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RESUMO

A eficiéncia energética ¢ um dos principais focos do desenvolvimento tecnologico mundial e,
sendo assim, os materiais magnéticos ganham destaque, visto que novos desenvolvimentos
nessa area buscam a otimizagdo de dispositivos ligados a geracdo e a conversdo de energia
elétrica. Os compositos magnéticos moles (Soft Magnetic Composites — SMCs) sdo uma classe
de materiais magnéticos cuja configuracao visa a reducdo de perdas devido a alta resistividade
elétrica introduzida pelo revestimento isolante de particulas ferromagnéticas em um
compactado, permitindo a condu¢do do fluxo magnético de maneira isotropica em trés
dimensdes e possibilitando a miniaturizacdo de motores elétricos, designs inovadores e
aplica¢des mais sofisticadas. Essas vantagens tém sido vinculadas ao aumento na frequéncia de
trabalho destes motores. No entanto, esse aumento leva a uma maior perda energética por conta
da aparicdo de correntes parasitas no nucleo magnético. Uma forma de mitigar esses efeitos se
da através do desenvolvimento de propriedades nos SMCs que tragam simultaneamente alta
magnetizacao de saturagdo e elevada resistividade elétrica. Tais propriedades sao dependentes
das caracteristicas da particula ferromagnética e do revestimento isolante. Portanto, tendo tudo
isto em vista, o objetivo deste trabalho ¢ avaliar um SMC contendo como primeira camada
nanoparticulas de 6xido de nidbio (Nb2Os) e como segunda camada uma fase vitrea. Estas
nanoparticulas 6xidas foram obtidas através de uma suspensao estavel de Nb,Os recebida de
uma empresa parceira e caracterizadas por meio de andlises de distribuicdo de tamanho de
particula, MEV-EDX, potencial zeta e tamanho hidrodindmico. Adicionalmente, a utilizagao
de uma fase vitrea composta por 6xido de boro foi utilizada com parametros fixados para avaliar
como a camada 6xida interagiria com a camada vitrea, sendo o silicato de potassio do tipo vidro
liquido o gerador da camada vitrea estudada nesta pesquisa. A mesma, entdo, foi dividida em
quatro etapas: na primeira, o pé de ferro utilizado teve suas propriedades magnéticas
melhoradas através de um tratamento térmico prévio em forno resistivo e caracterizadas com
microscopia optica e medicao de propriedades magnéticas. Este tratamento reduziu em 43% as
perdas por histerese e aumentou em 17% a permeabilidade em relagdo ao pd de ferro comercial.
Na segunda etapa, houve o revestimento com Nb,Os variando tempo de mistura da solugdo com
Nb2Os e sua concentragdo molar. A amostra com menor concentragao molar de Nb2Os e menor
tempo de mistura (10 mM — 15 min) se destacou como mais promissora. Na terceira etapa,
novos métodos de medigdo magnética e elétrica foram desenvolvidos e dispositivos de medigao
magnética e elétrica foram produzidos devido a problemas ocorridos no equipamento
comercial, onde os resultados obtidos nestes dispositivos foram comparados e validados com
éxito. Por fim, ocorreu a ultima etapa: o recobrimento com silicato de potassio, variando a
concentragdo de sélidos da solu¢do. O novo SMC de dupla camada produzido foi avaliado
utilizando as ferramentas de medi¢do desenvolvidas no laboratério com resultado de
resistividade promissor para fra¢ao de silicato de potassio de 1,5% em massa.

Palavras-chave: perdas magnéticas, resistividade elétrica, composito magnético mole,
nanoparticulas, 6xido de niobio, 6xido de boro, silicato de potassio.



ABSTRACT

Energy efficiency is one of the main focuses of global technological development and,
therefore, magnetic materials gain prominence, as new developments in this area seek to
optimize devices linked to the generation and conversion of electrical energy. Soft Magnetic
Composites (SMCs) are a class of magnetic materials whose configuration aims to reduce losses
due to the high electrical resistivity introduced by the insulating coating of ferromagnetic
particles in a compact, allowing the conduction of magnetic flux in an isotropic manner in three
dimensions and enabling the miniaturization of electric motors, innovative designs and more
sophisticated applications. These advantages have been linked to the increase in the working
frequency of these engines. However, this increase leads to greater energy loss due to the
appearance of eddy currents in the magnetic core. One way to mitigate these effects is through
the development of properties in SMCs that simultaneously bring high saturation magnetization
and high electrical resistivity. Such properties are dependent on the characteristics of the
ferromagnetic particle and the insulating coating. Therefore, with all this in mind, the objective
of this work is to evaluate an SMC containing niobium oxide nanoparticles (Nb2Os) as the first
layer and a glass phase as the second layer. These oxide nanoparticles were obtained through a
stable suspension of Nb>Os received from a partner company and characterized through analysis
of particle size distribution, SEM-EDX, zeta potential and hydrodynamic size. Additionally,
the use of a glass phase composed of boron oxide was used with fixed parameters to evaluate
how the oxide layer would interact with the glass layer, with liquid glass-type potassium silicate
being the generator of the glass layer studied in this research. It was then divided into four
stages: in the first, the iron powder used had its magnetic properties improved through prior
heat treatment in a resistive furnace and characterized with optical microscopy and
measurement of magnetic properties. This treatment reduced hysteresis losses by 43% and
increased permeability by 17% compared to commercial iron powder. In the second stage, there
was coating with Nb,Os varying the mixing time of the solution with Nb>Os and its molar
concentration. The sample with the lowest molar concentration of Nb>Os and the shortest
mixing time (10 mM — 15 min) stood out as the most promising. In the third stage, new magnetic
and electrical measurement methods were developed and magnetic and electrical measurement
devices were produced due to problems occurring in commercial equipment, where the results
obtained from these devices were successfully compared and validated. Finally, the last stage
occurred: coating with potassium silicate, varying the concentration of solids in the solution.
The newly produced double-layer SMC was evaluated using the measurement tools developed
in the laboratory with promising resistivity results for a potassium silicate fraction of 1.5% by
mass.

Keywords: magnetic losses, electrical resistivity, soft magnetic composite, nanoparticles,

niobium oxide, boron oxide, potassium silicate.
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1. INTRODUCAO

A economia de energia tem sido um dos principais motivos para o desenvolvimento de
novos materiais (ENERDATA, 2018), impulsionada pela preocupagdao mundial em torno do
continuo aumento no consumo de energia, das potenciais dificuldades no fornecimento de
energia limpa a precos acessiveis, da conten¢do de recursos e dos impactos ambientais causados
pelos processos produtivos (GUTFLEISCH et al., 2011; PERIGO et al., 2018). Nesse contexto,
gracas a desenvolvimentos voltados ao setor, realizados desde 2000, em nivel mundial, foi
possivel evitar a necessidade de um aumento de 12% na demanda de energia elétrica global em
2017 (INTERNATIONAL ENERGY AGENCY, 2018). Em um cenario mais atual pos-
pandemia, a demanda global por eletricidade aumentou 5%, alimentada por um inverno mais
frio e pela dramdtica recuperacdo econdomica mundial (INTERNATIONAL ENERGY
AGENCY, 2021).

Com a motivagao trazida por esse cenario de oportunidade, um fator que vem ganhando
grande importancia desde o inicio do século XXI ¢ a eficiéncia dos produtos elétricos
(ESPINDOLA, 2003). Dentro desse contexto, os materiais magnéticos desempenham um
importante papel, uma vez que se encontram em um grande numero de aplicagcdes em produtos
e em processos industriais dentro de diversos setores. Os mesmos se destacam no
desenvolvimento de aplicagdes energéticas, principalmente por estarem relacionados a busca
pela otimizagdo de dispositivos relacionados a geragdo, ao condicionamento, ao transporte € a
conversdo de energia elétrica (GUTFLEISCH et al., 2011). Dentre esses materiais, incluem-se
os chamados materiais magnéticos moles, que apresentam a capacidade de amplificar a
intensidade de um campo magnético ao qual sdo submetidos. Além de motores e geradores
elétricos, esses materiais sdo também utilizados em uma grande gama de dispositivos como
solenoides, dispositivos de controle de fluxo, sistemas de freio ABS, controle de tragdo positiva,
relés e atuadores (LALL, 1992).

Dentre os materiais que possuem as caracteristicas necessarias para utilizagao nessas
aplicagdes, os compoésitos magnéticos moles (soft magnetic composite — SMC) atendem
especialmente bem as aplicagdes voltadas para média e alta frequéncia devido a sua alta
resistividade elétrica, mas sendo utilizados até mesmo em baixas frequéncias em projetos
especiais de maquinas elétricas. Esses compositos, formados por particulas ferromagnéticas
revestidas por uma camada isolante elétrica, apresentam caracteristicas isotropicas, permitindo
assim o carregamento de fluxo magnético em trés dimensoes, diferentemente das tradicionais

chapas de ago elétrico que sdo limitadas a duas dimensdes (ANDERSSON, 2009; BOEHM,;
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HAHN, 2012). Tal caracteristica permite a miniaturizacdo de dispositivos contendo
componentes em SMC, assim como a obtencdo de designs inovadores, melhor eficiéncia
energética e aplicagdes mais sofisticadas (HULTMAN; JACK, 2003). Além disso, o
processamento de componentes baseados nessa tecnologia seguem técnicas da metalurgia do
p6, gerando componentes com a geometria final ou com necessidades de apenas pequenas
alteragdes, possibilitando alta produtividade e um menor desperdicio de material
(ANDERSSON, 2009; CREMONEZI; LOPES, 2009; SHOKROLLAHI; JANGHORBAN,
2007).

Embora determinada aplicacdo exija um dado desempenho, de maneira geral, para os
materiais ferromagnéticos moles, incluindo os SMCs, busca-se uma combinacdo de elevados
valores de magnetizagdo de saturacdo, resistividade e permeabilidade, e baixas coercividade e
perdas magnéticas (GUTFLEISCH et al., 2011; PERIGO et al., 2018). Particularmente, a
tecnologia de preparagdao e a composi¢do do SMC sdo os fatores mais importantes para a
otimizagdo dessas propriedades (LAUDA et al., 2016). Sendo que as mesmas dependem tanto
das caracteristicas da particula ferromagnética, quanto do seu revestimento isolante. Dessa
forma, um dos campos de pesquisa de destaque dentro dessa area se concentra no
desenvolvimento destes revestimentos.

Tendo tudo isso em vista, o presente trabalho tem como objetivo avaliar o
desenvolvimento de um compoésito magnético mole baseado em particulas ferromagnéticas
recobertas com pentoxido de nidbio nanoparticulado e fases vitreas — 6xido de boro e silicato
de potassio. Através da sinergia entre os compostos isolantes selecionados e ajustes de
parametros dos recobrimentos (tempo de mistura entre pd de ferro e suspensdo de NbyOs,
concentra¢cdo molar da solucdo de nanoparticulas de 6xido de nidbio e concentracao massica de
silicato de potéssio) pode-se ainda investigar os efeitos destes parametros sobre as propriedades
elétricas e magnéticas do compdsito desenvolvido, visando principalmente a minimizagao das
perdas magnéticas. A fase vitrea de silicato de potassio - com elevada resistividade elétrica,
baixo custo e facil manipulagdo - foi utilizada em substituicao ao precursor de fase vitrea acido
borico, utilizado em desenvolvimentos anteriores.

Propde-se neste estudo a realizagdo de um plano experimental que visa encontrar os
melhores parametros de recobrimento das nanoparticulas de Nb>O3 com o p6 de ferro em um
SMC de dupla camada utilizando como camada vitrea o 6xido de boro, com parametros de
recobrimento fixados baseados em resultados anteriores obtidos no laboratério. Assim,

possibilitando identificar as amostras com combinag¢dao de parametros de recobrimento com
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Nb2O3 mais promissora e, posteriormente, o recobrimento da fase vitrea com silicato de
potassio.

2. OBJETIVOS

2.1. Objetivo Geral

Este trabalho tem como objetivo central avaliar a utilizacdo de nanoparticulas de
pentdxido de nidbio (Nb2Os) e fases vitreas como recobrimentos isolantes de particulas
ferromagnéticas em compositos magnéticos moles. O trabalho busca avaliar os efeitos dos
processos de recobrimento sobre as propriedades magnéticas do novo compdsito magnético

mole de dupla camada.

2.2. Objetivos Especificos

e Estudar e otimizar o tratamento térmico de beneficiamento das propriedades
magnéticas do po de ferro base Fe40.37 através do crescimento de seus graos;

e Investigar os efeitos dos parametros de mistura (concentragdao de Nb>Os e tempo
de mistura) sobre as propriedades magnéticas do SMC de dupla camada;

e Desenvolver métodos para caracterizagdo magnética e elétrica das amostras do
SMC através da produgdo de dispositivos simplificados;

e Avaliar a variagdo das propriedades magnéticas do SMC de dupla camada em

funcdo da concentragdo massica de silicato de potéssio.
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3. REVISAO BIBLIOGRAFICA

Esta secdo trata sobre os temas relevantes para o desenvolvimento e total entendimento
deste trabalho. O primeiro topico introduz os procedimentos de medi¢cdo magnética e apresenta
brevemente conceitos e propriedades de interesse para desenvolvimento de materiais
magnéticos; o segundo topico aprofunda essa discussdo apresentando como ocorre o arranjo de
pequenas regides dentro do material (dominios magnéticos) como resposta a aplicacdo de
campos magnéticos externos durante o processo de magnetizacio; o terceiro topico finaliza a
explicacdo das propriedades de interesse introduzindo o conceito de perdas magnéticas em
campos alternados, uma das principais respostas nas caracterizagdes de materiais magnéticos
moles; o quarto topico introduz de forma ampla o conceito de materiais magnéticos moles em
termos de aplicagdo e materiais cldssicos, aprofundando essa revisdo do estado da arte para
compositos magnéticos moles (SMC), uma classe que vem se destacando dentro da area de
materiais magnéticos moles; e, por fim, o quinto topico introduz o 6xido de nidobio em SMCs,
apresentando também uma pesquisa de anterioridade cientifica e patentdria sobre os mesmos
contendo Nb»Os em sua composicdo, apontando as oportunidades que motivaram o

desenvolvimento deste trabalho.

3.1. Histerese e propriedades magnéticas

Independente do estado fisico, todos os materiais apresentam caracteristicas magnéticas
resultantes do estado de spin dos elétrons dos dtomos e de sua interagdo quando submetidos a
campos magnéticos externos (CULLITY; GRAHAM, 2008). Porém, sio os materiais
ferromagnéticos que ao serem colocados na presenga de um campo magnético se imantam
fortemente, gerando um campo magnético muitas vezes maior do que o aplicado. E verificado
que a presenga de um material ferromagnético torna o campo magnético resultante centenas de
vezes mais intenso (CULLITY; GRAHAM, 2008; LALL, 1992).

As propriedades magnéticas dos materiais ferromagnéticos, as quais naturalmente
determinam as aplicacdes desses materiais, sdo comumente avaliadas através de uma curva de
histerese gerada através da aplicagdo de um campo H sobre o material em que se mede a
resposta em termos da densidade de fluxo B (JILES, 1991; VACHON; GELINAS, 2014), como

apresentado na Figura 1.
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Figura 1 — Curva de histerese BxH tipica para materiais ferromagnéticos.
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Fonte: Adaptado de LALL, 1992.

A permeabilidade magnética (p), dada pela razao entre a densidade de fluxo e o campo
aplicado, definida pela Equacdo (1) (JAKUBOVICS, 1987), ¢ indicada pelas linhas tangentes
a curva de magnetizacdo inicial, ou seja, a curva que parte do material desmagnetizado
(coordenadas (0,0) no grafico). Sendo bastante comum a comparagdo de materiais de acordo
com a sua permeabilidade méxima, pum, tomada como a maior razdo B/H de uma curva de
magnetizacao inicial, representada pela semi-reta que liga a origem a tangente ao “joelho” da

curva BxH saturada como apresentado na Figura 1 (LALL, 1992).

uw=B/H (1)

A permeabilidade magnética também pode ser caracterizada como o grau de facilidade
com que um fluxo magnético consegue atravessar o material (CSANYT, 2011). Se o material
apresenta boa permeabilidade significa que o mesmo ¢ de facil magnetizagdo. Em outras
palavras, ela pode ser descrita como um amplificador de propriedades magnéticas do material
ferromagnético (BOTELHO, 2012).

A medida que H ¢ aumentado além do valor de campo aplicado onde se atinge a
permeabilidade maxima, a taxa em que ocorre o aumento da densidade de fluxo vai se tornando
cada vez menor até que se atinja um ponto de saturacao Js associado a uma indugdo magnética
apresentada como B na Figura 1. A partir desse ponto, um campo externo aplicado nao mais

tera efeito de polarizagao no material e o material é dito encontrar-se no estado saturado.
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Ap0s atingir a saturagdo magnética no material e reduzir o valor de H, a curva de
magnetizacao segue um caminho distinto do inicial, o que justifica o termo "histerese". Quando
o campo aplicado ¢ reduzido a zero, permanece uma indugdo residual B, conhecida como
remanéncia. Para restaurar a condi¢do de indugao magnética igual a zero, € necessario aplicar
um campo coercivo He (SILVEYRA et al., 2018), de magnitude oposta ao campo inicialmente
induzido. Ao aumentar o campo aplicado além de H., ocorre a saturacdo da polarizagdo no
sentido oposto, porém com a mesma magnitude em relacdo a saturacdo alcancada na
magnetizacao inicial. Por fim, ao retirar o campo aplicado e aumentar H na direcao inicial,
fecha-se o ciclo de histerese, resultando em uma curva simétrica. A area dentro desse ciclo é
responsavel por importantes propriedades do material, denominadas perdas magnéticas

(JAKUBOVICS, 1987).

3.2. Dominios magnéticos

O cientista francés Pierre Weiss, em 1906, introduziu dois notdveis conceitos que
permitiam um melhor entendimento dos materiais ferromagnéticos. O primeiro deles destaca
que tais materiais demonstram uma magnetizagao intrinseca, mesmo na auséncia de um campo
magnético externo. O segundo conceito refere-se a subdivisdo desses materiais em pequenas
regides conhecidas como dominios magnéticos, onde os momentos magnéticos atomicos estao
alinhados na mesma dire¢do. Esses dominios sdo separados por estruturas chamadas de paredes
de dominio (LALL, 1992).

A teoria formulada por Pierre Weiss sugere que, com o intuito de minimizar a energia
magnetostatica, cada dominio ¢ direcionado ao longo da dire¢do mais fécil, porém em uma
orientacdo oposta ao dominio adjacente. Dessa maneira, a inducdo de cada dominio se
neutraliza com a do dominio vizinho, resultando em uma indugdo total nula quando
consideramos todo o material em seu estado desmagnetizado. A Figura 2 apresenta um esquema
da organiza¢do dos dominios magnéticos em um material policristalino. Devido as variagdes
na orientacdo cristalografica de grdo para grdo, a direcdo da facil magnetizacdo também

acompanha essas variagoes. (LALL, 1992).
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Figura 2 — Dominios magnéticos dentro de um material policristalino.

Fonte: GORKUNOV; DRAGOSHANSKY, 2000.

A teoria dos dominios ¢ fundamental para explicar o processo de magnetizagdao e
desmagnetizagdo, que se manifesta na curva de histerese do material. Quando um campo
magnético ¢ aplicado a um material ferromagnético que inicialmente estd desmagnetizado, esse
campo tem o efeito de promover o crescimento dos dominios que estdo alinhados com a sua
direcdo preferencial, em detrimento dos dominios orientados de outras formas. Esse
crescimento ¢ alcangado por meio da movimentagdo das paredes de dominio. A medida que a
intensidade do campo magnético externo aplicado aumenta, os dominios restantes sdo
compelidos a girar para se alinhar com o campo aplicado, como ilustrado na Figura 3. Durante
o processo de desmagnetizagdo, a resposta do material depende de varios fatores, incluindo a

mobilidade das paredes de dominio e a presenca de dominios na dire¢cdo oposta (LALL, 1992).

Figura 3 - Movimentagao das paredes e rotagdo dos dominios no processo de magnetizagao.
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Fonte: traduzido de CULLITY; GRAHAM, 2008.
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3.3. Perdas magnéticas em campos alternados

A procura por processos que resultem em materiais com perdas cada vez menores esta
atrelada ao avango no conhecimento dos mecanismos que geram as perdas magnéticas
(ESPINDOLA, 2003).

Estas perdas magnéticas consistem na energia que se perde quando a mesma ¢ aplicada
para atingir determinado nivel de indu¢do magnética em um campo alternado com frequéncia
definida. Esta energia despendida ¢ geralmente convertida em calor e diminui a eficiéncia da
maquina elétrica (KOLLAR et al., 2013).

De acordo com a teoria de separacao de perdas, a perda total no ferro W;, para qualquer
material, pode ser decomposta na soma de uma parcela estatica, composta pela perda por
histerese, W, (FIORILLO, 2004), e outra parcela dindmica, sendo esta tltima formada pelas

perdas por correntes parasitas (ou por corrente de Foucault), W,,, e perdas excedentes,
W, (BERTOTTI, 1988). A Equagao (2), bem como a Figura 4, ilustram esta separacdo de

perdas para uma dada frequéncia de magnetizagao, fexpressa em Hz.

We(f) = Wh + Wep(f) + Were () [I/m’] 2)

Figura 4 — Esbo¢o das componentes da perda total no ferro em fun¢do da frequéncia.
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Fonte: SILVA JUNIOR, 2007.

A componente de perdas por histerese, W), ¢ independente da frequéncia de

magnetizagdo, enquanto as componentes de perdas por correntes parasitas, W, (f), € de perdas
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excedentes, W,,.(f), aumentam com a frequéncia de magnetizacdo. Estas trés componentes
sdo associadas a diferentes mecanismos que serdo discutidos brevemente a seguir.

Essas perdas também sdo comumente estudadas na forma das poténcias dissipadas,
partindo da multiplicacdo da Equacdo (2) pela frequéncia de magnetizacdo e divisdo pela

densidade do material, p, resultando na Equagao (3):

/k 3
Pt(f)=Ph(f)+Pcp(f)+PexC(f)=Wh£+[/ch(f)g_l_vvexc(f)g [W g] ( )

As perdas totais sdo ainda comumente modeladas para utilizacdo em softwares de
simulagdo e desenvolvimento de dispositivos eletromagnéticos através da equacao de Steinmetz
e suas variagdes, de onde o modelo mais comumente utilizado para chapas de ago elétrico ¢
dado na Equacdo (4). Em que Ky, a, Ko e Kexe s@0 coeficientes de ajuste para o material
modelado, sendo os dois primeiros associados as perdas por histerese, enquanto os dois ultimos

sdo respectivamente associados as perdas por corrente parasita e as perdas excedentes.
P, =Ky Bf + ch32f2 + Kechsz5 [W/kg] “4)

Originalmente o formalismo de separagao de perdas foi desenvolvido e testado para acos
elétricos laminados, porém, pode ser expandido para outros materiais magnéticos, como os
compositos magnéticos moles, se devidamente consideradas as diferencas estruturais e

magnéticas destes (KOLLAR et al., 2013).

3.3.1. Perda por histerese (Wh)

A perda por histerese (IW},) consiste na energia dissipada resultante do fendmeno da
histerese magnética, em que o material, apds ter sido magnetizado, ndo retorna sua
magnetizacdo a zero com a retirada do campo magnetizante, retendo um valor residual que
necessita de energia adicional para ser levado a zero.

Esse tipo de perda esté relacionado com a dificuldade na movimentagdo das paredes de
dominio durante a magnetizacdo/desmagnetizagdo do material. Durante esse processo, a
inversdo de fluxo se concentra nas paredes de dominio e, mesmo com uma excitagdo quase
estatica, surgem pequenas correntes parasitas devido ao deslocamento destas paredes. Este

deslocamento também pode ser dificultado por defeitos estruturais, ocorrendo de forma
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intermitente e brusca (efeito Barkhausen). Pulsos de correntes, com duracdo de
aproximadamente 107 s, sdo gerados em volta destes segmentos de parede de dominio a cada
deslocamento brusco e dissipados por efeito Joule. Como o tempo destes pulsos ¢ de ordens de
magnitude menor do que o periodo de magnetizagao (1/f), pode-se dizer que W}, é independente
de £, sendo por isso também chamada de perda estatica (FIORILLO, 2004).

A perda por histerese, de uma maneira mais geral, pode ser dada pela Equacado (5):
Wy, = .cfHdB [J/m?] (5)

Em aplicagdes de baixas frequéncias, ¢ importante destacar que a principal contribui¢ao
para as perdas totais ¢ a perda por histerese. No entanto, essa perda pode ser reduzida por meio
de processos que diminuam a coercividade do material, o que pode ser alcancado através de
diversas estratégias, como o aumento do tamanho de grao, a reducdo das impurezas, o aumento
da densidade do material e o alivio das tensdes residuais. Isso ocorre porque os contornos de
grao, as impurezas € as regioes tensionadas atuam como pontos de ancoragem para as paredes
de dominio, aumentando a resisténcia a magnetizagdo. Além disso, porosidades no material
também contribuem para a geracdo de campos desmagnetizantes, os quais aumentam as

perdas(KOLLAR et al., 2013; SHOKROLLAHI; JANGHORBAN, 2007).

3.3.2. Perda por correntes parasitas (Wep)

A segunda componente na Equagéo (2), Wy, € uma parcela diretamente dependente da
frequéncia de magnetizac¢do, sendo calculada mediante a aplicagdo das leis de Maxwell ao
material (FIORILLO, 2004). Essa contribuicdo de perdas esta intrinsecamente ligada a
circulacao de correntes parasitas no nucleo ferromagnético, as quais sao induzidas pelo campo
magnetizante alternado (KOLLAR et al., 2013). A componente de perdas associada a estas

correntes em um material macigo ¢ dada pela Equagao (6):

_ (T[deme)z f [J/m’] (6)

P Bor

Onde d,f ¢ a dimensdo efetiva das correntes parasitas, By, a indu¢do magnética maxima

do ciclo de magnetizacdo, py a resistividade elétrica do material e f um coeficiente geométrico.
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Uma estratégia eficaz para reduzir a componente W, em rotores e estatores de motores
elétricos envolve o empilhamento de chapas de ferro-silicio laminado, mantendo-as isoladas
umas das outras. Essa abordagem tem o proposito de diminuir o caminho efetivo d, 7 por onde
as correntes parasitas circulam. Ao empilhar e isolar as chapas de forma paralela a direcao do
campo magnético alternado, conforme ilustrado na Figura 5, as correntes parasitas ficam
confinadas na espessura de cada chapa, resultando em uma drastica redu¢do da componente W,
(SHOKROLLAHI; JANGHORBAN, 2007).

Além disso, a laminag¢do das chapas oferece a vantagem adicional de aumentar a
permeabilidade do material, gracas ao processo de texturiza¢do e a possivel orientacdo dos
graos. No entanto, ¢ importante ressaltar que essa abordagem de alta eficiéncia ¢ mais adequada
a geometrias que permitem o fluxo bidimensional, com as chapas alinhadas paralelamente ao

eixo da inducdo magnética (BOEHM; HAHN, 2012).

Figura 5 - Correntes parasitas geradas em um material condutor macigo (direita) e em chapas

isoladas (esquerda) por uma variacao de fluxo magnético.

I

!

Fonte: adaptado de TONTINI, 2017.

Outra estratégia eficaz para reduzir a componente W, envolve a producdo de materiais
compositos nos quais cada particula de material magnético ¢ completamente revestida por um
material isolante. Isso tem o efeito de confinar as correntes parasitas dentro de cada particula,
minimizando suas contribui¢des. Esses materiais sdo conhecidos como compdsitos magnéticos
moles, ou SMCs, os quais serdo explorados em detalhes adiante.

Em relagdo a esses materiais, as perdas classicas devido as correntes parasitas podem
ser compreendidas como a combinagdo de dois tipos de correntes: aquelas que ocorrem no
interior de cada particula, de maneira perfeitamente isolada (correntes intraparticulares), e
aquelas que se desenvolvem entre as particulas quando ha alguma falha no revestimento

isolante (correntes interparticulares), como ilustrado na Figura 6 (KOLLAR et al., 2013).
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Figura 6 - Caminhos de corrente parasita em compositos magnéticos moles: interparticulares e

intraparticulares

< - - torrente parasita interparticular

_ ~particula ferromagnética

- isolante

2 _ - corrente parasita intraparticular
@ =~ ~poro

Fonte: traduzido de KOLLAR et al., 2013.

No que diz respeito as perdas classicas por corrente parasita interparticulares (WCZ“” ,
o comportamento dessas perdas pode ser equacionado tal qual a apresentada para os materiais
bulk da Equagdo (6), onde py, ¢ a resistividade elétrica do compdsito magnético mole.

Em relagdo as perdas por corrente parasita intraparticulares (Wcigltm), pode-se estimar o
valor dessas perdas considerando uma aproximag¢do em que o material é composto por
particulas esféricas perfeitamente isoladas. Nessa abordagem, o valor de Wci;“m pode ser
estimado utilizando o didmetro médio das particulas como d.r € um valor de =20, conforme
mostrado na Equacdo (7). Nesse contexto, py representa a resistividade elétrica do material

ferromagnético no interior da particula.

(mdBm)* (7

Wintra —

Porém, caso ndo haja integridade completa da fase isolante, este valor estimado ¢ muito
inferior ao observado experimentalmente. Nesse caso, deve-se considerar d.s como uma média
da distribui¢do do tamanho de conjuntos de particulas em contato, ou didmetro circular efetivo

de particulas interconectadas (RODRIGUES et al., 2001).

3.3.3. Perda excedente (Wexc)

A perda excedente ou perda andmala, como o proprio nome indica, € originada

supostamente pelo excesso de correntes induzidas e esta associada a0 movimento nao



29

conservativo das paredes dos dominios magnéticos durante o processo de magnetizacao devido
a heterogeneidades no material (BERTOTTI, 1988).

Virias teorias foram construidas para avaliar estas perdas chamadas excedentes. A mais
aceita atualmente baseia-se em uma analise estatistica da organizagdo dos dominios e paredes
magnéticas. Foi definida uma nova entidade fisica, o “objeto magnético” ou OM, que representa

113 ’ o o . . ~
um “pacote” de dominios magnéticos que se invertem acompanhando a dire¢do do campo
magnético (BERTOTTI, 1988). Para varios materiais magnéticos, a componente € expressa

pela Equagao (8):

16GSB, f

1 [J/m3] 8
n5Vopr )

VVexc = Zan()VO \/1 +

Onde n, é o numero de objetos magnéticos ativos no processo de magnetizagdo com
corrente continua, V, ¢ o pardmetro do material referente ao ancoramento local do campo
magnético, S a secao reta do material perpendicular ao fluxo magnético, B, a indugcdo méaxima,
f a frequéncia de magnetizagdo, pp a resistividade elétrica do material e G um coeficiente
adimensional igual a 0,1356 (KOLLAR et al., 2013).

Se a condi¢do (16GSB,,f/n3Vypr) > 1 é satisfeita, encontra-se a dependéncia Wey ~
/2 (BERTOTTI, 1988). No entanto, segundo Kollar ef al., para materiais heterogéneos com
altos valores de pr eou ny, como os SMCs, vale a condi¢do
(16GSB,,f /n2V,ypr) < 1, permitindo uma expansio de Taylor da Equagdo (9), levando a

expressao:

_ 16GSB,*f

exc —

ngPR ©)

Desta forma, no caso de SMCs, a componente de perda excedente We. apresentaria a
mesma dependéncia linear com a frequéncia que a componente W,,, de tal forma que para SMCs
a equacao de Steinmetz, diferentemente da apresentada previamente na Equacao (4) para chapas

de ago, assume a forma das Equagdes (10) e (11) a seguir (PERIGO et al., 2018):

Py = Ky B*f + K;,B*f? + Koy B*f? (10)
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P, = Ky Bf + KpB*f? (11)

em que o coeficiente K, representa as perdas dinamicas, soma das perdas parasitas intra e
interparticulares com as perdas excedentes.

Considerando que as perdas totais durante o processo de magnetizacdo t€ém origens
diversas, abordagens e materiais variados sdo empregados para reduzi-las em situagdes
especificas, onde se requerem niveis definidos de inducdo méxima e frequéncia de
magnetizacdo. Portanto, ao escolher materiais magnéticos moles, ¢ crucial analisar
minuciosamente como eles se comportam em termos de perdas nas condi¢des especificas de

uma determinada aplicag@o.

3.4. Materiais magnéticos moles

Dentre os materiais magnéticos moles disponiveis comercialmente, as chapas de acgo
elétrico desempenham um papel proeminente na fabricagdo de maquinas € componentes
elétricos. No entanto, devido a alta condutividade elétrica desses materiais, sua eficiéncia é
consideravelmente reduzida em aplicagdes de média e alta frequéncia (geralmente acima de
400 Hz). Como resultado, o uso do aco elétrico esta geralmente limitado a aplicagdes de baixa
frequéncia (BOEHM; HAHN, 2012). Adicionalmente, o aco elétrico laminado ¢ eficaz na
conducao do fluxo magnético em apenas duas dimensdes, o que restringe as op¢oes de design
para componentes. Por fim, ¢ importante ressaltar que o processo de estampagem utilizado na
produgdo de estatores e rotores com essas chapas resulta em um significativo desperdicio de
material (BOEHM; HAHN, 2012).

Os componentes sinterizados a base de Fe, Ni ¢ Co ou combinagao desses elementos
possuem aplicagdes principalmente na industria eletroeletronica (CREMONEZI; LOPES,
2009). Esses normalmente apresentam alta densidade de fluxo magnético, a qual é associada
com a pureza do material e densidade da peca sinterizada (SHOKROLLAHI; JANGHORBAN,
2007). No entanto, devido a alta condutividade elétrica desses materiais, o uso dos mesmos em
aplicagdes em alta frequéncia ¢ limitado, assim como acontece com os agos elétricos.

Uma alternativa de materiais magnéticos moles utilizada para alta frequéncia sio as
ferrites moles, como as ferrites de Mn-Zn e Ni-Zn. Esses materiais apresentam alta resistividade
e, portanto, ndo possuem grandes problemas em aplica¢des de alta frequéncia como os agos

elétricos. Por outro lado, as ferrites apresentam baixa densidade de fluxo magnético, o que
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exigiria, para muitas aplicacdes, um nucleo ferromagnético demasiadamente grande para
compensar o baixo nivel de indu¢do (SHOKROLLAHI; JANGHORBAN, 2007).

No caso dos compdsitos magnéticos moles, com densidade de fluxo maxima superior a
das ferrites moles e que apresentam uma resistividade consideravelmente superior a dos agos
elétricos, ¢ vidvel sua utilizagdo em uma ampla faixa de frequéncias (DE WULF et al., 2002;
GIMENEZ et al., 2006; SHOKROLLAHI; JANGHORBAN, 2007; SLUSAREK et al., 2013).
Adicionalmente, esses compodsitos exibem uma distribui¢do isotropica de fluxo magnético,
oferecendo aos projetistas uma gama maior de opgdes de formatos em comparagdo com chapas
elétricas. Isso, por sua vez, pode resultar em possibilidades de miniaturizagcdo ¢ economia de
materiais que interagem com componentes ferromagnéticos, como fios de cobre e imas
permanentes em motores elétricos (DE WULF et al, 2002; SHOKROLLAHI,
JANGHORBAN, 2007).

Apesar da resisténcia mecanica dos componentes em SMC ser geralmente inferior a do
aco elétrico, ela tende a ser suficiente para suportar as demandas tipicas das aplicagdes. Vale
ressaltar que, gragas ao aproveitamento das técnicas de metalurgia do pd na producao, as pecas
fabricadas com esses compositos em po apresentam baixissimo desperdicio, uma vez que
podem ser produzidas diretamente em suas formas finais ou requerer apenas pequenas
modifica¢des geométricas (BOEHM; HAHN, 2012; CREMONEZI; LOPES, 2009; DE WULF
et al., 2002). Além disso, os componentes podem ser produzidos de forma modular, o que
facilita operagdes de montagem e reciclagem dos dispositivos que se utilizam desses materiais.

A Figura 7 mostra as regides de aplicagdo em termos de frequéncia de magnetizagao e
densidade de fluxo magnético para os materiais magnéticos moles apresentados anteriormente.
A combinag¢do de alta densidade de fluxo méaxima e utilizagdo em alta frequéncia sdo
caracteristicas chave para miniaturizagao de dispositivos elétricos com manutencao da poténcia
(SCHOPPA; DELARBRE, 2014), tornando o SMC a escolha ideal para aplicagdes com espagos
limitados como em componentes para a industria automotiva, conforme demonstrado na Figura

8.



32

Figura 7 - Areas de aplicagdo para ferrites, chapas de ago elétrico e SMCs.

-
" Ago-Silicio
E &~
8 :
&
c
o
o
2 t
2 F i sMmC
o H
@ 1 H
o H
L} H
o H
L] H
s | T T
n L T
S Ferrite
o
| ] | ] ]
0.1k 1k 10k 100k 1M

Frequéncia (Hz)

Fonte: traduzido de SHOKROLLAHI; JANGHORBAN, 2007.

Figura 8 - Principais aplicagcdes em potencial para o SMC na industria automotiva.
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Fonte: adaptado de TAN et al., 2020.

3.4.1. Compositos magnéticos moles (SMCs)

Os compositos magnéticos moles podem ser entendidos, de maneira geral, como um
nucleo multifasico onde pelo menos uma fase isolante elétrica recobre particulas compostas por

um material ferromagnético mole, tipicamente ferro puro, conforme esquematiza a Figura 9.
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Pesquisas envolvendo SMCs para aplicagdes eletromagnéticas sdo um campo de
continuo crescimento. Este conceito tem como objetivo reduzir as perdas no nicleo por
introduzir uma elevada resistividade através do aumento do isolamento interfacial. A
resistividade pode ser modificada de acordo com a aplicagdo de interesse, variando o tamanho
de particula e a espessura do isolamento, por exemplo. Desta maneira, os compositos
magnéticos moles apresentam uma flexibilidade em termos de aplicagdes por exibirem varios
niveis de combinagdes de saturagio magnética e resistividade elétrica (PERIGO et al., 2018;

SHOKROLLAHI; JANGHORBAN, 2007).

Figura 9 - Esquema da microestrutura de um SMC.
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Particula
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Fonte: adaptado de GRAMATYKA et al., 2006.

A ideia de produzir um material compactado com um isolamento entre as particulas ¢
antiga, datando de cerca de 100 anos atras, porém esses compositos eram raramente utilizados
devido as suas propriedades, as técnicas de fabricagdo e as aplicacdes ndo estarem
suficientemente desenvolvidas. Com o melhoramento da matéria-prima e desenvolvimento de
novas técnicas de processamento, os SMCs tiveram seu uso aumentado recentemente
principalmente substituindo as chapas de ferro-silicio utilizadas em motores elétricos
(ANDERSSON, 2009; BARBOZA, 2009; BOEHM; HAHN, 2012; CASTRO; RODRIGUES;
LANDGRAF, 2004; LIEW et al., 2007; MAGNUSSEN et al., 2004; PENNANDER; JACK,
2003; SHOKROLLAHI; JANGHORBAN, 2007).

Uma das principais vantagens dos compositos magnéticos moles estd no fato de abrirem
novas possibilidades de projeto de motores devido a sua natureza isotropica. Diferentemente
das chapas de Fe-Si, normalmente utilizadas para essas aplicacdes, estes materiais tém a
possibilidade de conduzir o fluxo magnético de forma homogénea em 3 dimensdes. Designs

inovadores e aplicagdes mais sofisticadas podem ser realizadas, reduzindo o tamanho e a
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quantidade de cobre utilizada (GUO et al., 2006; SKARRIE, 2001). Os SMCs sdo adequados
para varias aplicagdes eletromagnéticas de corrente alternada ou de corrente continua, como em
transformadores e eletromotores, e também como circuitos eletromagnéticos, sensores,
dispositivos de atuacao eletromagnética, sistemas de vedagao magnética e blindagem de campo
magnético, por exemplo (KOLLAR et al., 2013).

Ainda comparados com as chapas de Fe-Si, os SMCs apresentam uma baixa perda em
altas frequéncias (normalmente, acima de 400 Hz) e um processamento mais sustentavel. A
operagdo de estampagem realizada nas chapas induz tensdes que prejudicam as propriedades
magnéticas, gera certa quantidade de sucata e, usualmente, também requer uma etapa de
rebarbag¢do. Enquanto isso, através da metalurgia do po, ¢ possivel obter componentes em
geometrias relativamente complexas, fabricados em formato préximo ao de projeto, com grande
precisao dimensional, utilizacao eficiente de material e alta produtividade (HULTMAN; JACK,
2003; KOLLAR et al., 2013; MACHADO, 2020; OIKONOMOU et al., 2014; VACHON;
GELINAS, 2014).

Em frequéncias mais altas, as perdas por correntes parasitas se tornam mais importantes
e, em materiais heterogéneos como os SMCs, elas podem aparecer em diferentes formas, como
mostra a Figura 10. Existem correntes parasitas entre particulas, que circulam entre particulas
ferromagnéticas nao perfeitamente isoladas entre si (com caminhos de corrente semelhantes aos
dos materiais homogéneos), e as correntes parasitas intraparticulas, fluindo em seg¢des
transversais das particulas ferromagnéticas. Nessa ilustragdao, também sao mostradas correntes
parasitas mesoscopicas, que estao relacionadas a possibilidade de criagdo de correntes de fuga
em aglomerados de particulas ferromagnéticas com contato elétrico, dependendo de como essas

particulas estdo arranjadas (PERIGO et al., 2018).
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Figura 10 - Tlustracdo das correntes parasitas intraparticulas, interparticulas e mesoscopicas.
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Fonte: traduzido de PERIGO et al., 2018.

O revestimento isolante que deve separar individualmente cada particula de pd ¢ a
caracteristica fundamental desta tecnologia. A sua espessura, cobertura e resisténcia sob as
diferentes etapas do processamento sdo aspectos chave para as propriedades finais do
componente (SHOKROLLAHI; JANGHORBAN, 2007). De forma resumida, a Tabela 1
apresenta as dependéncias de cada propriedade em relagdo a composicao € ao processo de
fabricagdo dos SMCs. A Figura 11 apresenta de maneira esquematica meios de se reduzir as

perdas eletromagnéticas nos mesmos.

Tabela 1 — Efeitos da composicgao e processamento sobre propriedades dos SMCs.

1 11 111 1\ A\
Permeabilidade 1 } ! 1 1
Miéxima densidade de fluxo 1 ! ! T i
Coercividade 1 — - 1 !
Resistividade ! 7 7 - !
Condutividade térmica 1 ! ! 1 1
Resisténcia mecanica 1 ! 1 10* T**

(I) Aumento do tamanho de particula; (II) Adigdo de lubrificante; (I1T) Adigdo de ligante; (IV) Aumento da pressao
de compactagdo; (V) Tratamento térmico.

* Em um material contendo ligante, a resisténcia mecénica aumenta com o aumento da compactacao, enquanto o
comportamento contrario ocorre em um material sem ligante.

** Em um material com resina, a resisténcia mecanica aumenta até temperaturas proéximas de 200 °C devido a uma
melhor distribuicdo da resina. Acima dessa temperatura, a resina deteriora e a resisténcia decai. Em material sem
resina, tem-se um aumento monotono da resisténcia com o aumento da temperatura.

Fonte: traduzido de SKARRIE, 2001.
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Figura 11 - Esquema contendo os métodos propostos para reduzir as perdas totais no ferro.
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Fonte: traduzido de SHOKROLLAHI; JANGHORBAN, 2007.

Apesar de seguirem a rota convencional da metalurgia do pd, conforme comentado, os
SMCs nao passam pela etapa de sinterizagdo em altas temperaturas, sendo submetidos apenas
a um tratamento térmico de alivio de tensdes e aumento da resisténcia mecanica do composito.
Devido a susceptibilidade de degradacdo do revestimento isolante, este tratamento térmico
muitas vezes € realizado em temperaturas relativamente baixas.

Embora apresentem muitas vantagens, os compdsitos magnéticos moles tém algumas
limitagdes. Quando comparados aos acos elétricos, possuem menor permeabilidade magnética
maxima, tornando-os preferiveis em aplicacdes onde a permeabilidade ndo € critica, como em
motores elétricos de imas permanentes, por exemplo (VACHON; GELINAS, 2014). Além
disso, os SMCs tém perdas por histerese mais elevadas, limitando, assim, a sua utilizagdo em
baixa frequéncia, bem como possuem menor resisténcia mecanica (MACHADO, 2020).

Conforme exposto nessa se¢do, o conceito de SMC ¢ muito flexivel, uma vez que as
propriedades finais do componente dependem das caracteristicas do pd ferromagnético, do
revestimento isolante e do processamento (SHOKROLLAHI; JANGHORBAN, 2007). No
entanto, o revestimento ¢ considerado um parametro critico ¢ um dos principais desafios nessa
area (VACHON; GELINAS, 2014). Suas propriedades fisicas, morfologicas, elétricas e
quimicas, tais como espessura, porosidade, resisténcia, aderéncia, resistividade e durabilidade

quimica apds o tratamento térmico estdo intimamente ligadas a densidade, resisténcia,
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permeabilidade, magnetizacdo de saturacdo e perdas do material em desenvolvimento, que sdo

caracteristicas de extrema importancia para o seu desempenho (OIKONOMOU et al., 2014).

3.4.1.1 Revestimentos isolantes aplicados em SMCs

Os revestimentos isolantes que sdo aplicados aos compdsitos magnéticos moles tém
como fung¢do primordial envolver individualmente cada particula de ferro, isolando-as entre si
e garantindo a resistividade elétrica necessaria ao material. No entanto, ¢ fundamental que esses
revestimentos sejam o mais finos possivel, a fim de minimizar a atenuagao do fluxo magnético,
conforme destacado por KOLLAR et al., 2013.

Em termos gerais, esses revestimentos podem ser categorizados em dois amplos grupos:
organicos e inorganicos. Ambos desempenham duas fungdes essenciais nos componentes: em
primeiro lugar, aumentam a resistividade elétrica; em segundo lugar, atuam como ligantes para
aumentar a resisténcia mecanica. Os métodos mais comuns para a aplicacdo dessa camada na
superficie do pd incluem imersdo em banho, oxidacdo durante o tratamento térmico, processo
de dissolugdo, mistura e secagem, método sol-gel e polimerizagdo na superficie do po
(REBEYRAT et al., 2000; TAGHVAETI et al., 2009; WU et al., 2012).

Os isolamentos organicos sdo amplamente utilizados e podem ser divididos em
termofixos e termoplésticos (SHOKROLLAHI; JANGHORBAN, 2007). Eles atuam como um
ligante e exibem uma boa resisténcia mecanica, no entanto nao devem ser utilizados em grandes
volumes por reduzirem a permeabilidade magnética. A principal desvantagem em utilizar
revestimentos organicos ¢ a estabilidade térmica, ndo permitindo que as particulas de p6 passem
por um alivio de tensdo adequado. Com isso, os defeitos gerados durante a compactagdo
permanecem, dificultando a movimentacao das paredes de dominio ¢ aumentando a perda por
histerese (HEMMATI; HOSSEINI; MIRAGHAETI, 2007).

Ja os revestimentos inorganicos permitem que o tratamento térmico de alivio de tensoes
ocorra em temperaturas mais altas, maximizando as propriedades magnéticas. Eles podem ser
de oxidos, boratos, fosfatos e sulfatos, principalmente, aplicados por processos a seco
(mechanical alloying) ou via tmida (imersao ou incipient wetness) (SHOKROLLAHI,
JANGHORBAN, 2007). Dentre esses, os fosfatos (Zn, Fe ¢ Mn) sdo largamente utilizados.
Inclusive, um dos materiais comerciais de maior relevincia atualmente, o Somaloy,
comercializado pela Hogands AB, utiliza compostos de fésforo como revestimento.

No entanto, os revestimentos inorganicos enfrentam um desafio durante a etapa de

compactagdo, devido as altas pressoes geralmente aplicadas e a disparidade de dureza entre as
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particulas de ferro e o material do revestimento. A quebra dos revestimentos isolantes pode
resultar no contato metalico entre particulas vizinhas, comprometendo a resistividade elétrica
do material.

Uma solucdo para contornar esse problema envolve o uso de revestimentos a base de
materiais vitreos. Estes sdo obtidos pela adicdo de um precursor de camada vitrea ou por meio
da dispersdo das particulas ferromagnéticas em vidro liquido, entre outros métodos. Quando
submetidos a tratamentos térmicos a temperaturas superiores a sua temperatura de transi¢ao
vitrea (Tg), esses materiais tém a capacidade de se autorregenerar em caso de eventuais quebras
na continuidade do revestimento isolante. Isso resulta na formag¢ao de uma fase vitrea continua,
assegurando assim a manutencao da resistividade elétrica do material (DING et al., 2015).

A obtengdo da camada vitrea proposta por Vachon e Gelinas (VACHON; GELINAS,
2014) envolve o revestimento umido das particulas ferromagnéticas com um composto
contendo boro, principalmente o acido bérico (H3BOs3). Esse composto se decompde em
temperaturas relativamente baixas, formando 6xido de boro (B20s3) durante o tratamento
térmico, o qual apresenta caracteristicas vitreas. Pequenas quantidades de compostos contendo
elementos alcalinos foram adicionadas a camada para modificar a estrutura vitrea e aumentar
significativamente a resistividade elétrica do material ap6s o tratamento térmico.

Este processo foi também explorado por Ramos Filho (RAMOS FILHO, 2016) em seu
estudo sobre revestimentos de compostos de boro para compodsitos magnéticos moles. No
entanto, ele observou que, ao usar temperaturas entre 700 °C e 900 °C para o tratamento de
alivio de tensoes, a resistividade elétrica diminuia @ medida que a temperatura aumentava. Isso
indica a instabilidade térmica da camada vitrea composta puramente por B2O3, onde os cristais
de 6xido formados na superficie do metal se fundem e segregam para reduzir a drea de interface,
permitindo o contato metalico entre as particulas de ferro, devido a baixa afinidade entre o
oxido de boro e o ferro metélico.

Em contraste, Tajima et al. (TAJIMA et al., 2005) descreveram uma camada isolante
composta por dois elementos: um formador de fase vitrea, como boro, fosforo, oxigénio e ferro,
e um modificador da camada vitrea. Acido bérico e acido fosforico foram utilizados como
precursores da fase vitrea, enquanto o segundo elemento, como calcio, estroncio e itrio, foi
adicionado para aumentar a resisténcia térmica da camada vitrea e evitar sua segregacao com o
aumento da temperatura.

Tontini (TONTINI, 2017) também empregou um mecanismo semelhante, utilizando
silicato de sd6dio como camada vitrea e nanoparticulas 6xidas como modificadores. O uso de

silicato puro resultou em baixa viscosidade do revestimento acima de 600 °C, levando ao
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escoamento e a acumulacdo nos poros, permitindo o contato metdlico e diminuindo a
resistividade elétrica. No entanto, a adi¢do de nanoparticulas ceramicas aumentou a resisténcia
térmica da camada vitrea, evitando esse escoamento ¢ mantendo a integridade da camada.

Em uma abordagem semelhante, Evangelista et al. (EVANGELISTA et al., 2019, 2020)
utilizaram nanoparticulas 6xidas, principalmente de zinco, mas também de titdnio, magnésio,
aluminio e manganés, para reduzir o escoamento da camada vitrea. Isso envolveu a formagao
de uma primeira camada isolante contendo apenas as nanoparticulas 6xidas, responsavel por
aumentar a resistividade elétrica e ancorar a camada vitrea, melhorando assim o molhamento
da fase vitrea nas particulas de ferro.

As pesquisas mencionadas acima foram realizadas de diversas maneiras, resultando em
diferentes processos e materiais. A sele¢do de materiais para a camada isolante desempenha um
importante papel nas propriedades e aplicagcdes dos SMCs (MACHADO, 2020). Tendo tudo
isso em vista, pode-se perceber que materiais vitreos sdo bastante utilizados no
desenvolvimento de SMCs, devido a sua capacidade de autorregeneragdo durante o tratamento
térmico de alivio de tensdes. No entanto, também ¢é perceptivel que medidas sdo tomadas para
assegurar a integridade da camada vitrea formada durante o tratamento térmico.

A fim de tirar proveito das vantagens associadas ao uso de fases vitreas como
revestimentos isolantes, pode-se pensar na estratégia de combinar esse tipo de revestimento
com uma camada intermedidria capaz de promover um melhor ancoramento de tais fases vitreas

sobre as particulas metélicas.

3.4.1.2 SMCs de dupla camada

Foram executados alguns trabalhos de desenvolvimento no Laboratério de Materiais
para criacao de um SMC a partir de p6 de ferro contendo uma camada 6xida e uma camada de
composto vitreo. Alguns dos artigos, patentes, teses e dissertacdes (BINDER et al., 2020;
EVANGELISTA, 2020; EVANGELISTA et al., 2019, 2020, 2021; MACHADO, 2020)
lancados nesse tema demonstraram que o efeito sinérgico € bastante benéfico para reducao das
perdas do SMC. Os préoximos paragrafos focam no SMC de dupla camada composto por
nanoparticulas de 6xido de zinco (ZnO) e por 4cido borico (H3BOs, precursor da fase vitrea
oxido de boro B,03). Este SMC, desenvolvido por EVANGELISTA, 2020, ¢ o que mais se
aproxima da estratégia a ser executada neste trabalho.

O processo de recobrimento utilizado na concep¢do deste SMC de dupla camada

(ZnO+H3BO3) consiste primeiramente no recobrimento das particulas de ferro com
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nanoparticulas de 6xido de zinco (ZnO) e, posteriormente, no recobrimento das particulas de

ferro contendo ZnO com 4cido borico (H3BOs), como ilustrado na Figura 12.

Figura 12 - Etapas de recobrimento das particulas de ferro para formacao do p6 SMC de dupla
camada.

Zno H;B0,

Fonte: EVANGELISTA, 2020.

Tendo em mente a disposi¢do dos recobrimentos, as nanoparticulas de 6xido de zinco
tendem a incrustar na superficie das particulas de ferro durante a etapa de compactagdo, dada a
diferenca de dureza entre os dois materiais. Além disso, durante a compactagdo, o acido borico
pode cisalhar, atuando como lubrificante (DAMERA; PASAM, 2008).

Na sequéncia, o material ¢ levado ao forno para realizacdo de um tratamento térmico
para alivio de tensOes das particulas de ferro. Durante esse tratamento, o acido borico se
decompoe liberando vapor d’agua e formando uma camada de 6xido de boro (B203), que possui
temperatura de transicio vitrea igual a 307 'C (BOTTA et al., 2008). Dado o excelente
molhamento do 6xido de boro em relacdo ao 6xido de zinco, como explorado por diversos
autores em outras aplicagdes (KUSHNIRENKO; MARKEVICH; RUSAVSKY, 2010;
UTSUMI; MURAKAMI; ISHII, 1981), ¢ esperado que a medida em que ¢ dado tempo para
que o 6xido de boro vitreo molhe as nanoparticulas de ZnO incrustradas no ferro, tenha-se
também o isolamento entre as proprias particulas de ferro. A Figura 13 apresenta o mecanismo
sugerido de forma esquematica na interface entre duas particulas do pd produzido. Tal
mecanismo foi avaliado através do conjunto das propriedades apresentadas pelos compositos e

avaliagdo microestrutural apoiada em microscopia eletronica de varredura e publicado em

EVANGELISTA et al., 2020.
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Figura 13 — Esquematico da evolugdo da interface entre particulas na sequéncia de producao

do SMC de dupla camada ZnO+H3BO:s.

Particulas de ferro of= H.BO,

O Manoparticulasde ZnQ

[ Compactacdo ] [ Tratamento Térm'tc-:r]

Fonte: EVANGELISTA, 2020.

A sinergia entre as nanoparticulas de ZnO e a fase vitrea B,O3 foi evidenciada ao
comparar as propriedades do SMC com dupla camada (ZnO+H3BO3) com as obtidas em uma
segunda amostra contendo somente as nanoparticulas de ZnO e uma terceira amostra contendo
apenas H3BOs. Os resultados obtidos demonstraram uma alta resistividade elétrica no material
desenvolvido (ZnO+H3BO3) em relagdo aos materiais com apenas uma camada isolante (ZnO
e H3BO3). Esta sinergia também foi avaliada em relagdo as propriedades magnéticas, onde as
perdas da amostra ZnO+H3BOs3 sdo consideravelmente menores do que aquelas apresentadas
pelas amostras ZnO e H3BOs. Isso se da pelo aumento da resistividade elétrica e consequente
diminui¢do das perdas dinamicas.

Portanto, destaca-se o potencial do SMC de dupla camada, principalmente com a
otimizac¢do dos recobrimentos, sendo o primeiro por 6xido e o segundo por uma fase vitrea.
Neste trabalho, foi estudada a utilizagao de uma nova fase vitrea (silicato de potdssio) com vista
a facilitar uma potencial transferéncia tecnoldgica por conta do baixo custo e facilidade de
manipulagdo, além do recobrimento vitreo com B2O3 com pardmetros fixados ja otimizados em

trabalhos anteriores no LabMat.

3.5. Oxido de ni6bio em SMCs

Os melhores resultados de SMC de dupla camada atingidos pela equipe de trabalho da
area de SMCs do Laboratorio de Materiais demonstram um material com propriedades
promissoras para utilizagdo em maquinas elétricas especialmente operando em média

frequéncia. No entanto, esse presente estudo aponta para uma possibilidade de aprimorar ainda
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mais as propriedades magnéticas do SMC com dupla camada através da redugdo da espessura
da camada de nanoparticulas 6xidas. Ao utilizar uma camada de 6xido com particulas da ordem
de 200 nm, a redugao da espessura fica limitada, sendo necessario partir para suspensoes
coloidais de menor tamanho de particula, bem como avaliar o impacto da redugdo do tempo de
mistura nas propriedades magnéticas do material. Deve-se, porém, atentar para a existéncia
dessa camada em uma espessura minima que ainda permita produzir o efeito sinérgico
observado nos resultados anteriormente apresentados.

Portanto, novas possibilidades de melhoria do SMC de dupla camada incluem o uso de
suspensoes estaveis com particulas menores que 200 nm. Vé-se aqui como candidato promissor
as nanoparticulas de Nb>Os, uma vez que esse material apresenta: (i) uma estrutura eletronica
que resulta em resistividade elétrica ainda superior ao ZnO (band gap do Nb,Os varia entre 3,3-
3,9 eV (KURMAEYV et al., 2002), enquanto a do ZnO ¢ reportada entre 3,10-3,37 eV (DAVIS
et al., 2019); e (i1) elevada afinidade quimica com fases vitreas como BOs e silicatos, sendo
bastante explorado na composi¢ao de novos materiais vitreos e vitroceramicos (KOMATSU et
al., 2022). Soma-se ainda o fato de o nidbio ser um mineral estratégico e de forte interesse

nacional para desenvolvimento de aplicagdes nas mais diversas areas de engenharia.

3.5.1. Retrospecto cientifico

As buscas realizadas por artigos cientificos relacionando SMCs recobertos com 6xidos
de niobio ndo retornaram resultados satisfatorios, sendo que os poucos resultados que
apareceram, na verdade, estavam relacionados a producdo de ferrites moles ou de ligas
amorfas/nanocristalinas.

Dentro dos esfor¢os de inovagao, complementarmente as buscas realizadas na literatura
académica, o Laboratorio de Materiais costuma realizar uma ampla pesquisa de patentes, por
meio da plataforma dedicada Orbit, que potencialmente apresentem conflitos com os seus
desenvolvimentos. Neste caso, em um primeiro levantamento, iniciou-se por uma busca que
inclui todas as patentes que citassem “Oxidos de Niobio”, além de palavras-chave similares,
para criagdo de um banco de dados inicial, resultando em 16.764 patentes. A partir dai, foram
incluidas palavras-chave para refinamento do banco de dados a fim de localizar as patentes
relacionadas a compoésitos magnéticos moles contendo qualquer tipo de o6xido de nidbio,
chegando-se em 223 patentes. Posteriormente, por se tratar de um numero relativamente
pequeno de documentos, uma avaliagdo manual foi efetuada pelo Grupo de Gestdo de

Informagao (GGI) do laboratorio, chegando a 169 patentes potencialmente relevantes.
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No geral, observou-se uma tendéncia crescente no nimero de patentes publicadas ao
longo dos anos, porém vale aqui a ressalva de que os dados a partir de 2020 sao afetados pelos
18 meses de sigilo ap6s o pedido de patente (aparecendo erroneamente menores). Além disso,
observou-se uma fracdo relevante dessas patentes em situacdo legal garantida (40,8%).
Observou-se ainda uma predominancia de patentes publicadas na China, seguido pelo Japao;
sendo que as patentes chinesas representam mais de 80% das patentes potencialmente
relevantes, enquanto as japonesas representam apenas 4%. A

Figura 14 apresenta de forma grafica alguns dos resultados desta busca.

Figura 14 - Resumo da busca, situagao legal e historico de publicacao de patentes

relacionadas com 6xido de nidbio e compositos magnéticos moles.

Database: Fampat (Orbit)

. ) Situacdo legal do portfélio
Periodo Analisado: A partir de 2000

Examplos de Palavras Chave: Niobium, Oxide, ABANDONADA 16.6% GARANTIDA
Pentoxide, Nb205, NbO, NbO2, SMC, Soft Magnetic 40.8%
Composite. |

Oxido de Niébio
Aplicado em REVOGA DV
Compositos 24.3%
Magnéticos Moles

PENDENTE

Patentes 18.3%

Potencialmente
Relevantes

Nuamero de familias de patentes publicadas por ano
17 17

Fonte: resultados de busca realizada pelo GGI-LabMat/UFSC, 2022.
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Em um segundo levantamento realizado, buscou-se patentes que mostrassem SMC
contendo Nb,Os e fase vitrea. A estratégia de busca desta vez comecou por formar uma base de
dados inicial que continha patentes que citassem qualquer 6xido de nidbio em conjunto com
uma fase vitrea, resultando em 843 patentes. Posteriormente, uma restrigdo foi feita para
encontrar apenas patentes que tratassem dos materiais citados anteriormente em qualquer
aplicacdo elétrica ou magnética, formando uma base de 260 patentes. Na sequéncia, essa base
foi filtrada manualmente, resultando em 7 patentes potencialmente relevantes segundo analise

do GGI. A Figura 15 apresenta de forma grafica alguns dos resultados desta busca.

Figura 15 - Resumo da busca, situagdo legal e historico de publicagdo de patentes
relacionadas com 6xido de nidbio em conjunto com fase vitrea em aplicagdes elétricas e

magnéticas.

' Database: Fampat (Orbit) Situacio legal do portfélio
Periodo Analisado: A partir de 2000

Examplos de Palavras Chave: Niobium, Oxide,
Pentoxrc‘!e, Nb_ZQS, NbO, NbOZ, SMC,'Soft Magn'etlc ABANDONADA 14.3% GARANIIDA
Composite, Silicate, Sodium, Potassium, Alcaline, 14.3%
Metasilicate, Waterglass, Liquidglass, Vitreous Phase,

\ /
Glass Phase. '
dxido de Niébio REVOGADA /
Aplicado em 28.5%
Compésitos
Magnéticos Moles PENDENTE

42.8%

Patentes
Potencialmente
Relevantes

Nimero de familias de patentes publicadas por ano
3

Fonte: resultados de busca realizada pelo GGI-LabMat/UFSC, 2022.
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Ap6s as analises realizadas pelo GGI, a equipe de trabalho da area de SMCs fez a
avaliacdo das patentes selecionadas. Como resultado dessa avalia¢do técnica mais especializada
na area, observou-se que 165 das 176 patentes, selecionadas pelas duas estratégias de busca,
tratam na verdade de 6xido de nidbio aplicado como aditivo em ferrites. Embora ainda
contempladas dentro das aplica¢des elétricas e magnéticas, as ferrites sdo aplicadas tipicamente
em eletronica de poténcia, ja que possuem elevadissima resistividade elétrica, ao custo de
apresentarem uma inducdo de saturagdo extremamente baixa quando comparada aos SMCs e
acos elétricos. Dos demais documentos, patentes nao relacionadas diretamente com SMC ainda
surgiram na busca com temas como ago elétrico, sistema de manipulacio de pecas, fabricacao
de alvo para pulverizacdo catodica, processamento de outros materiais ceramicos, liga de
vanadio-nitrogénio e supercondutores. Restando, ao fim das analises, duas patentes
consideradas verdadeiramente relevantes, as quais sao detalhadas na sequéncia. Destaca-se que
tais patentes sdo protegidas apenas no Japao.

A primeira delas é a patente de numero JP2018067686, “Method for producing
composite magnetic sheet and composite magnetic sheet” (TOSHIYUKI, 2016), da japonesa
Tokin Corporation, industria de produtos elétricos, eletronicos e manufatura de pecas
automotivas. Nessa patente, os inventores descrevem um método para recobrimento de
particulas metalicas planas com Nb2Os, utilizando de uma barbotina com pH > 7, tempo de
mistura superior a 40 minutos em um banho aquecido a 95 °C, sob atmosfera com pressao
reduzida (maximo de 0,1 MPa). Na sequéncia, essas particulas sdo misturadas a um ligante
organico para formagao de laminados contendo as particulas metalicas. Enquanto a existéncia
dessa patente indica a possibilidade de recobrimento de particulas de ferro com o 6xido de
niobio de forma satisfatoria, o processo de recobrimento realizado por esses inventores pede
por um processamento mais complexo do que protocolos ja realizados no LabMat com outras
composigdes de oxidos.

A segunda patente considerada relevante ¢ pertencente a Panasonic e possui nimero
JP2020170823, “Coated particle powder and manufacturing method” (TANABE et al., 2019).
Essa patente utiliza de uma dupla camada de isolantes elétricos especificamente baseados em
AlO3, Cr203, Nb2Os e Ti203. A patente prevé recobrimento de particulas ferromagnéticas
(entre 0,1-100 pm) nanocristalinas e/ou amorfas com duas camadas isolantes, contendo pelo
menos um dentre os compostos: Nb2Os, TiOz, Al,O3 ou Cr2O3. A patente expressa ainda que
uma das camadas deve ser formada por um processo a seco, enquanto a outra sera produzida
por via umida. Além disso, os inventores preveem o uso de silicatos de Nb, Ti, Al ¢ Cr em uma

das camadas, mas ndo ¢ previsto o uso de outras fases vitreas como B»0Os3;, tampouco ¢
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mencionada a necessidade de uma das camadas ser um composto vitreo para obter uma sinergia
entre as camadas que resulte em resistividade elétrica mais elevada.

Dessa forma, entende-se que o desenvolvimento executado e apresentado na presente
dissertacdo, baseado nas experiéncias anteriores do LabMat-UFSC, se diferencia desta patente
da Panasonic por alguns motivos:

I.  a patente ndo expressa a utilizagdo de uma fase vitrea como segunda camada
isolante e limita-se ao uso de silicatos de Nb, Ti, Al e Cr. A combinag¢do de uma
fase vitrea e uma fase 6xida ndo-vitrea para aumento da resistividade elétrica ¢
o conceito central dos desenvolvimentos anteriores de melhor performance
magnética;

II.  a patente expressa a necessidade de que o recobrimento para formagdo das
camadas seja necessariamente uma formada a seco e outra a umido. Nos
desenvolvimentos anteriores do laboratorio, foi prevista a formagao das duas
camadas por via umida, forma em que se observou maior homogeneidade da
camada formada.

III.  a patente indicada limita-se ao recobrimento de particulas de tamanho reduzido
(0,1-100 um) com estrutura nanocristalina, amorfa ou mistura de particulas
nanocristalinas e amorfas, dando a entender que a patente busque materiais
voltados a aplicacdes em alta frequéncia (eletronica de poténcia). O
desenvolvimento de SMCs dentro do Laboratério de Materiais, especialmente
voltado para area de motores, se beneficia de particulas maiores (didmetro médio
~200 um) e policristalinas com graos tao grandes quanto possivel.

Com base nas informacdes apresentadas neste capitulo, considera-se bastante oportuna

a abordagem de um novo SMC, ainda ndo reportado na literatura académica ou patentéria, na
forma de um compdsito de dupla camada combinando nanoparticulas de Nb,Os e fases vitreas.
Ao mesmo tempo que essa estratégia ainda nao foi relatada por outros pesquisadores, ainda ¢é
possivel encontrar nas patentes acima mencionadas e na experiéncia do grupo de trabalho
indicativos da viabilidade técnica da solugdo proposta para este projeto.

Dessa forma, a fim de testar o potencial do SMC de dupla camada utilizando suspensodes
coloidais estaveis de nanoparticulas de Nb,Os, as proximas secdes detalham a metodologia

utilizada neste trabalho, bem como técnicas, caracterizagdes e resultados alcancados.
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4. MATERIAIS E METODOS

Nesta secdo sdo descritos os materiais que foram utilizados no trabalho bem como os
métodos de processamento e caracterizagdo dos mesmos. A Figura 16 apresenta em forma de
fluxograma as etapas de processamento e caracterizagdo propostas, bem como as variaveis

estudadas.

Figura 16 — Fluxograma do procedimento experimental.
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Fonte: autoria propria.

4.1. Matérias-primas

As matérias-primas utilizadas neste trabalho sdo divididas em dois grupos que estdo
descritos abaixo: o material utilizado para as amostras e o tipo de precursor de silicio utilizado

nos ciclos de enriquecimento.
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4.1.1. Po de ferro base

Foi utilizado o pd de ferro Fe40.37, comercializado pela fabricante CNPC, como
particula ferromagnética base para producdo do compdsito magnético mole, o qual possui
tamanho de particula médio de aproximadamente 280 um, conforme mostrado na Figura 17.
Esse material particulado apresenta morfologia irregular devido ao processo de atomizagdo a
agua utilizado em sua produgdo, tal qual apresentado na Figura 18.

Figura 17 - Distribuicao de tamanho de particula do p6 de ferro Fe40.37.

involume / passante

100 e
2 L g | Diametro a 10%: 141,73 um |
© 8 |
2 | S | Diametro a 50%: 267,81 ym |
€ % | 3 | |
@ | = i Didmetro a 90%: 441,55 um |
Pl B |
TE } 5 i Diametro médio: 281,02 pm i
— R
G

oL | _ 1] |

004 01 1.0 10.0 100.0 1000.0 2500.0

X (Diametros) / pm

Fonte: MACHADO, 2020.

SEM WY 10 kY W 18T mm VEGAD TESCAN
SEW MAD M s Dl 5E 305 v
Wi fuehd 277 mm | Cioie prwielpp (TS Pergrmance (0 NEREERATS

Fonte: autoria propria.



49

Previamente as etapas de revestimento, o p6 de ferro passou por um processo de
beneficiamento de propriedades magnéticas através do crescimento de seus grdos. Este
processo foi desenvolvido no LabMat e aplicado primeiramente no trabalho de Tontini
(TONTINI, 2017) para o p6 de ferro AT 500 (HOGANAS AB). O processo de crescimento de
grao descrito em Evangelista (EVANGELISTA, 2020) ocorreu de forma semelhante com o p6
ABC100.30 (HOGANAS AB), sendo executado em forno tubular com aquecimento resistivo e
atmosfera redutora (95% Argonio / 5% Hidrogénio). A proposta do tratamento, demonstrado
na Figura 19, € oscilar entre patamares de temperatura em 880 °C e 950 °C, transitando o ferro
entre as fases alfa (< 912 °C) e gama (> 912 °C) e consequentemente acelerando o processo de

crescimento de grao das particulas (TONTINI, 2017).

Figura 19 - Ciclo térmico para crescimento de grao de pd de ferro em forno tubular.

Tempo dos Patamares: 10 min
Taxa entre Patamares: 5 °C/min

Atmosfera: 95% Ar / 5% H,
Fluxo: 400 sccm

Fonte: EVANGELISTA, 2020.

O tratamento térmico realizado no pd promove aumento da plasticidade do mesmo, que
por consequéncia resulta em maior densidade do SMC, além da redu¢do do numero de
contornos de grao no interior das particulas. Essas caracteristicas levam a redugdes sensiveis da
perda por histerese e consideravel aumento da permeabilidade do SMC (EVANGELISTA,
2020; TONTINI, 2017).

Portanto, sabendo do potencial ja comprovado do tratamento de crescimento de grao no
p6 de ferro base para desenvolvimento de SMC, foi estudado neste trabalho o mesmo
tratamento, porém no po de ferro Fe40.37. No estudo, foi levantada a hipotese de alteragdo dos
parametros deste tratamento térmico visando redu¢do de tempo do processo e
consequentemente reducdo de custos, como a diminui¢do do niimero de ciclagens juntamente

com um possivel resfriamento lento, com os resultados demonstrados a seguir.
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4.1.2. Oxido de ni6obio

O ¢6xido de niobio foi produzido pelo método de moagem recebido em forma de uma
solucdo coloidal de uma empresa parceira do laboratério, com fragdo de sodlidos de
aproximadamente 20% em massa. Um longo tempo de moagem foi utilizado pela empresa
parceira visando atingir um tamanho de particula preferencialmente inferior a 200 nm e
morfologia aproximadamente equiaxial. Uma maior caracterizagdo das nanoparticulas de 6xido

de niobio foi realizada numa etapa inicial do trabalho e sera apresentada na se¢do de resultados.

4.2. Recobrimento das particulas de ferro

Realizado o tratamento no pd de ferro base, passa-se a realizar os revestimentos das
particulas de ferro a fim de se obter o p6 que dara origem ao composito magnético mole apos
compactagdo e tratamento térmico das amostras. O processo de recobrimento proposto se da
em duas etapas:

a. Recobrimento das particulas de ferro com nanoparticulas de 6xido de nidbio
(Nb20s);

b. Recobrimento das particulas de ferro contendo Nb>Os com acido borico (H3BO3)
ou ainda com silicato de potassio do tipo vidro liquido.

Nas subse¢des apresentadas na sequéncia, encontra-se o procedimento adotado para

adicao de cada uma das duas camadas de revestimento do p6 SMC desenvolvido neste trabalho.

4.2.1. Primeiro recobrimento: 6xido de niébio nanoparticulado

A primeira etapa de recobrimento das particulas de ferro seguiu o protocolo, apresentado

de forma generalizada, a seguir.

1. Preparacdo de uma suspensdo “A” contendo uma concentragdo C (10 ou 20 mM) de
oxido de nidbio em agua com pH ajustado para manutengdo da estabilidade da
suspensao.

2. Adicao de 40g de p6 de ferro previamente tratado termicamente para crescimento de
grao a suspensao “A”.

3. Agitagdo da suspensdao contendo o p6d de ferro com uma velocidade de rotacao alta o
suficiente para manter o p6 de ferro suspenso (~600 rpm para um béquer de 250 ml
contendo 100 ml de suspensdo e 40 g de p6 de ferro).

4. Manuteng¢do da agitagdo por um tempo de mistura t.
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5. Parada da agitacdo e remocao do excesso de suspensdo, através de separagdo magnética
para retencao do pod de ferro revestido.

6. Pré-secagem do po revestido via filtragdo assistida por vacuo, visando facilitar a etapa
de secagem posterior.

7. Secagem em uma estufa a vicuo, mantida em 80 ‘C por 30 minutos.

A partir do protocolo acima foram realizados testes preliminares baseados na avaliagao
microestrutural ¢ magnética dos SMCs para selecionar os parametros (concentracdo de
nanoparticulas e tempo de mistura) mais promissores para utilizacdo nas demais etapas do

desenvolvimento.

4.2.2. Segundo recobrimento: fase vitrea

Ap0s a realizagdo do primeiro recobrimento com oxido de nidbio nanoparticulado
conforme descrito, foi adicionada uma fase vitrea para promogao da sinergia que permite um
melhor desempenho do SMC de dupla camada em relagdo aos SMCs de camada unica como
explorado na revisao deste trabalho.

Para o primeiro planejamento experimental, o qual sera comentado a seguir, foi utilizado
o recobrimento da segunda camada com acido borico (precursor de 6xido de boro, B2O3, vitreo).
Tal procedimento foi utilizado com parametros fixados visando encontrar o ponto 6timo de
processamento da primeira camada (com Nb2Os), baseados na adaptacdo da patente
US20100224822 B2 da empresa Quebec Metal Powders Ltd., a qual trata da produgdo de SMCs
com borax (NaxB4O7.10H20) e acido boérico (H3BOs3) (VACHON; GELINAS, 2014), e do
protocolo adotado por Ramos Filho (RAMOS FILHO, 2016). Encontrado esse ponto 6timo do
primeiro recobrimento com NbyOs, foi avaliado o segundo planejamento experimental com
recobrimento de silicato de potassio. O processo de recobrimento para cada um desses dois

compostos vitreos esta descrito abaixo:

Recobrimento com acido bérico

Ap6s mensurar a massa do pé de ferro previamente revestido com Nb20Os, 0,2% de acido
borico em relacao a essa massa ¢ reservado para dar sequéncia a formacao da segunda camada

isolante seguindo as etapas do protocolo:
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Dissolugdo, sob agitagdo magnética, do acido borico reservado (0,2% em relagdo a
massa do p6 de ferro contendo Nb2Os) em 10 ml de alcool isopropilico aquecido a 65 °C
com um tempo de homogeneizacao de 10 minutos;

Disposi¢ao da solucao de acido bérico em uma placa de Petri grande o suficiente para
formar uma fina pelicula da solugdo. Na sequéncia, espalha-se o p6 de ferro sobre a
solu¢do evitando a formacao de aglomerados;

Agitacdo leve de forma manual da placa de Petri até secagem completa do po.

Recobrimento com silicato de potassio (K20-mSiO»)

Ap6s a adicdo da camada de Nb,Os, o seguinte protocolo € seguido para o recobrimento

com silicato de potassio:

1.

Prepara-se uma solug¢do aquosa contendo silicato de potassio (K2O-mSiO2, com m = 3,0
—3,5) com uma concentragao massica de sélidos de 0,5%, 1,0%, 1,5%, 2,0% ¢ 2,5%;
A partir dai, 40g de p6 de ferro previamente revestido sdo imersos na solucao aquosa de
silicato de potassio;

Apos a imersdo, o po de ferro ¢ agitado no interior da solugcdo com auxilio de imas
durante 5 minutos;

Passado esse tempo, o po ¢ separado magneticamente do restante da solucdo e levado

para secagem em estufa a vacuo em 80 °C por 30 minutos.

4.3. Conformacao e tratamento térmico

Com o p6 de ferro recoberto pelas camadas de Nb>Os e fases vitreas, ¢ possivel entdo

partir para a produgdo de amostras para posterior caracterizacao das propriedades magnéticas.

Para tanto, ¢ necessario realizar a conformag¢do do p6 e subsequente tratamento térmico para

alivio de tensdes e aumento de resisténcia mecanica, cujo procedimento adotado ¢ dado por:

1. Mistura do p6 SMC com 0,3% em massa de lubrificante Kenolube.

2. Compactagdo uniaxial a frio com duplo efeito utilizando 800 MPa de pressao de

compacta¢do para conformacdo de amostras em formato toroidal para medicdo de

propriedades magnéticas. Dimensdes das amostras definidas na Figura 20.

3. Tratamento térmico em forno tubular resistivo com atmosfera de ar sintético (80% N>/
20% O3) contando com dois patamares: um em 320 °C para extracdo do lubrificante e outro

em 500 °C para alivio de tensdes.
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Estes pardmetros também foram escolhidos e fixados devido a resultados anteriores

obtidos no laboratério. O ciclo térmico utilizado esta representado na Figura 21.

Figura 20 - Dimensdes das amostras para medi¢do das propriedades magnéticas do SMC.

o e o e~
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Fonte: EVANGELISTA, 2020.

Figura 21 - Ciclo térmico para alivio de tensdes das amostras compactadas.
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Fonte: autoria propria.

4.4. Planejamento experimental

No desenvolvimento realizado neste trabalho, algumas variaveis poderiam apresentar
significativa interacdo entre elas, produzindo uma resposta distinta da que seria obtida ao fixar
os demais parametros de processo e variar apenas um desses parametros de forma individual.
No entanto, a avaliagdo de um grande niimero de combinagdes dessas varidveis tomaria um
tempo muito grande do estudo. Justifica-se, portanto, o uso de ferramentas como a metodologia
de superficie de resposta para modelar a resposta de interesse com base em um ntimero reduzido
de experimentos, 0o que permite extrapolar pontos 6timos com base em equagdes empiricas.
Dessa forma, essa se¢do detalha os planejamentos de experimentos que foram executados ao
longo do projeto a fim de avaliar como as variaveis, de ambas as etapas de recobrimento, atuam

sobre as propriedades de interesse do material SMC.
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4.4.1. Recobrimento com Nb20Os coloidal

Os parametros concentragdo de Nb,Os C e tempo de mistura t, mencionados
anteriormente na descri¢ao do protocolo para formag¢ao do primeiro recobrimento das particulas
ferromagnéticas, foram avaliados em fun¢ao da homogeneidade e da espessura do recobrimento
(medida indireta por meio de EDX), além das medidas magnéticas, em especial das perdas em
campo alternado.

As analises de microscopia eletronica de varredura, apoiada por EDX, serviram como
confirmagdo da faixa de parametros a ser utilizada para a produgdo de amostras a serem
analisadas sob o ponto de vista magnético. O planejamento, baseado em experiéncia anterior
com recobrimento usando outros 6xidos, ¢ dado pela Tabela 2. E importante mencionar ainda

que a ordem das amostras se encontra aleatorizada visando evitar erros sistematicos.

Tabela 2 — Condigdes preliminares de processamento das amostras durante execugao do
recobrimento com NbOs coloidal.
Cnb205 tmistura

AmoStra M| [minutos]
1 20 45
2 20 30
3 10 45
4 10 30

Fonte: autoria propria.

Adicionalmente a camada isolante de Nb,Os obtida pelo processamento ditado pelo
protocolo descrito na se¢cdo 4.2.1 e parametros conforme Tabela 2, fora adicionada uma camada
vitrea com base em acido borico com fragdo fixa em 0,2% em relagdo ao peso total do po,
seguindo protocolo ja desenvolvido em trabalho anterior (EVANGELISTA, 2020).

Apos a produgdo, as amostras foram avaliadas em relagdo as suas propriedades
magnéticas para que, ao fim deste planejamento experimental, fosse possivel obter as condigdes
que levam a formagao de pequenas camadas homogéneas de Nb,Os na superficie do po6 de ferro.
A condic¢ao tomada como mais promissora fora entdo utilizada nas demais etapas do trabalho.
Durante a execugao desta etapa do projeto houve um problema técnico com o equipamento de
medicdo magnética, que apesar dos esfor¢os empregados junto a empresa fabricante do
equipamento, nao foi solucionado. No entanto, novos métodos de medigdo foram elaborados e
os dispositivos simplificados para medi¢do de propriedades elétrica e magnéticas que foram
também desenvolvidos neste trabalho permitiram dar continuidade ao mesmo. Estes

dispositivos serdo mostrados mais a frente.
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4.4.2. Recobrimento com silicato de potassio

Na sequéncia dos resultados alcangados com o primeiro planejamento experimental, foi
fixada a condig¢do de recobrimento com as nanoparticulas de Nb>Os e variada a concentragdo
de solidos na solugdo de silicato de potassio (vidro liquido) para formagdo da segunda camada
de recobrimento isolante. Como mencionado, a concentragdo massica de solidos na solugao foi
variada entre 0,5%, 1,0%, 1,5%, 2,0% e 2,5%. Foram produzidas 3 amostras para cada
concentragdo, sendo que na concentragdo de 1,0% uma delas se quebrou durante o
bobinamento, resultando em apenas 2 repeti¢des, totalizando 14 amostras. Este incidente nao
teve impacto considerdvel na pesquisa pois, analisando todas as amostras, houve uma boa
repetibilidade de processo. As amostras resultantes, entdo, seriam caracterizadas em fun¢do de
suas propriedades magnéticas e a condi¢cdo de processamento mais promissora seria fixada para
uma possivel aplicacao industrial. No entanto, o problema ocorrido no equipamento de medicao

magnética impediu a completa observagao dessas condigoes.

4.5. Técnicas de caracterizacao

Nesta secao serdo detalhados os equipamentos e técnicas utilizadas para caracterizagao
do material desenvolvido neste trabalho bem como para desenvolvimento dos dispositivos
elaborados. As analises de potencial zeta e tamanho hidrodinamico, area superficial (BET) e
estabilidade e distribuicdo de tamanho de particulas foram feitas apenas na suspensdo de
nanoparticulas de 6xido de nidbio, visando uma pré-caracterizacdo do material como recebido

pela empresa parceira.

4.5.1. Microscopia optica

As imagens de microscopia Optica, voltadas para avaliagdo do tamanho de grio das
particulas de ferro (Fe40.37) antes e depois do tratamento térmico descrito na secdo 4.1.1, foram
obtidas utilizando um microscopio Leica DM4000 M LED apds preparagao metalografica e

ataque das amostras com uma solucao de nital 2%.
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4.5.2. Microscopia eletronica de varredura (MEYV)

As imagens de microscopia eletronica de varredura (MEV) foram realizadas com um
equipamento da marca TESCAN, modelo VEGA3 LMU de 30 kV, equipado com sonda de
espectroscopia de energia dispersiva de raios X (EDX).

A técnica de EDX foi empregada principalmente para observacdo do p6 de ferro ja
revestido com a camada de Nb2Os nanoparticulado visando a investigagdo da homogeneidade
e espessura da camada formada na superficie das particulas de ferro de forma qualitativa e semi-
quantitativa. Embora deva-se ter em mente que a quantificagio via EDX ndo se traduz
diretamente em uma massa de nidbio aderida ao ferro devido as particularidades da técnica, a
mesma foi utilizada com sucesso com um fim similar em trabalhos anteriores
(EVANGELISTA, 2020; EVANGELISTA et al., 2023), permitindo assim a obtencao de uma
medida indireta da quantidade de Nb>Os na superficie do pé de ferro. Para tanto, realizou-se a
medida da porcentagem massica de Nb com os pardmetros operacionais do MEV fixados:

e Distancia de trabalho: 15 mm;
e Tensdo no filamento: 18 kV;
e Intensidade do feixe: 15 mA.

Nas amostras produzidas nesta investigacdo, essa forma de medicdo foi adotada de
modo comparativo a fim de entender o efeito dos pardmetros da etapa de recobrimento de
Nb>Os sobre a quantidade de 6xido de niobio efetivamente depositada sobre as particulas de

ferro.

4.5.3. Potencial zeta e diAmetro hidrodinimico

Caracterizagdes a respeito do potencial zeta e diametro hidrodinamico das
nanoparticulas como recebidas pela empresa parceira, sem adi¢ao das particulas de ferro, foram
executadas em um Zetasizer Nano ZS da Malvern Instruments no Laboratério LINDEN-Metro.
A suspensdo-mae teve seu pH ajustado e sequencialmente aumentado pela adi¢do de NaOH
(conforme resultado de potencial zeta mostrado a frente), sendo as amostras analisadas obtidas

pela remogdo de uma aliquota da suspensdo-mae.

4.5.4. Area superficial (BET)

A andlise ¢ baseada no método Brunauer-Emmet-Teller (BET), onde ¢ possivel

determinar a area superficial dos materiais ensaiados por quimissor¢do ou adsorcao fisica de
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gases. De modo geral, a extensdo da adsor¢do ¢ maior quanto maior for a area superficial
especifica. Este conhecimento possui grande importancia pratica, uma vez que influencia
diretamente na capacidade de adsor¢ao do material. Para isso, o equipamento utilizado foi o
Quantachrome Instrument Autosorb da Central de Analises — EQA/UFSC, onde foram obtidas
isotermas de N> a 77 K. A amostra foi testada com nitrogénio puro (99,999%) apos etapa de

desgaseificagdo a 80 °C por 24 horas.

4.5.5. Estabilidade e distribuicio de tamanho de particulas

Foi realizado o ensaio de estabilidade acelerada na temperatura de 25 °C em centrifuga
analitica modelo LUMiSizer®, da empresa LUM GmbHa, com velocidade de rotagdo de 4000
rpm, simulando a a¢do acelerada da gravidade. Perfis de transmissao de luz foram registrados
em curtos periodos de tempo, gerando o grafico de impressao digital da amostra e definindo o
indice de instabilidade, bem como a distribuicdo de tamanho de particulas, com base na

alteracdo da luz transmitida através da amostra em fun¢do do tempo.

4.5.6. Permeabilidade magnética e perdas

As propriedades magnéticas das amostras produzidas em formato toroidal obtidas apos
o primeiro procedimento experimental, detalhado na secdo 4.4.1, foram obtidas através do
método ring core test, utilizando uma bancada para medi¢des de propriedades MPG200 da
fabricante Brockhaus. Este método consiste em bobinar a amostra com dois enrolamentos
sobrepostos de espiras de cobre, onde durante o ensaio ¢ aplicada uma corrente elétrica no
enrolamento primario e medida uma tensdo senoidal induzida no enrolamento secundario. Os
enrolamentos de cobre na amostra foram confeccionados com o auxilio de uma bobinadeira
toroidal, utilizando 130 espiras no bobinamento primario e 500 no secundario.

Os ensaios foram realizados varrendo uma série de frequéncias, onde para cada
frequéncia foram avaliadas as perdas e permeabilidade magnéticas em diversas inducdes. E
importante mencionar que durante os ensaios, a bancada realiza o controle da corrente
imprimida no bobinamento primario de forma que o sinal da tensdo no bobinamento secundario
seja mantido com um padrdo senoidal, com fator de forma de 1,110 £ 1%, respeitando a

recomendacdo da norma NBR 5161.
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4.5.6.1 Dispositivos para avaliacio magnética e elétrica

Devido a problemas ocorridos com o equipamento que originalmente forneceria as
principais respostas de desempenho dos materiais investigados neste estudo, tornou-se
necessario desenvolver dispositivos de medi¢do mais simples, porém capazes de fornecer
informacgdes preliminares. Para essa finalidade, foram empregadas amostras de SMC que ja
haviam sido submetidas a uma caracterizagdo completa utilizando uma bancada de medicao de
propriedades magnéticas de alta precisdo, conforme indicado no primeiro plano de
experimentos, conforme demonstrado na se¢do 4.4.1. Além disso, amostras de SMC comercial
previamente utilizadas em estudos anteriores a presente pesquisa também foram incluidas.
Essas amostras foram empregadas para validar as medigdes realizadas com os dispositivos
construidos em nosso laboratdrio. A seguir, serdo apresentados esquemas de funcionamento
desses dispositivos, enquanto a secdo de resultados deste trabalho abordara o processo de

validagdo dos mesmos.

Dispositivo para medicdo da permeabilidade

A medicgdo direta das perdas ndo ¢ algo trivial, pois ¢ exigido que o sinal de tensdo lido
no bobinamento secundario seja uma senoide, isto ¢, que o fator de forma da onda seja igual a
1,11072 1 (NBR 5161), o qual ¢ obtido através de constante monitoramento da tensao e ajuste
automatico da forma de onda da corrente imprimida no bobinamento primario. Enquanto os
circuitos eletronicos para fazer este tipo de controle sdo extremamente complexos, o objetivo
central da construcdo dos dispositivos aqui descrito ¢ trazer informagdes que afetem os
coeficientes de perdas Ky e Kp com circuitos mais simples de construir e mensurar. Do ponto
de vista das perdas por histerese, representada pelo coeficiente Ky, € sabido que os fendmenos
que regem tal fracdo de perdas estdo bastante atrelados a propria permeabilidade magnética do
material, especialmente se mensurada em baixa frequéncia para evitar efeito das correntes
parasitas.

Para construgdo do dispositivo, utilizou-se da amostra com dois bobinamentos (como
normalmente seria avaliada na bancada de precisdo) realizando a impressdao de corrente no
bobinamento primdrio e o monitoramento da tensdo resposta no bobinamento secundario
(Figura 22). Como fonte de corrente, foi utilizado um regulador de tensdo ligado em série com
uma resisténcia para redugdo da corrente no circuito (a fim de permitir um melhor controle) e
um amperimetro para leitura da corrente eficaz que passa pelo bobinamento primério. No

bobinamento secundario, foi colocado um voltimetro para leitura da tensdo eficaz gerada.
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Diferentemente da bancada de precisdo, neste simples dispositivo ndo ¢ possivel variar a
frequéncia (fixa em 60 Hz), nem monitorar a corrente ou tensao ponto a ponto durante um ciclo
de magnetizacdo, se restringindo a coleta de dados com os valores ditos eficazes, também
chamados de rms (do inglés, root mean square), das duas ondas. Outra limitagdo é que ndo ha
um controle da corrente para que a tensao no secundario siga um comportamento senoidal, nem
de fato ha monitoramento da tensdo para saber se o comportamento da tensdo segue ou ndo o
fator de forma exigido pela norma de medi¢ao de propriedades magnéticas.

Por conta dessas limitacdes, decidiu-se ndo converter os valores mensurados de corrente
e tensdo em valores de campo aplicado e indugdo magnética, de maneira a evitar uma
interpretacdo erronea do comparativo com materiais que porventura ndo tenham sido medidos
no mesmo dispositivo. Dessa forma, o dispositivo aqui construido limita-se a ser utilizado de

forma comparativa entre amostras medidas na mesma maneira.

Figura 22 - Esquematico do funcionamento do dispositivo para medi¢ao da permeabilidade

magnética relativa de forma preliminar.

Fonte: autoria propria.

Dispositivo para medicdo da resistividade elétrica

Enquanto a medicdo da permeabilidade magnética fornece informagdes preliminares
sobre o comportamento do material no que diz respeito as perdas por histerese, a avaliacao
indireta das perdas dindmicas pode ser realizada através da medicao da resistividade elétrica.
Com esse proposito, foi desenvolvido um dispositivo por meio de impressdao 3D para fixar a
amostra de forma toroidal. Este dispositivo inclui seis agulhas de teste de baixa resisténcia de
contato, tipicas de placas eletronicas, as quais incorporam molas em sua construgao, permitindo
assim a obtencdo de uma pressdao de contato mais consistente aplicada sobre a amostra e,
consequentemente, maior repetibilidade nos resultados. Para o funcionamento do dispositivo
de medigao, ¢ aplicada uma corrente fixa de 1 A entre os pontos indicados por icntrada € Isaida N

Figura 23, realizando a tomada da queda de tensao entre os pontos marcados por Vi e Va.
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Figura 23 - Esquematico de medigao de resistividade e foto do dispositivo construido.

lsaida

Fonte: autoria propria.

Uma vez que o posicionamento entre os pontos de entrada e saida da corrente elétrica
seguem uma distribui¢do simétrica da corrente (uma vez que o SMC ¢ considerado isotropico
e a geometria da amostra € muito préxima da circular), assume-se que a corrente que passa entre
os pontos monitorados por V1 e por V2 sdo iguais e equivalentes a 0,5 A. Dessa forma, a partir
do valor conhecido da corrente aplicada e do valor tomado na queda de tensdo entre os pontos
monitorados pelo voltimetro, calcula-se a resisténcia elétrica do volume de amostra entre

aqueles pontos. Os pontos entre V estdo dispostos na Equacgdo (12):

Vi =Ryl (12)

Adicionando as caracteristicas geométricas da amostra a Equacao (12), pode-se calcular

a resistividade elétrica da amostra com a Equacao (13):

R W pl  p 60mny,
Y74, T AT bhT 180
_ 3V;bh

T Ty,

P1 (13)
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De forma semelhante, e dada a caracteristica isotropica do material, é esperado que o
valor de resistividade observado entre os pontos de tensdo monitorados por Vi sejam bastante
aproximados daquele observado entre os pontos monitorador por V2, como demonstrado na
Equacdo (14). A medida de resistividade utilizada neste trabalho considera a média entre as

medidas de pl e p2.
3 V,bh _ 3V;bh

~
~

pr = (14)

] P2 ]
LT Ty LT Ty

O processo de validagdo das medidas de resistividade foi realizado utilizando a
comparagao entre as medidas magnéticas, em especial o coeficiente de perdas dinamicas Kp, e

os valores de resistividade elétrica das amostras produzidas no planejamento de experimentos 1.
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5. RESULTADOS E DISCUSSAO

A partir da metodologia anteriormente apresentada, do conjunto de amostras produzido
e das técnicas de caracterizacdo desenvolvidas e empregadas, foram obtidos os resultados
apresentados a seguir. Primeiramente sdo apresentados os resultados do processo de
beneficiamento térmico do p6 de ferro Fe40.37, seguidos dos resultados das caracterizacdes da
suspensao de Nb,Os como recebida, da avaliacdo do processo de recobrimento com o 6xido de
niébio, da valida¢ao dos dispositivos desenvolvidos para medi¢ao da permeabilidade magnética
e resistividade elétrica e, finalmente, dos resultados obtidos através da avaliagdo do

recobrimento com silicato de potassio.

5.1. Beneficiamento térmico do po de ferro base

O po6 de ferro Fe40.37 foi avaliado, antes e apds o beneficiamento térmico para
crescimento de grao, em fun¢do da sua microestrutura. E possivel observar que o tratamento
leva a uma redugao consideravel no numero de contornos de grao no interior das particulas,

como apresentado na Figura 24.

Figura 24 — Micrografias ilustrando o tamanho de grao do p6 antes (esquerda) e apos (direita)
o beneficiamento.

. o ., 100 um

Fonte: autoria propria.

O po6 de ferro base também teve, antes e apds o tratamento térmico, seu tamanho de
particula avaliado, visto que ao sair do forno o mesmo se apresenta em forma agregada, tendo
que passar pelo processo de moagem manual com almofariz e pistilo. O resultado deste
processo esta apresentado na Figura 25, onde ndo ha modificagdo significativa na distribui¢ao

do tamanho de particula.
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Figura 25 — Distribui¢ao do tamanho de particula do p6 como recebido e desagregado apos o
beneficiamento magnético.
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Fonte: autoria propria.

O po6 foi ainda avaliado em funcdo de suas propriedades magnéticas. Para tanto,

amostras toroidais construidas a partir do p6 de ferro, sem revestimento, foram preparadas e

avaliadas com alguns diferentes parametros de tratamento térmico. A Tabela 3 apresenta os

tratamentos realizados juntamente com o comparativo entre as amostras. Os resultados

magnéticos das mesmas, avaliadas em regime de baixa frequéncia (10 Hz) para evitar influéncia

do comportamento de correntes parasitas sobre a avaliagdo de suas propriedades, sdo

apresentados na Figura 26.

Tabela 3 — Tratamento realizados com os comparativos magnéticos entre as amostras, onde
C = numero de ciclagens, RL = resfriamento lento e RP = resfriamento padrao.

Em relago ao tratamento 0
Trat to | Paramet 9 i
ratamento | Parametros | % per?f; /pl%thzl)sterese % sl et
0 Recebida - -
1 2C-RL -33% 20%
2 2C-RP -29% 11%
3 10C-RP -43% 17%

Fonte: autoria propria.
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Figura 26 — Comportamento das perdas totais (esquerda) e da permeabilidade magnética
relativa (direita) em 10 Hz dos pds de ferro Fe40.37 antes e apds o beneficiamento magnético.
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Fonte: autoria propria.

O tratamento 3, o qual ja vinha sendo realizado em outros trabalhos, apresentou como
resultado a amostra com menor perda por histerese. Esse comportamento se deve a maior
plasticidade do pd, que promove maior densificagdo da amostra, e a elimina¢do de contornos
de grao conforme as ciclagens entre a fase alfa e gama e também o tempo de resfriamento do
tratamento, o que beneficia a performance magnética dos compositos que foram produzidos a
partir do po6 beneficiado. Todavia, a amostra do tratamento 1 apresentou a maior
permeabilidade, indicando que o resfriamento lento possui potencial para compensar o numero
reduzido de ciclagens devido a reducdo da introducdo de tensdes de origem térmica no pd
durante o resfriamento. Entretanto, o tratamento térmico, que ja € considerado longo, ficaria
com um tempo de duragdo consideravel dependendo do niumero de ciclagens, necessitando de
um maior estudo para conclusdo dos parametros 6timos. Portanto, o p6 de ferro beneficiado

pelo tratamento 3 foi utilizado para dar continuidade ao trabalho.

5.2. Caracteristicas do 6xido de niobio coloidal

A suspensdo de 6xido de niobio coloidal, vinda de uma empresa parceira, foi
previamente caracterizada através das analises de microscopia eletronica de transmissao
(TEM), potencial zeta e diametro hidrodinamico e area superficial (BET) pelo LabMat. As
analises de microscopia eletronica de varredura (MEV) e estabilidade e distribuicao de tamanho
de particula foram realizadas neste estudo. Estas tiveram como objetivo a comprovagdo das
informagoes iniciais recebidas pela empresa parceira e a obtencdo das caracteristicas das
nanoparticulas visando estabelecer os parametros do recobrimento das mesmas no p6 de ferro

base.
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Nas imagens obtidas com as técnicas de MEV e TEM, apresentadas na Figura 27, foi
possivel observar aparentemente a larga distribui¢do de tamanho de particula, tendo particulas
tao pequenas quanto 20 nm via TEM, mas particulas (ou aglomerados) de até¢ 500 nm via MEV.
A falta de resolugdo para visualizar os contornos de particula impediu uma analise de imagem
para obten¢do do tamanho médio via tais técnicas, porém observa-se nanoparticulas com

morfologia irregular a arredondada e particulas tanto aglomeradas quanto, também, dispersas.

Figura 27 — Imagens de MEV (esquerda) e TEM (direita) das nanoparticulas de 6xido de
niobio.
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Fonte: acervo LabMat — resultados ndo publicados previamente.

Na analise de potencial zeta e tamanho hidrodindmico, representada na Figura 28,
observa-se a alta estabilidade da solugdo a partir do pH acima de 5 juntamente com tamanhos

médios em torno de 145 nm.

Figura 28 — Gréfico obtido através da analise de potencial zeta e tamanho hidrodinamico das

nanoparticulas de 6xido de nidbio.
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Fonte: acervo LabMat — resultados nao publicados previamente.

A andlise de area superficial Brunauer, Emmett e Teller (BET) teve como resultado uma

drea de superficie especifica de 24,81 m?/g. Devido a heterogeneidade na dispersdo e na
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geometria das nanoparticulas, ndo € possivel estimar com precisdo o didmetro médio por esta
analise. As isotermas de adsor¢do-dessor¢cao, demonstradas na Figura 29, foram classificadas
como do tipo II segundo a classificagdo de Brunauer, Emmet e Teller (1940), com histerese

aparente no intervalo de P/Po 0,6 — 0,9, indicando que estdo presentes mesoporos.

Figura 29 — Analise de area superficial (BET) das nanoparticulas de 6xido de niobio.
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Fonte: acervo LabMat — resultados ndo publicados previamente.

A técnica de analise da estabilidade e distribui¢dao do tamanho de particula via centrifuga
analitica (LUMiSizer®™) obteve como resultado um tamanho médio das nanoparticulas de 91
nm, conforme demonstrado na Figura 30. Em relacdo a estabilidade, onde o ensaio seria
equivalente a um tempo total de 175 dias sob a¢do da gravidade, demonstra que a suspensao
perde sua estabilidade relativamente rapido. Tal comportamento ¢ de certa forma esperado para
uma suspensdo bastante concentrada (cerca de 20% em massa de nanoparticulas) e com

auséncia de surfactantes.
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Figura 30 — Graficos dos resultados de estabilidade (acima) e distribui¢do de tamanho de
particula (abaixo) da suspensdo com nanoparticulas de 6xido de nidbio.
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Fonte: autoria propria.

Portanto, tendo todas essas caracterizagdes em vista, observa-se a grande variacao das
técnicas de andlise em obter o real tamanho médio das nanoparticulas, devido principalmente
aos aglomerados presentes na solu¢do. Porém, como citado anteriormente neste trabalho, as
nanoparticulas, de modo geral, possuem um tamanho menor que 200 nm, comprovando seu

potencial na formag¢do da primeira camada do SMC.

5.3. Avaliacio do processo de recobrimento com Nb20s

Partindo do po beneficiado e das nanoparticulas de Nb>Os devidamente caracterizadas,
foi realizada a produ¢do das amostras conforme os parametros apresentados na metodologia

deste trabalho: concentragdo de nanoparticulas de Nb2Os e tempo de mistura das mesmas com
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o0 p6 de ferro base. Em um primeiro momento, apds o recobrimento das particulas com Nb,Os,
as particulas foram levadas ao MEV a fim de verificar o revestimento nas particulas de ferro e
mensurar indiretamente a espessura de camada por meio de um comparativo entre a
porcentagem massica de niobio detectado via EDX com a manuten¢do dos parametros do feixe
de elétrons do MEV.

A Figura 31 apresenta as imagens obtidas via elétrons secundarios e elétrons
retroespalhados tipicos das particulas de ferro recobertas com pentoxido de nidobio. H4 uma
texturizagdo na superficie das particulas de ferro devido a presenga das nanoparticulas de
Nb2Os, as quais sdo mais frequentemente detectadas nas regides concavas do pé de ferro. Pode-
se também perceber um aumento do percentual de nidbio detectado, interpretado como aumento
da espessura de camada de Nb,Os, quando aumentado o tempo de mistura entre o p6 de ferro e
a suspensao de nanoparticulas, assim como também ocorre quando ¢ aumentada a concentracao
de nanoparticulas na suspensao. O resultado dessas medig¢des da porcentagem massica de nidbio

em fun¢do dos pardmetros de recobrimento ¢ apresentado na Figura 32.

Figura 31 - Imagens via SE e BSE de particulas de ferro recobertas com Nb2Os como

demonstra a textura observada na superficie das particulas.
F L [ T 1

i g
- - = !l

WD 1400 mm | | WEGEA] TESCAN
& D1 BAE HE e
View fold: B8 g Dwisdneliy) B30H22 Parzrrance n renonpecs

Fonte: autoria propria.

ST PA0E e | VEGAN TESCA.
BEMW Mg L Det HE 10
View 1odd: 2254 g Drisjmidfy|: BIRR2 Parformuarncs in nanzapace




69

Figura 32 - Porcentagem de niobio, interpretada como comparativo para espessura de camada
de Nb2Os, em fungdo dos parametros utilizados no processo de recobrimento das particulas de
ferro.
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Fonte: autoria propria.

E importante salientar que, ao analisar os resultados da Figura 32, uma maior
concentragdo de NboOs ndao necessariamente resulta em uma maior resistividade elétrica para o
SMC. Adicionalmente, foi produzida uma nova amostra com os parametros de 15 minutos de
mistura e concentra¢do de nanoparticulas na solucdo de 10 mM, sendo que essa amostra teve
sua produgao repetida 3 vezes juntamente com a melhor amostra do planejamento experimental
(amostra 4), visando a avalia¢do da repetibilidade do processo. Isto se deveu ao fato de que,
cruzando o resultado de espessura de camada obtido via EDX juntamente com a tendéncia de
reducdo das perdas magnéticas conforme reducao de tal espessura, viu-se grande potencial em
tal combina¢do de pardmetros de recobrimento. Logo, os coeficientes de perdas Ky e Kp foram
obtidos e plotados em relagdo aos parametros de recobrimento na Figura 33. Se comparados
com os resultados da Figura 32, fica evidente que as amostras produzidas com condigdes de
processamento que resultaram em menores porcentagens de nidbio apresentaram melhor
desempenho em termos de perdas (Ku e Kp mais baixos).

Embora esse comportamento seja esperado para o coeficiente Ky, visto que uma menor
presenca de nanoparticulas no composito implica em menor dilui¢dao da fase ferromagnética e
maior intera¢do entre as particulas vizinhas (o que reduz os campos desmagnetizantes internos),
o resultado pode parecer um tanto contraditorio para o coeficiente Kp. Afinal, uma maior

"espessura da camada" deveria, teoricamente, resultar em uma maior resistividade elétrica. No
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entanto, essa aparente contradicao se deve a metodologia utilizada para avaliar indiretamente a
espessura da camada. Isso ocorre porque a porcentagem massica ¢ medida em uma area
especifica da particula. Se essa distribuicao for muito heterogénea, pode haver regides com alta
concentragdo de nanoparticulas proximas a regides onde o revestimento ¢ defeituoso. Isso
levaria a uma porcentagem massica elevada devido as areas de aglomeragao de nanoparticulas,
mas as falhas no isolamento elétrico resultariam em contato elétrico entre as particulas
metalicas durante a fabricagdo das amostras, reduzindo a resistividade elétrica ¢ aumentando o

valor observado para Kbp.

Figura 33 - Coeficientes de perdas Ky e Kp atribuidos por meio de ajuste a curva de perdas

das amostras produzidas neste projeto que puderam ser mensuradas.
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Fonte: autoria propria.

As medidas realizadas e apresentadas na Figura 33 demonstram que a utilizacdo de
menores tempos de mistura e menores concentragdo de Nb>Os resultam ndo apenas em melhor
performance magnética, mas também em um menor tempo de processamento € um menor custo
para producdo do revestimento (menor consumo de nanoparticulas). Dessa maneira, tal
condi¢do de recobrimento foi utilizada para dar continuidade ao processamento das amostras
da etapa seguinte, que foca sobre a otimizagdo do revestimento vitreo (camada de silicato de

potassio) sobre a camada de nanoparticulas de Nb>Os.

5.4. Validacao dos dispositivos simplificados para avaliacdo magnética e elétrica

Ao final da etapa de trabalho com os resultados apresentados na se¢do 5.3, conforme
mencionado na se¢ao de materiais € métodos, ocorreu um problema técnico com a bancada

comercial de medi¢do de propriedades magnéticas. Tal problema acarretou na impossibilidade
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de medicdes precisas das propriedades das amostras produzidas com recobrimento duplo
contendo Nb,Os e silicato de potassio. De forma a dar continuidade no desenvolvimento, ainda
que de forma menos precisa, foram desenvolvidos alguns dispositivos, de construcao
simplificada, que permitissem avaliar de forma preliminar o desempenho dessas novas amostras
de SMC.

Para validagdo dos dispositivos desenvolvidos, foram utilizadas amostras de SMC que
jé haviam passado por um processo de caracterizagdo completa utilizando a bancada de medigao
de propriedades magnéticas de maior precisao, incluindo as amostras produzidas neste estudo
(resultados da se¢do 5.3) e também amostras de um SMC comercial utilizadas em estudos
prévios a esta pesquisa.

Vale ressaltar a oportunidade de utilizacdo desses dispositivos, apos serem validados,
em uma possivel linha de producdo, sendo uma maneira de conferir na prépria linha se o
componente que estd em producao possui as caracteristicas adequadas esperadas para o produto
final. Isso se deve ao fato de que, para medi¢do em bancada com um circuito fechado, a amostra
deve possuir um padrdo de geometria e dimensional em forma de toroide, impossibilitando a
medicao de um componente de formato diferente, principalmente na propria linha de produgao.
Os dispositivos criados foram pensados também para amostras toroidais, porém os principios €
os métodos utilizados para constru¢do dos mesmos, apos a validagdo, permitem extrapolar para

dispositivos que avaliem diferentes componentes.

Dispositivo para medicdo da permeabilidade

Do ponto de vista das perdas por histerese, representada pelo coeficiente Ky, ¢ sabido
que os fendmenos que regem tal fracdo de perdas estdo bastante atrelados a propria
permeabilidade magnética do material, especialmente se mensurada em baixa frequéncia para
evitar efeito das correntes parasitas. No caso das amostras utilizadas para validar a construcao
do dispositivo descrito nesta se¢do, a relacdo entre o coeficiente Ky e a permeabilidade
magnética ¢ dada na Figura 34. Vé-se nesta correlagdo que amostras com maiores valores de
permeabilidade também costumam apresentar menores perdas por histerese. Os resultados
apresentados aqui sdo referentes a amostra de um SMC comercial avaliados em estudos
anteriores, uma vez que quando foi realizado o processo de desenvolvimento do dispositivo as

amostras produzidas neste projeto ja ndo se encontravam mais bobinadas para avaliagao.
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Figura 34 - Correlacdo entre Ky e permeabilidade magnética relativa maxima.
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As curvas que mostram a relacao entre a tensao e a corrente para as 5 amostras de SMC,
juntamente com os valores conhecidos das permeabilidades magnéticas (indicados na legenda
das curvas), sdo apresentadas na Figura 35. Além disso, na mesma figura, estdo representadas
as primeiras derivadas da tensdo em relag@o a corrente. A partir da andlise da relacdo de dV/di
maxima de cada uma dessas curvas, ¢ possivel observar uma forte correlagdo com as medigdes
das permeabilidades maximas obtidas anteriormente na bancada de medicao de alta precisao,
como ilustrado na Figura 36.

Com base nesses resultados, que demonstram uma consisténcia notavel entre as
medigoes realizadas na bancada de precisdo com o dispositivo mais simples desenvolvido,
considera-se o método de medi¢do validado, permitindo realizar medi¢des comparativas das

permeabilidades magnéticas entre as amostras produzidas no ambito do estudo com confianga.
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Figura 35 - Curvas de tensdo no bobinamento secundario versus corrente aplicada ao
bobinamento primdrio (esquerda) e derivada da tensdo em fun¢do da corrente aplicada
(direita) para amostras de SMC comerciais cujos valores de permeabilidade magnéticas,
indicados na legenda, foram previamente mensurados em bancada especializada.
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Figura 36 - Correlacdo entre os valores obtidos para dV/di méximo de cada uma das amostras
de SMC comerciais e seus valores de permeabilidade mensurados em bancada especializada.

B0 4 y=(54.9663)+ (164.109) *x
|Permeabilidaﬂe relativa maxima

o 1 |Pearson'sr 0,95015

_| |Adi. R-Square 0,97387
% 700 Intercept 54 96628 * 45 38361
-5 4 |Elope 164 10887 1339501
£ 650
0
=
B 600
-
&
3 550 -}
o
g 500 -
£
o 10 - : m Permeabilidade relativa maxima
[1 8 . —— Fitted ¥ of Permeabilidade relativa maxima

| Confidence Hand
400 - Prediciinn Band
T T T T T T T T T
20 25 30 35 40 45
dVidi (VIA)

Fonte: autoria propria.

Dispositivo para medicdo da resistividade elétrica

Para validagao do dispositivo, as amostras produzidas neste projeto foram desbobinadas
e mensuradas um total de 5 vezes entre os pontos monitorados por Vi e mais 5 vezes entre os
pontos monitorados por V». A Figura 37 apresenta os valores médios e o desvio padrio dessas
medidas de resistividade juntamente com a correlacdo da resistividade medida com os valores

assumidos de Kp para cada uma das amostras produzidas. A correlagdo observada aqui €
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coerente com o comportamento tipico observado para SMCs conforme observado em estudos
anteriores (EVANGELISTA, 2020; EVANGELISTA et al., 2021), onde quanto maior o Kp
menor sera a resistividade, e vice-versa, de tal maneira que o dispositivo foi, entdo, considerado

validado para medir as amostras produzidas na préxima etapa desse projeto.

Figura 37 - Correlagao entre resistividade elétrica e coeficiente de perdas dinamicas Kbp.
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Fonte: autoria propria.

5.5. Avaliacao do processo de recobrimento com silicato de potassio

Fixada a condigdo de processo para formacao da camada de Nb,Os como demonstrado
na se¢do 5.4, foram produzidas amostras de SMC contendo uma segunda camada isolante
baseada em silicato de potassio do tipo vidro liquido. Para confec¢ao das amostras, foi variada
a porcentagem massica da fracdo de solidos presentes na solucdo quando seca entre 0,5% e
2,5%, conforme especificado na se¢do 4.4.2.

Utilizando dos novos dispositivos construidos para avaliacao preliminar, foram tomadas
medidas da relagdo entre tensdo e corrente no ensaio para determinacdo da permeabilidade
magnética e mensurada a resistividade elétrica das amostras produzidas com recobrimento de

silicato de potéssio, sendo estes resultados expostos na Figura 38.
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Figura 38 - Medidas de resistividade elétrica (esquerda) e relagdo entre tensdo e corrente para
determinacdo da permeabilidade magnética (direita) das amostras produzidas com
recobrimento de silicato de potassio.
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Fonte: autoria propria.

Os resultados dessas propriedades foram correlacionados e compilados no grafico da
Figura 39, onde os rétulos de dados ao lado de cada ponto indicam a fra¢do de so6lidos utilizada
na solugdo de silicato de potéssio para producao das amostras. As amostras tomadas como mais
promissoras sdo aquelas que reunem simultaneamente alta permeabilidade e alta resistividade

elétrica (alto dV/di méximo).

Figura 39 - Compilado de resultados de permeabilidade e resistividade elétrica (dV/di) das
amostras produzidas com silicato de potassio como segundo revestimento do SMC.
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Fonte: autoria propria.

As amostras tomadas como mais promissoras incluem aquelas produzidas com fragao

de solidos variando de 1 a 2%. Os parametros utilizados para producgdo destas amostras mais
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promissoras seriam os escolhidos para uma possivel produg¢do em série caso o objetivo fosse o
desenvolvimento de um motor, por exemplo. Por outro lado, ndo foi possivel confirmar se esse
resultado preliminar pode indicar que um processo com baixo controle da fragao de sélidos
seria suficiente para produzir sempre bons resultados. Tampouco ¢ possivel apontar se a
resistividade elétrica ou se a permeabilidade tem mais influéncia sobre a performance
magnética do SMC quando medido em bancada especializada, o que de fato também pode ser
modificado de acordo com a frequéncia de interesse. Portanto, observa-se um potencial de
aplicagdo na amostra produzida com 1,5+0,5% de fragdo de solidos, porém sem uma conclusdo

mais completa devido a falta de uma bancada de medicao precisa.
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6. CONCLUSAO

O presente trabalho detalhou o desenvolvimento de um novo composito magnético mole
produzido através do revestimento de particulas de ferro com uma camada de nanoparticulas
de 6xido de nidbio e uma segunda camada de fases vitreas. Para tanto, houve um estudo do
beneficiamento magnético do pd de ferro base, foram desenvolvidas rotas de recobrimento para
formacao das duas camadas de isolantes, realizadas investigagdes a respeito do efeito dos
parametros de recobrimento sobre a formacdo das camadas e, por fim, estudadas as
propriedades elétricas e magnéticas dos SMCs produzidos, tanto em bancada comercial quanto
em dispositivos simplificados desenvolvidos neste trabalho.

O po6 de ferro Fe40.37, previamente as operagdes de recobrimento com as camadas
isolantes, foi tratado termicamente para crescimento de grao. Tal tratamento resultou em uma
maior plasticidade das particulas durante a compactacao, além de uma redug¢ao no niumero de
contornos de grao no interior da particula ferromagnética, os quais atuam como barreiras de
movimentagdo das paredes de dominio magnético. O p6 tratado termicamente apresentou 43%
de redugdo nas perdas por histerese ¢ um aumento de 17% da permeabilidade magnética
maxima em relagdo ao pd de ferro ndo tratado. Dessa forma, entende-se que o beneficio técnico
sobre a performance magnética do material particulado devido ao tratamento crescimento de
grdo ¢ de suma importancia para tornar o SMC produzido competitivo em relagdo as suas
propriedades magnéticas.

A partir do p6 tratado, realizou-se o recobrimento com nanoparticulas de o6xido de
niobio. Para essa etapa, utilizou-se como principais parametros o controle de tempo da mistura
entre as particulas de ferro e a suspensao de nanoparticulas e a concentragao molar dessa mesma
suspensdo. Avaliou-se de forma semi-quantitativa a espessura da camada de Nb>Os via EDX,
onde foi constatado um revestimento efetivo para todas as amostras avaliadas, uma vez que foi
encontrado nidbio em todas elas. Tanto o aumento do tempo de mistura como o aumento da
concentragdo molar de Nb>Os na solucao acarretaram em um aumento do percentual de nidbio
detectado, indiretamente apontando para uma maior espessura de camada, conforme esperado.

Em relagdo ao resultado de propriedades magnéticas obtidos em bancada comercial das
amostras da primeira etapa de planejamento experimental, ficou evidente que a amostra
produzida com condig¢des de processamento (15 minutos de mistura de 10 mM de concentragao)
que resultaram em menor porcentagem de nidbio apresentou melhor desempenho em termos de
perdas (Ku e Kp mais baixos). Esta combina¢do de parametros, que além de permitir a melhoria

da performance magnética, acaba também apresentando vantagens do ponto de vista de
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produtividade e de reducdo de custo, foi escolhida para dar continuidade na segunda etapa de
planejamento experimental.

Contudo, devido a problemas técnicos na banca de medi¢ao magnética, novos métodos
de medicao foram traduzidos pelo desenvolvimento de dispositivos simplificados de medigao
magnética e elétrica visando a continuidade do estudo. Estes dispositivos foram desenvolvidos
no laboratério com aparatos ja disponiveis, servindo como uma forma de sistema para
verificagdo das amostras com maior potencial em relagdo a permeabilidade magnética e a
resistividade elétrica. Os mesmos foram validados realizando a medi¢ao de amostras que ja
haviam sido medidas na bancada comercial de maior precisdo. Os resultados obtidos de ambas
as formas foram comparados e aprovaram os novos dispositivos, sendo que os principios € o
método utilizado para constru¢cdo dos mesmos, apds a validagdo, permitem extrapolar para
dispositivos que avaliem componentes com diferentes geometrias € composigoes.

Fixada a condi¢ao de recobrimento da camada de Nb,Os citada acima, foram produzidas
amostras de SMC contendo uma segunda camada isolante baseada numa nova rota de
recobrimento utilizando silicato de potassio do tipo vidro liquido. Entre as condi¢des avaliadas
nesta pesquisa, foram identificadas como mais promissoras as amostras produzidas com 1, 1,5
e 2% de fragao de solidos, sendo a amostra com 1,5% a com melhor balango entre resistividade
média total e permeabilidade. Uma conclusdo mais completa em relacdo a estas amostras ndo
pdde ser feita devido a falta de uma bancada de medig@o precisa, uma vez que nao foi possivel
confirmar se a resistividade elétrica ou a permeabilidade tem mais influéncia sobre a
performance magnética do SMC, o que de fato também pode ser modificado de acordo com a

frequéncia de interesse.
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7. SUGESTAO DE TRABALHOS FUTUROS

e Estudo do nimero de ciclagens entre a fase alfa e gama do p6 de ferro base durante
o tratamento que visa o posterior beneficiamento das propriedades magnéticas do
SMC com resfriamento lento;

e Expansdo do range dos pardmetros (tempo de mistura e concentragdo molar das
nanoparticulas) de recobrimento com 6xido de nidbio do primeiro planejamento
experimental visando uma melhor previsdo da regido onde os pardmetros serao
otimos;

e Otimizagdo do recobrimento da fase vitrea com silicato de potdssio através da
medicdo magnética das amostras em bancada comercial, possibilitando de fato a
comparac¢do dos resultados obtidos com SMCs comerciais e confirmando seu real
potencial;

e Avaliagdo dos efeitos dos parametros de processamento para transformacao do po
revestido em um componente bulk sobre a performance do SMC: pressao de
compactagdo, temperatura maxima e atmosfera (ponto de orvalho);

e Melhoria dos sistemas de medi¢ao simplificado com incorporag¢do de um gerador de
sinais e osciloscopio para melhorar o monitoramento de corrente e tensao.
Avaliacdo também do sistema para outras frequéncias e outras formas de onda de

interesse.
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