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Resumo

Este trabalho apresenta os resultados da investigacdo conduzida para correlacionar as propriedades
magnéticas dos imas sinterizados de PrFeB com o grau de alinhamento cristalografico obtido por
andlises de figuras de polo. imds de PrFeB com composicio PrigFessBs foram preparados pelo
processo de decrepitacdo por hidrogénio em diferentes condicdes de processamento. A técnica de
difracéo de raios X foi empregada para a obtencéo das figuras de p6lo (004) e (105). Os resultados
experimentais correlacionando a textura com as propriedades magnéticas dos imas (Br e iHc) indicam
ser 0 (<cosf>) uma forma eficiente para a quantificagdo do grau de alinhamento cristalogréafico dos
imas.
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1. Introducao
Em um material policristalino cada gréo possui

uma orientacdo cristalogréfica diferente
daguela apresentada pelos seus vizinhos. No
geral, as orientacdes de todos os gréos podem
estar aleatoriamente distribuidas em relagéo a
alguma direcdo de referéncia. A orientagdo
preferencial ou textura cristalografica pode ser
definida como a condicilo na qua a
distribuicdo das orientacBes cristalinas ndo sdo
aleatbrias, ou sga, quando existem direcBes
cristalogréficas preferenciais de seus graos. As
texturas sdo desenvolvidas em todos os
estdgios do processo de fabricagdo dos
materiais mas, a sua natureza representa uma
fungdo complexa que é dada pelos tratamentos
mecénico e térmico a0 qual o material é

submetido.

Materiais magnéticos podem ter suas
propriedades aprimoradas pela presenca de
uma orientacdo preferencial que é introduzida
durante o processo de fabricagdo. Propriedades
tais como, permeabilidade, coercividade e
remanéncia estdo vinculadas com a direcdo de
facil magnetizacdo que, no caso dos imas
permanentes esta orientada com o eixo ¢ da

estrutura cristalina tetragonal .

A textura de um material policristalino pode
ser representada por meio de figuras de pélo
gue sdo projecles estereograficas e mostram a
variagdo da densidade do pdlo com a
orientacdo de um selecionado conjunto de
planos cristalinos sendo que cada figura de
polo se refere a apenas um plano
cristalogréfico  (hkl).  Estas  projecdes
estereograficas sdo descritas em termos de
sistemas de referéncias que correspondem as

direcBes definidas na amostra. No caso de

chapas laminadas que possuem simetria
ortorrémbica as direcBes de referéncia sdo a
direcBio de laminagdo (RD), a direcdo
transversa (TD) e a norma ao plano
superficial (ND). No caso de imas permanentes
gue possuem simetria radial a direcdo de

referéncia € a do campo magnetizante [1-5].

Estudos tém sido conduzidos e apresentados na
literatura com o intuito de correlacionar o
perfil de orientacdo e as propriedades
magnéticas dos imas, visto ser a determinacdo
do grau de ainhamento cristalogréfico um
parametro dificil de ser medido e analisado [6-
15]. Entretanto, poucos trabalhos estéo
disponiveis em  estudos  sisteméticos
correlacionando a textura cristalogréfica em
imés de PrFeB utilizando analises de figuras de

pdlo.

Neste trabalho, a orientagdo cristalogréfica dos
imads de PriFegBg foram investigadas
utilizando-se as figuras de pdlo (004) e (105)
por raios X e 0 <cosf> determinado. Além
disso, uma metodol ogia para a determinacdo da
fracdo volumétrica da fase matriz (fase @)

presente em cada ima estudado é proposta.

2. Experimental
imés de PrFeB com composicio PrigFeBs

foram preparados pela técnica de metalurgia do
pé utilizando o processo de decrepitacdo por
hidrogénio descrito por Faria et al. [16]. Os
parémetros de processo a serem considerados
foram a variacdo do tempo de moagem do
material decrepitado entre 18 e 45 horas,
sinterizagdo a 1060 °C por 1 hora e posterior

tratamento térmico por 1000°C por 24 horas.

As amostras, dinterizadas e tratadas

termicamente, foram examinadas pela técnica
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de difracdo de raios X e as figuras de pdlo
(004) e (105) determinadas pelo método de
reflexdo de Schulz [17]. Utilizou-se um
difratdmetro de raios X, marca Rigaku, modelo
DMAX 2000, com gonidmetro de textura e
software de controle e aquisicdo de dados. A
radiacdo CrKa (A = 2,29092 A) foi empregada
nestes experimentos onde, o angulo a foi
variado entre 0° e 75° e 0 angulo azimutal 3
variou entre 0° e 360° , ambos com passo de 5°.
A partir do processamento desses dados e
baseado na simetria radia dos imés, as
intensidades dos planos cristalogréficos foram
normalizadas e plotadas em relacdo ao angulo

o usando-se a equacao:

RCHD |
|(Gj)=T(al) j=116

@

As curvas obtidas para o plano cristalografico
(004) foram gjustadas por uma distribuicdo
Gaussiana e 0 <cos9> calculado pelo modelo

proposto por Stoner-Wohlfarth [18], utilizando
aequacéo:

2exp(—or2 / 20 ?)sina cosada

m/
<cos@ >= IO

I'Omexp(—or2 /20)sinada

@)

Para o plano cristalogréfico (105), as curvas de
intensidade normalizada foram ajustadas por
duas distribuicfes Lorentzianas, centradas a 0°
e 15° a partir do campo magnético aplicado, e
servem como um indicativo do grau de
orientacdo das amostras avaliadas para o plano

(105), principalmente, para aguelas com ato

grau de alinhamento cristalogréfico. A razéo

(L105) foi calculada pela expressdo:

_ LB, =15)
7LE.=0)

©)

A partir dos valores de <cos 0> foi realizada
uma avaliagdo do teor de fase magnética

presente em cada uma das amostras estudadas.
A fracdo volumétrica da fase matriz ProFe 4B

foi estimada pela expressdo indicada por Searle
eta. [19] eKaneko et a. [20]:

Br= <cos6>f P Is

(4)

onde Br € a remanéncia dos imés de PrFeB,
<cos 6> é o grau de orientagdo que varia entre
0,5 para amostras isotrépicas e 1,0 para
amostras que exibem um perfeito alinhamento
cristalogréfico, Is é a polarizagcdo espontanea e
igual a 1,58T para imas de PrFeB [21]. A
densidade relativa dos imés (P = densidade do
ima / densidade tedrica) foi calculada pelo
método hidrostético, sendo considerada, em
média, igual a0,97.

3. Resultados e Discusséo
Neste trabalho, os difratogramas de raios X

mostraram um grande ndmero de linhas de
difracdo para as amostras cominuidas por 18
horas enquanto que, para para 0 ima moido por
45 horas, que apresentou um melhor
alinhamento cristalografico, apenas trés fortes
reflexdes foram identificadas como sendo a
(004), (105) e (006).
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Chang [8] e Wang [13] usaram figuras de pdlo
(006) para avaliar a textura em amostras de
NdFeB. Nos difratogramas obtidos em nosso
trabalho, verificamos que a reflexdo (006)
apresenta difracdo vizinha, sendo a maioria
com adta intensdade que interfere na
determinacdo das figuras de pdlo. Desta
maneira, areflexdo (004) foi adotada para estas
medidas. Além disso, as figuras de polo (105)
foram investigadas devido esta reflexdo
apresentar alta intensidade nos espectros de
raios X obtidos. O angulo entre o plano (105) e

o plano (00¢), de facil magnetizag8o é de 15 °.

A Figura 1 apresenta, respectivamente, as
figuras de pdélo e a sua representacdo
tridimensional obtidas neste trabalho para a

amostra cominuida por 45 horas.

Pelas figuras de pdlo (004) bi e tridimensionais
apresentadas é possivel verificar simetriaradial
de distribui¢do dos planos (00¢). Além disto,
verificou-se que o aumento do tempo de
moagem favoreceu a ocorréncia de uma maior
simetria radia conduzindo a um melhor
ainhamento cristalogréfico dos imés. Este
comportamento podera ser melhor visualizado
pelas curvas de intensidade normalizada

apresentadas na sequiéncia.

Pelas figuras de pélo (105) apresentadas é
possivel verificar simetria radia desta
orientacdo, que se apresenta como um reflexo
dos planos (00¢) orientados a 15 © do eixo de

magneti zacdo.

A partir das figuras de pélo (004) e (105) as
intensidades dos planos cristalogréaficos foram
normalizadas e plotadas em relacdo ao angulo

o usando-se a equagdo (1). As curvas de

intensidade  normalizada  obtidas  sdo
apresentadas  nas  Figuras 2 e 3,
respectivamente, para os imas preparados pelo
processo HD sinterizados e tratados
termicamente, moidos por 18, 27, 36 e 45

horas.

Pelos dados apresentados na Figura 2, é
possivel observar que o ima produzido com
tempo de moagem de 45 hs exibiu o melhor
dinhamento cristalografico para ambas
reflexdes. Para as amostras cominuidas por 18
hs observou-se um alargamento do perfil de
orientacdo causado pelo menor grau de

alinhamento desses imas.

O gréfico da Figura 3 representativo para o
plano (105) mostra ainda que os imés com alto
grau de orientago apresentam um maximo, em
aproximadamente 15°. E possivel observar que
guanto maior a orientag8o dos planos (00/) a
reflexd@o (105), a 15 © do eixo de magnetizacao,
torna-se mais bem definida apresentando alta
intensidade, embora sem pertencer ao eixo de
facil magnetizacdo. Esta observacdo indica que
esta orientacdo cristalina preferencial é reflexo

dos planos (000) orientados

perpendicularmente a direcdo de magnetizacao.

De uma maneira gera, observou-se que 0O
tratamento térmico aplicado nas amostras
produziu um efeito na textura. E possivel
verificar que os imas tratados termicamente
apresentaram melhor alinhamento
cristalografico que aqueles ndo submetidos a
este tratamento. O mesmo comportamento foi
verificado em relacdo a moagem onde
observou-se a evolucdo do grau de orientagdo
conforme as amostras foram submetidas a

maiores tempos de moagem o que é bastante
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razoavel, haja vista que a etapa de cominuicao
tem como propésito propiciar uma melhor

distribuicdo granulométrica bem como facilitar

004) .
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Figura 1 — Figuras de pdlo e sua representacdo tridimensional dos planos cristal ogréficos (004) e (105)

para a amostra moida por 45 horas.

As curvas de intensidade normalizada para os
imd HD obtidas em relagdo ao plano
cristalogréafico (004) foram gjustadas por uma
distribuicdo gaussiana e 0 <cos8> calculado

utilizando-se a equacdo (2). A Figura 4

apresenta estes resultados onde o grau de
orientacdo foi plotado em funcdo da
remanéncia medida, apds sinterizacdo e
tratamento térmico, para cada amostra

andlisada.
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Figura 2 — Curvas de intensidade normalizada versus angulo a para os imés de PrFeB sinterizados e

tratados termicamente (plano cristalogréfico (004)).
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Figura 3 — Curvas de intensidade normalizada versus angulo o para os imés de PrFeB sinterizados e

tratados termicamente (plano cristalogréfico (105)).
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Os resultados mostrados na Figura 4 indicam
ser 0 <cosf> um parémetro bastante eficiente

para a verificacdo da evolucdo da textura

cristalogréfica em amostras que exibem um
certo grau de orientacéo que,

aproximadamente, neste caso foi em até 0,95.

11 . . . . . . .
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07 " 1 " 1 1 " 1 "
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Figura 4 — Dependéncia da remanéncia em funcdo de <cosB> (simbolos claros: imas sinterizados;

simbol os escuros. imas tratados termicamente).

A partir deste valor verificou-se uma menor
definicdo do <cosB> quando as amostras
apresentaram altos graus de alinhamento. Este
comportamento do <cosB>, obtido pela andlise
de figuras de pdlo, pode ser atribuido ao
alargamento do | (a) que é a convolucdo do
perfil da linha devido a0 instrumental e a
distribuicdio do alinhamento magnético. O
perfil instrumental € muito largo no método de
reflex@o de Schulz porque a fenda de recepcéo
€ muito larga, e o0 aargamento devido a
distribuicdo do alinhamento € menor quanto
maior o grau de alinhamento. Por outro lado,
para baixos graus de ainhamento, o
alargamento da distribuicdo | (a) pode,
também ser influenciado pela presenca de

difragdo vizinha.

Para uma melhor visualizagdo  do
comportamento dos imas que apresentaram
maiores graus de orientacdo, as curvas de
intensidade normalizada obtidas em relacéo ao
plano cristalogréfico (105) foram gjustadas por
duas distribuicfes Lorentzianas, centradas a 0°
e a 15° a partir do campo magnético aplicado.
A razdo entre elas foi calculada pela equacéo
(3) e é expressa pela notagdo L1gs . Estes
resultados podem ser melhor observados na

Figura 5, onde a razéo L1gs € plotada em

funcdo da remanéncia exibida pelos imas
estudados. Cabe ressaltar neste ponto, que a
razéo Ljygs foi utilizada somente como um
indicativo do grau de orientacdo dos imas
avaliados para o plano cristalogréfico (105),
principalmente, para agueles que apresentaram

atos graus de alinhamento uma vez que pela
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andlise da Figura 4 (<cosB>) a visualiza¢do do

grau de orientagéo torna-se de dificil distingdo.

como intuito o de promover uma melhor

definicéo e visualizagdo do comportamento dos

Dedta forma, a aplicacdo deste indice teve imas estudados.
1,2 T T T T T T T
v
10 i
v
8 o8| .
—
i N
0,6 | 27hs |
A 36hs
v 45hs
014 | ! | | | ! |
1,08 1,10 1,12 1,14 1,16 1,18
Br(T)

Figura 5 — Dependéncia da remanéncia em funcdo de Lq1gs (simbolos claros. im&s sinterizados;

simbol os escuros: imés tratados termicamente).

Dentro deste propdsito, é possivel verificar nos
resultados mostrados na Figura 5, que os imas
obtidos pelo processo HD moidos por 45 horas
e tratados termicamente, se destacam como as
amostras que apresentaram melhor alinhamento

cristalogréfico.

A partir dos valores de <cosf> foi realizada
uma avaliacdo da fracdo magnética presente
em cada ima estudado. A fragdo volumétrica da

fase matriz ProFe 4B foi estimada utilizando-

se a equacdo (4) e a méxima remanéncia
alcangada por um imad permanente ideal
considerada como sendo igual a1,58 T [21]. O

grau de orientacdo, a fragdo volumétrica da

fase ProFe4B e as propriedades magnéticas

(antes e apls o tratamento térmico) dos imas
permanentes PrigFe7eBg preparados pelo

processo HD sfo apresentadas na Tabela 1.

Os resultados apresentados na Tabela 1
indicam que a fragdo volumétrica da fase
matriz decresce com 0 aumento do tempo de
moagem. Considerando os imas tratados

termicamente  podemos  verificar  um
comportamento similar, induzindo que estas
etapas do processamento podem favorecer uma
maior oxidagdo das amostras bem como,
podem ocorrer perdas de terras raras devido a
aplicagdo do alto vacuo durante o tratamento
térmico com a conseqiiente reducdo da fase

magnética.
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Tabela 1 — Grau de orientacio <cosf>, propriedades magnéticas e fragdo volumétrica para iméas de

para a avaliacdo do grau de alinhamento em
imés de PrFeB a partir de andlises de figuras
de podlo, curvas de intensidade normalizada
além de propor um método para a estimativa
da fracBo magnética presente em cada ima

estudado. Podemos concluir que :

- 0 plano cristalogréfico (004) indica
ser uma excelente alternativa para a
andlise das figuras de pdlo , visto que
a reflexdo (006) apresenta difracéo
vizinha que interfere nas medidas de

textura.

- areflexdo (105) foi adotada para a
andlise de figuras de polo por
elevada

relativa nas amostras estudadas

apresentar intensidade

apesar de ndo pertencer a diregdo do

eixo de féacil magnetizacdo .

PrisFersBs
Tempo deMoagem  <cos@>  Br (T) | iHc(T) (+ P (glem’) (£ f (£0,02)
(£0,01) (0,02 0,02) 0,02)

18 hs 0,80 1,09 1,49 7,37 0,88

Sinterizadas 27 hs 0,89 1,10 1,32 7,38 0,80

36 hs 0,92 1,11 1,43 7,35 0,78

45 hs 0,96 1,14 1,39 7,32 0,77

18 hs 0,88 1,09 1,75 7,38 0,80

Tratadas 27 hs 0,92 1,12 1,67 7,39 0,79

Térmicamente 36 hs 0,95 1,13 1,53 7,37 0,77

45 hs 0,97 1,15 1,49 7,30 0,77
4. Conclusdes - <cos 6> e Ljs mostram ser
Este trabalho descreve técnicas cristalograficas parametros  confiaveis  para  a

avaliagdo do grau de ainhamento
cristalogréfico dos imés de PrFeB ,

- através das figuras de pélo (004) e
(105) é possivel quantificar o grau de
orientacdo bem como deterrminar a
fracdo magnética alinhada presente
em cada imé& de PrFeB estudado.

- comparando-se 0os métodos utilizados
trabalho

orientagdo magnética, pode-se afirmar

neste para avdia a
gque a textura cristalografica € uma
técnica extremamente rapida e precisa

naandlise dos iméas de PrFeB.
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