma microestrutura e uma comparagdio entre as duas
curvas de desmagnetiza¢do, mostrada na fig.1, também
demonstra que nfo ha uma modificagéio significante nas
propriedades magnéticas com este tratamento térmico. Por
outro lado, com o tratamento térmico em 500°C por 3
horas, houve uma mudanga significativa na microestrutura
destes materiais magnéticos permanentes, figs.2 (b) e (c),
as quais sdo consistentes com as mudangas na coercividade
intrinseca que aumentou substancialmente (curva | ¢ 3 da
fig.1). Por andlises em MEV e EDS, observou-se uma fase
de composiglio PriFes;Cus junto a fase eutética em
contorno de grdo. Isto poderia indicar que o recobrimento
da fase matriz com uma fase nfo-magnética rica em
praseodimio e a fase PraFeuCuy (a qual & anti-
ferromagnética) é melhorado apos este tratamento térmico
em baixa temperatura. A fig2 (c) ainda mostra a boa
molhabilidade da fase PrsJFessCuscom os griios da matriz o
que certamente estd auxiliando no isolamento efetivo,
promovido pela fase rica em praseodimio, para o aumento
da coercividade intrinseca do material. Estes fatos em
conjunto deveriam melhorar 0 H, desde que, como
descrito anteriormente um melhor isolamento dos grdos de
ProFeisB deveria ser obtido com esse tratamento térmico
em 500°C. Porém, em vista do aumento similar obtido para
0 Hi em um material magnético permanente (Pri-FesBa),
livre de cobre e processado via sinterizagio (método HD),
apds o tratamento térmico em 1000°C e resfriamento lento
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esse melhor isolamento dos grios talvez nfo seja a tinica
explicagdo para o aumento da coercividade com esse
tratamento térmico em mais baixa temperatura. Desta
forma a maior influéncia para a mudanga do Hy dos
materiais forjados a4 quente poderia estar sendo originada
pela redugéio e isolamento da fase ProFe; que talvez
estivesse ocorrendo nesses materiais forjados, visto que,
esta fase mostrou-se critica nos materiais magnéticos
produzidos por sinterizagdio. Em vista deste fato, valido
para os materiais sinterizados, e visando confirmar se nos
materiais magnéticos forjados uniaxialmente a quente a
fase ProFe1; se encontra presente efetuou-se a analise da
microestrutura de uma amostra ap6s um tratamento térmico
em 1000°C, figs.3 (a) e (b).

A amostra foi atacada em nital, visto que o
contraste entre as fases e contornos de grio foram mais
pronunciados nesta condigéio e também devido ao fato que
a fase 2 : 17 é somente visivel, em microscopia 6tica, na
condi¢éo de ataque relativamente forte.

Neste estado os materiais forjados uniaxialmente
4 quente mostraram uma fase mais clara que
posteriormente foi identificada, por analise em EDS, como
a fase ProFe)s, a qual apresenta-se na microstrutura dentro
dos grios da fase matriz, fig.3 (a). Essa fase ndo foi
observada quando o material foi somente polido, figs.2 (a),
(b) e (c), e esta nova fase também mostrou-s¢ presente no
estado forjado (as analises quimicas serfio discutidas
posteriormente). A micrografia 3 (b) mostra o material com
uma maior magnificagsio, onde percebe-se a fase 2 : 17
combinada com a fase matriz (Pr.Fe;4B).
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Figura 3 - chroeslrutura de um material magnético permanente tratado termicamente em 1000°C/5h. Nital 5%/10seg.

A fig. 4 mostra uma imagem eletronica por
elétrons retroespalhados do material magnético permanente
forjado uniaxialmente & quente apds o tratamento térmico
em 500°C.

elétrons

eletronica por
retroespalhados (MEV) mostrando a microestrutura de um
material magnético permanente forjado e tratado
termicamente em 1000°C/5 horas + 500°C/3 horas.

- Micrografia

Figura 4

Esta microestrutura mostra a presen¢a de uma
fase escura (PryFe;7), a qual corresponde 8 mesma fase
clara, em microscopia 6tica, acima referida. Entretanto, a
ocorréncia dessa fase ¢ menos pronunciada do que no
estado forjado e trtatado em 1000°C e apés o tratamento
térmico em 500°C aparece na forma de griios isolados
cercados por uma fase branca (rica em praseodimio) e uma
fase cinza (PrsFes;Cus). Isto poderia indicar uma outra
razdo para o aumento da coercividade intrinseca, apds o
segundo tratamento térmico em baixa temperatura, visto
que essa fase é magneticamente mole (2:17) e parece
reduzir seu percentual apresentando ainda um subseqilente
isolamento magnético com relagio aos grios da matriz
(fase dura). As andlises por EDS indicaram que a fase
matriz exibe uma razdo de Fe:Pr por volta de 7 e a fase
escura uma razio de Fe:Pr de aproximadamente 8.2,
indicando a fase do tipo 2:17.

Isto é consistente com o estudo anterior [4], o
qual mostrou que, em materiais magnéticos permanentes
sinterizados, na composigdo Pri7FexBx, a fase
magneticamente mole (Pr;Fe;7) sempre ocorre quando x é
inferior a 5. Outro fato importante a ser observado é que a,
fase magneticamente mole equivalente a que aprarece nos
materiais 4 base de Nd, Nd;Fe;;, pode também ser
encontrada em materiais magnéticos permanentes
sinterizados com composigdes similares [4] o que ratifica
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as observages efetuadas no presente trabalho. Um outro
trabalho [5], mostrou que o percentual desta fase foi
reduzido com um tratamento térmico em alta temperatura.
No presente caso a fase em questio estd isolando-se e
desaparecendo da matriz durante o tratamento térmico em
baixa temperatura (500°C), como indicado pelas analises
térmicas diferenciais (TMA) nas figs.5 (c) a (d), embora
um pequeno percentual possa ainda ser observado, na fig.3,
por imagem eletronica de elétrons retroespalhados.

A andlise da curva termomagnética da liga
fundida ¢ apresentada na fig.5 (a), a qual indica um ponto
de Curie para a fase matriz em aproximadamente 293°C.
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Figura 5 - A magnetizagdo (nfio saturada) versus a
temperatura para um material magnético permanente nas
condigdes: (a) liga no estado fundido, (b) no estado forjado,
(c) apos o tratamento térmico em 1000°C por 5 horas e (d)
apds os tratamentos térmicos em 1000°C/5 h + 500°C/3 h.

Ja para as curvas TMA do material apés o
processo de forjamento e tratamento térmico em 1000°C,
figs.5 (b) e (c), observou-se uma mudanga significativa nas

mesmas. As curvas TMA apods o processo de forjamento e
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apés o primeiro tratamento térmico mostraram que, €m
adigfo a fase matriz, Tc = 279 ~ 281°C, houve evidéncias
de uma fase com um ponto de Curie muito baixo, com uma
Tc na faixa de 33 a 40°C. A fase PrFe;; apresenta na
literatura o ponto de Curie em uma faixa de temperaturas
de 10 a 37°C {4] e esse novo vale presente nas curvas 5 (b)
e (c) pode ser atribuido a presenga da fase 2:17, fato este o
qual é consistente com os resultados obtidos com as
analises anteriores por MEV e EDS.

O pico mais elevado (agugado), 2 : 17, que
aparece apds o tratamento térmico em alta temperatura,
fig.5 (c) comparada com a fig.5 (b), pode ser indicativo do
surgimento de uma faixa mais estreita de composigSes para
esta fase apdés o tratamento térmico. A fig.5 (d) para a
condigdo 1000°C + 500°C nfo apresentou indicios da fase
ProFe;; e ndo parece concordar com as observagdes do
MEV, porém as observagdes microestruturais mostraram
uma quantidade muito limitada da fase PrFe;; o que
provavelmente nfio foi perceptivel pela andlise
termomagnética. J4 a fase matriz exibiu nesta condigdo,
apés os dois tratamentos térmicos, uma temperatura de
Curie de 283°C. A temperatura de Curie da fase matriz
apbs o tratamento térmico em 500°C, da amostra forjada
uniaxialmente & quente, determinada por DTA (na curva de
resfriamento) ficou em tomo de 287°C (fig. 6)
concordando bastante com o resultado obtido por
intermédio da analise termomagnética, fig. 5 (d). Ainda, o
erro experimental da andlise por DTA foi de mesma
magnitude (£ 7,0°C) que o determinado pela curva TMA
(£ 5,0°C), fig. 5 (d).

Na presente figura um pico bastante pronunciado
em torno de 447°C foi observado. Esse pico é reportado na
literatura [4,7] por estar relacionado com a temperatura de
fusfo da fase eutética rica em praseodimio em contorno de
grio. No presente trabalho, essa fase eutética foi estudada
por apresentar caracteristicas importantes quando
uniformemente distribuida nos contornos de grdo da liga
fundida apés o tratamento térmico de homogeneizagdo e
em materiais magnéticos permanentes forjados e tratados
termicamente, fig.2 (c).
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Figura 6 - Curva de DTA durante o resfriamento, apds os
tratamentos térmicos em 1000°C/5 horas + 500°C/3 horas,
para um material magnético permanente forjado.
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CONCLUSOES

O aumento da coercividade dos materiais
magnéticos permanentes forjados 4 quente a partir de liga
fundida, na composi¢do PrxosFernsB3;/Cuz, apoés um
tratamento térmico em baixa temperatura (500°C) pode ser
atribuido ao melhor isolamento magnético dos griios da
fase ProFe B promovido pela fase rica em praseodimio e
fase PrifFes;Cu;, formada nesse tratamento. No estado
forjado e apbs o tratamento térmico em 1000°C, a fase
PrFe;; apresenta-se bastante conjunta com a fase matriz,
enquanto que, apés o tratamento térmico em 500°C essa
fase passa a apresentar uma ocorréncia muito pequena
aparecendo como grios individuais cercados pelas fases
PrisFes;Cuy e fase rica em praseodimio. Em resumo esses
dois fatos somados, isolamento dos grios da fase matriz e
redugdo do percentual e isolamento da fase 2/17, explicam
claramente o grande ganho na coercividade intrinseca
obtido ap6s o tratamento térmico em baixa temperatura.
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SUMMARY

Backscattered electron image on the SEM and
energy dispersive X-ray analysis (EDX) indicated the
presence of PriFe;; (Fe/Pr =~ 8.2) after the upset forging
process and heat treatment at 1000°C. A PriFesCuqs
Pphase has been observed by SEM and EDX analysis after
the anneal at 500°C. The increase in the coercivity on
annealing has been attributed to the improved magnetic
isolation of the PriFe B grains and to the reduced amount
and isolation of the PriFe,; phase after the heat treatment
at 500°C.
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