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Resumo

imas aglomerados NdFeB foram produzidos com p6 MPQB+ da MagneQuench. Os
imas foram compactados com pressbes entre 600 a 900 MPa. Analise
microestrutural por difracdo de raios-x com Rietveld demonstrou que os imés séo
isotrépicos, nanocristalinos e apresentam apenas a fase Nd,(Fe,Co)14B. Curvas de
histerese foram medidas em magnetdbmetro de amostras vibrante e em
histeresigrafo. Curvas de histerese foram modeladas com o modelo Stoner-
Wohlfarth puro (2 parametros de ajuste) e com o0 modelo SW-CLC (3 parametros de
ajuste).
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MODELLING OF THE HYSTERESIS CURVE IN NANOCRYSTALLINE NdFeB
BONDED MAGNETS

Abstract

NdFeB Bonded Magnets were produced with MQPB+ powder of MagneQuench. The
magnets were compacted with pressures between 600 to 900 MPa. Microstructural
analysis by X-ray Diffraction and Rietveld revealed that the magnets are isotropic,
nanocrystalline and single phase Nd,(Fe,Co0)14B . Hysteresis curves were measured
in vibrating sample magnetometer and in hysteresigraph. The hysteresis curves were
modeled with the pure Stoner-Wohlfarth model (two adjusting parameters) and with
the SW-CLC model (three adjusting parameters).

Key words: NdFeB; bonded magnets, hysteresis, Rietveld.

Contribuicdo técnica ao 65° Congresso Anual da ABM, 26 a 30 de julho de 2010, Rio de Janeiro,
RJ, Brasil.

Mestranda, Escola de Engenharia Industrial Metalirgica de Volta Redonda, Universidade Federal
Fluminense, Volta Redonda RJ

Pesquisador, IPT Instituto de Pesquisas Tecnolégicas, Sdo Paulo SP.

Professor, Escola de Engenharia Industrial Metalurgica de Volta Redonda, Universidade Federal
Fluminense, Volta Redonda RJ (mcampos@metal.eeimvr.uff.br)

3182

|SSN 1516-392



CONGRESSO
ABMI RMACIONA . .
550 ABM INTERMATIONAL CONGRESS i ‘x\ - =

1 INTRODUCAO

ANAIS
PROCEEDINGS

O modelamento de curvas de histerese € importante para ampliar o conhecimento
sobre a relagdo entre microestrutura e propriedades magnéticas. Através de
modelos podemos inferir caracteristicas da microestrutura do material diretamente a
partir da curva de histerese.

Para o modelamento de curvas de histerese, 3 modelos sdo mais amplamente
utilizados: i) Preisach, ii)Jiles-Atherton e iii) Stoner-Wohlfarth (SW). O modelos de
Preisach e Jiles-Atherton sdo puramente fenomenoldgicos. O modelo de Preisach
redesenha a curva de histerese, transformando-a em uma distribuicdo chamada
distribuicdo de Preisach, ausente de significado fisico. Alguns dos 5 parametros do
modelo de Jiles-Atherton podem ser diretamente correlacionados com a
microestrutura, por exemplo um desses 5 parametros representa diretamente o
campo coercivo,’) mas isso é um ajuste meramente fenomenoldgico. Uma
exposicdo do modelo de Preisach pode ser encontrada em Mayergoyz® e
principalmente na primeira edicdo de Chikazumi.® Especialmente na descricdo de
Chikazumi® fica evidente a natureza fenomenoldgica (sem bases fisicas) do
modelo de Preisach. O modelo de Jiles-Atherton é explicado por Jiles.®

Por outro lado, o modelo Stoner Wohifarth® realmente descreve um fenémeno
fisico: rotacdo coerente em particulas Monodominio. O modelo SW é o mais
adequado para aplicar em imas permanentes, materiais que em geral tem tamanho
de grdo pequeno, proximo ao do tamanho de particula monodominio. Portanto, o
modelo SW é o mais apropriado para extrair informacgdes microestruturais a partir da
curva de histerese em imas permanentes.

Neste trabalho sera descrita a aplicacdo do modelo SW para um imé& aglomerado do
tipo Nd-Fe-B produzido com p6 MQPB+ (MagneQuench).

2 TEORIA

A Figura 1 consiste no modelo SW, e foi construida a partir da relagdo estabelecida
entre o angulo a, o campo aplicado e o angulo 6, ou seja, a medida que o campo
normalizado varia ocorre, conseczijentemente, a variacdo do angulo 6 em relacéo a
a. As equacdes utilizadas foram:®

Sené&Cosf —hSen(a -6) =0 (Eq. 1)
m = Cos(a - 6) (Eq. 2)
Tan’g, = -Tana (Eq. 3)

h.’ =1—§Sen2(20c) (Eq. 4)

Sendo: a = angulo entre a magnetizacdo de saturacdo e o eixo de faclil
magnetizagcdo; 6 = angulo entre o campo aplicado e o eixo de facil magnetizacéo;
h = campo normalizado; m = magnetizacdo normalizada; 6. = angulo critico; h, =
campo critico normalizado.
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Figura 1. Modelo de Stoner-Wobhlfarth para varios angulos a, de 0 a 90°.
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Figura 2. Modelo de Stoner-Wohlfarth para material isotrépico. A curva de magnetizacéo inicial
também é apresentada (em vermelho).

A Figura 2 mostra o resultado previsto pelo modelo Stoner-Wohlfarth para material
isotropico, o que € obtido pela média das varias curvas mostradas na Figura 1.
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Para a elaboracdo de imas aglomerados com material polimérico, o material
utilizado foi o p6 MQPB+ da MagneQuench, de composicdo NdFeCoB, ver mais
detalhes em: http://www.amr-Itd.com/assets/download/MQP-B+-10118-070_v2.3.pdf.
Esse p6 é fornecido recoberto com polimero. Os p6s foram compactados com
pressdo entre 600 MPa e 900 MPa. Depois foram submetidos a cura (~190°C)
durante oito horas.

Micrografias foram obtidas no Microscopio Eletrénico de varredura no IPT. Espectros
de Difragéo de Rios X foram obtidos em Difratdmetro Shimadzu 6000, radiagéo Cr-
Ka no LMMC-IPT Analise Rietveld foi feita com software Topas Academic 4.1.
Medidas magnéticas foram realizadas em Histeresigrafo, KJS Associates, o qual foi
adaptado por Marcelo Lancarotte (IFUSP) para atuar também como Magnetémetro
de Amostra Vibrante.

3 RESULTADOS E DISCUSSAO

As Figuras 3 e 4 apresentam os resultados de Difracdo de raios-X e de analise
Rietveld para as a amostras na forma de p6 como recebido e compactada a
700 MPa.

Figura 3. Analise Rietveld para o p6 MPQB+, antes de qualquer compactacao. O ajuste Rietveld é
apresentado em vermelho (acima), sobreposto aos resultados experimentais. O ajuste Rietveld é
novamente apresentado em azul (abaixo), isoladamente, para facilitar comparacdo. Radiacdo Cr-Ka.
A andlise Rietveld confirma que a amostra € isotrépica, com a presenca apenas de uma Unica fase
Nd,(Fe,Co)14B (outras fases podem estar presentes em fracdo volumétrica da ordem de 1% ou
menos). O ajuste Lorentziano indica tamanho de cristalito em torno de 30 nm.

Figura 4 . Analise Rietveld para amostra compactada a 700 MPa. O ajuste Rietveld é apresentado
em vermelho (acima), sobreposto aos resultados experimentais. O ajuste Rietveld é novamente
apresentado em azul (abaixo), separadamente, para facilitar comparagdo. Radiacdo Cr-Ka. A analise
mostra que a amostra € isotrépica, tendo apenas a fase Nd,(Fe,Co).4B.
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Figura 5. Microestrutura de ima aglomerado compactado com 900 MPa. Tensdo = 15 kV. A andlise
guimica EDS revelou a seguinte proporcao relativa dos elementos: 81.3%Fe-4.3%Co -13.9%Nd. Boro

€ elemento leve, sendo dificil de detectar nesse tipo de analise.
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Figura 6. Curva de histerese para a amostra compactada a 600 MPa. Medida feita em MAV

(Magnetdmetro de amostra vibrante)
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Figura 7 . Curva de histerese para a amostra compactada a 600 MPa. Medida feita em histeresigrafo.
Amostra cilindrica com altura 1.147 cm e raio 0.567 cm. Densidade = 5.83 g/cm®.
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Figura 8. Ajuste Stoner Wohlfarth (SW) para amostra compactada a 600 MPa. Adotou-se correcéao
para campo desmagnetizante N=0.05. Pressdo 600 MPa, d=5.83 g/cm3. Apenas 2 parametros de
ajuste foram utilizados, um relacionado a campo de anisotropia e coercividade e outro relacionado a
magnetizacdo de saturacdo. O pardmetro de ajuste h utilizado foi h= 20 kOe
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Figura 9. Ajuste (SW-CLC) para amostra compactada a 600 MPa. Apenas 3 parametros de ajuste
foram utilizados, um relacionado a campo de anisotropia e coercividade, outro relacionado a
magnetizacdo de saturacdo e um terceiro 1/d=0.3, com o significado fisico de “campo
desmagnetizante invertido”, que representa interagcdo entre particulas. A reta (tracejado em preto)
representa o “switching field” do modelo SW-CLC o qual pode ser identificado como campo coercivo.

O ajuste Rietveld (Figuras 3 e 4) indica que o material na forma de p6 apresenta
tamanho de cristalito muito pequeno (~30 nm). Ambos os efeitos, microdeformacéo
(microstrain) e pequeno tamanho de particula, provocam alargamento de pico de
difracdo, e fica dificil quantificar com precisdo a deformacdo imposta, mas €
perceptivel um leve alargamento dos picos de difragdo nas amostras compactadas.
A analise por Difracdo de Raios X (Figuras 3 e 4) indica que se trata de apenas fase
2:14:1 Ndy(Fe,Co)14B, sem presenca de Fe-alpha e amostra perfeitamente
isotrépica. Os dados de Difracdo de raios-x indicam tamanho de particula
nanocristalino, o que é compativel com a microestrutura apresentada na Figura 5. O
ideal seria realizar microscopia eletrénica de transmissao para identificar o tamanho
de particula nanocristalino.

O modelo Stoner-Wohlfarth prevé para material isotrépico que a remanéncia é a
metade da magnetizagdo de saturacéo (Figura 2). No entanto, as Figuras 6, 7 e 8
mostram que a remanéncia esta um pouco acima da metade de saturacdo. Efeitos
de Exchange-coupling podem levar a remanéncia acima da metade, em materiais
que tenham Fe-alpha.”” Porém , a auséncia de ferro alpha (Figuras 3 e 4) exclui
essa possibilidade.

No ajuste apresentado na Figura 8, adotou-se N=0.05 como correcéo para 0 campo
desmagnetizante (as amostras usadas no MAV foram agulhas com dimensdes
5x1x1 mm). O ajuste SW “puro” (Figura 8) esta longe de ser perfeito e existem
algumas possibilidades para explicagéo: i) Talvez existam nanocristais com tamanho
acima do tamanho de particula monodominio, que é 0.3 pum para NdFe1.B; ® ii) Os
nanocristais talvez tenham formato diferente do esférico, gerando anisotropia de
forma. iii) E possivel que o campo aplicado para a magnetizacao foi insuficiente para
a saturacado magneética.

Caso a hipétese (iii) ndo se verifique, existe a possibilidade de ajuste pelo modelo
SW-CLC.® Na verdade esse modelo SW-CLC parece ser adequado em uma mais
ampla variedade de casos.
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A modificacdo CLC é simplesmente:

hCLC = hSW + (1/d) m (Eq 5)

onde m é a magnetizacdo normalizada, sendo 0 mesmo m apresentado na figura 2.
Da mesma maneira, hsw € 0 h apresentado na Figura 2.

A Figura 9 mostra o ajuste no caso SW-CLC, com parametros h=20 kOe e 1/d=0.3.
Aqui, o fator 1/d tem o significado de campo desmagnetizante inverso, e representa
a magnitude das interacfes entre particulas. Quando o switching field é atingido, a
magnetizagcao reverte. Por isso a curva em azul (figura 9) ndo representa o inteiro
ciclo de histerese; na verdade é como se a curva em azul sofresse um “truncamento”
ao atingir o switiching field denotado pelas retas tracejadas (em preto), as quais sao
paralelas ao eixo das ordenadas.

No presente estudo foram modelados os dados obtidos no MAV. No histeresigrafo
(Figura 7) o 1° e 3° ficam distorcidos, o que dificulta a estimativa principalmente da
magnetizagdo de saturacdo. Além disso, no MAV é mais confiavel a correcdo de
efeitos de campo desmagnetizante, desde que a amostra tenha o formato de
agulhas, o que minimiza este efeito. Em trabalhos futuros deveremos abordar a
situacdo exemplificada na Figura 7, modelando medidas feitas em histeresigrafos.
Os resultados mostram que o material estudado comporta-se préximo ao previsto
pelo modelo Stoner-Wohlfarth, sendo que com um ajuste do tipo SW-CLC é possivel
modelar a maior parte da curva de histerese (da saturagdo no 1° quadrante até o
campo coercivo do 2° quadrante) (da saturacdo no 3° quadrante até o campo
coercivo do 4° quadrante) (Figura 9).

Existe uma clara vantagem do modelo SW-CLC™ em relacdo ao modelo Jiles-
Atherton,Y) pois o modelo Jiles-Atherton necessita de 5 parametros de ajuste, os
quais sdo desprovidos de significado fisico. E evidente que aumentando o nimero
de parametros de ajuste fica mais facil ajustar curvas experimentais. Portanto, um
ajuste com menos parametros sempre € mais dificil.

5 CONCLUSOES

A caracterizacdo microestrutural indica que o po6 utlizado € nanocristalino,
monofasico (Nd,(FeCo).4B) e isotropico.

Para ajuste do tipo Stoner-Wohlfarth, medidas feitas em histeresigrafo s&o menos
apropriadas do que as feitas em MAV (Magnetdmetro de Amostra Vibrante), pois o
1° e 3° quadrantes da curva de histerese séo distorcidos.

E possivel modelar as curvas de histerese obtidas com um modelo do tipo SW-CLC,
0 qual tem apenas 3 parametros de ajuste, todos eles com claro significado fisico.
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