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RESUMO

Este trabalho propbe avaliar o efeito da sinterizacgdo em micro-ondas nhas
propriedades microestruturais e magnéticas das ferritas Ni-Zn. As amostras foram
sinterizadas a 1000 e 1200°C por um tempo de exposicdo de 20 minutos, com
taxa de 50°C/minutos e caracterizadas por densidade e porosidade aparente,
difracdo de raios X, microscopia eletrbnica de varredura e medidas magnéticas.
Os resultados indicam que os valores de densidade e porosidade aparente foram
de 4,5 e 4,7 glcm® e 3,5 e 1,9%, para as temperaturas de sinterizacdo de 1000 e
1200°C respectivamente. A formacéo da fase ferrita NipsZng sFe,>0, foi identificada
para todas as condicbes de sinterizacdo, cujos valores de magnetizacdo de
saturacao foram de 60 e 68 emu/g para as temperaturas de sinterizacdo de 1000

e 1200°C respectivamente.
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INTRODUCAO

As ferritas Ni-Zn sdo uma classe de materiais ceramicos ferrimagnéticos,
muito promissoras em virtude de sua estrutura possuir estabilidade
termodinamica, atividade eletrocatalitica e resisténcia a corrosdo. Esta cerdmica
magnética é de grande interesse para o desenvolvimento de novos materiais de
dimensbes nanométricas, uma vez que permite controlar suas propriedades como,
por exemplo, a anisotropia magnética e a magnetizacdo de saturacdo ®, podendo
serem utilizados nas mais diversas aplicacdes como: gravacdo magnética ?;
catalise ®; separacdo magnética “; ferrofluidos ®, absorvedores de radiacdo
eletromagnética ©, e aplicacdes biomédicas, tais como, hipertemia .

Com isso o interesse pelo estudo do processamento dessas ceramicas
magnéticas tem sido alvo de inUmeras pesquisas cientificas, uma vez que a forma
de processamento influencia diretamente nas propriedades finais dos materiais.
Dentro das técnicas de processamento, uma das etapas que vem sendo bastante
estudada é a sinterizacdo por energia de micro-ondas. Esta técnica tem sido
reconhecida mundialmente como um novo método para 0 aquecimento e
sinterizacdo de uma variedade de materiais, 0 qual proporciona vantagens que
nao sao observadas em processos convencionais de sinterizagdo. Como
exemplo, temos o maior processo de difusdo dos ions metalicos; taxas de
aguecimento muito rapidas, o que reduz o tempo de processamento, além de
proporcionar a formacdo de nanoestruturas; e reduzido consumo de energia e
custo de processamento & 9.

Com base neste contexto, este trabalho tem como objetivo avaliar o efeito
da sinterizacdo em micro-ondas nas propriedades microestruturais e magnéticas

das ferritas Ni-Zn.
MATERIAIS E METODOS

A matéria-prima utilizada neste estudo foi uma ferrita NigsZngsFe,04

previamente sintetizada por reacdo de combustdo utilizando energia de micro-
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ondas fornecida pelo Laboratério de Sintese de Materiais Ceramicos da UFCG,
apresentando area de superficie de 66 m?/g e tamanho de particula de 17 nm @9,
A metodologia detalhada se encontra descrita por Vieira (2009).

A ferrita como recebida (granulometria passada na malha 325 mesh, 44 um)
foi compactada com 200 MPa, em uma prensa isostatica modelo CP 360 na forma
de disco de 10 mm de diametro e espessura de 5 mm. Posteriormente, as
amostras foram sinterizadas por energia de micro-ondas em um forno de modelo
Cober Eletronics, MS6K, a 2,45 GHz nas temperaturas de 1000 (M1000) e 1200°C
(M1200), por um tempo de exposi¢do de 20 minutos, com taxa de 50°C/minutos.

A densidade geométrica antes e apds sinterizacéo (g/cm®) das amostras foi
determinada pelo método geométrico por medida da massa (g) por volume (cm?).
De acordo com a Equacéo:

D=m/V Equacéao (1)
Onde: m é a massa em gramas da amostra e V é o volume em g/cm®.

As medidas de densidade aparente e porosidade aparente foram
determinadas pelo método de imerséo, de acordo com o principio de Arquimedes,
segundo a norma ABNT NBR 6620. Utilizou-se uma balanca de precisdo (marca)
de quatro digitos, na qual foi acoplado um sistema de medida de massa imersa. A
seguinte relacdo foi empregada de acordo com a Equacgéao 2:

Da = ﬁ D Equacéo (2)

Onde, ms foi a massa seca da amostra (g); mu foi a massa Umida da
amostra (g) ap0s a amostra ter permanecido imersa em agua durante 24 horas; mi
foi & massa da amostra (g) imersa em agua; e D foi a densidade (1,0 g/lcm?®) da
agua na temperatura em que foi realizada a medicdo. Mediante este método, foi
possivel calcular a porosidade aparente (pa) a partir da Equagéo 3:

pa = MxlOO% Equacéo (3)
mu — mi

A caracterizacdo das amostras foi feita por difracdo de Raios X (DRX) em um
difratdbmetro SHIMADZU (modelo XRD 6000) utilizando fonte de radiacéo

monocromatica (Cu-Ka de A = 1,5418) com varredura de 15 a 85 graus. Os
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aspectos morfolégicos das amostras foram analisados por meio de um
microscoépio eletrénico de varredura (MEV), marca Philips, modelo XL30 FEG. Os
pardmetros magnéticos foram obtidos a partir do ciclo de histerese magnética

usando de um Magnetémetro de Gradiente Alternado (AGM).

RESULTADOS E DISCUSSOES

A Tabela 1 exibe os resultados de densidade geométrica antes (Dy) e ap0s
sinterizagdo (Dg), densidade aparente (D,), porosidade aparente (P,) e suas
respectivas densidades relativas (Dv/Dy, Dy/Dt; D./Dt) para as amostras referentes
ao sistema NipsZngsFe,04 sinterizada em micro-ondas nas temperaturas de 1000
(M1000) e 1200°C (M1200) por um tempo de exposicdo de 20 minutos,

respectivamente, com taxa de aquecimento de 50°C/min.

TABELA 1: Caracteristicas fisicas das amostras sinterizadas em forno micro-

ondas.
DV  DV/Dt Dg Dg/Dt Da Da/Dt Pa
NiosZnosFe204  (glem3) (%)  (g/cm?) (%)  (glemd) (%) (%)
M1000 2,45 46 4,13 77 4,52 79 3,5
M1200 2,36 44 4,35 81 4,79 89 1,9

Densidade Tedrica (Dt) = 5,361 g/cm® (JCPDS 52-0278)

De acordo com os resultados da Tabela 1, pode-se verificar que as
densidades das amostras antes da sinterizacao (Dv) indicaram uma uniformidade
na compactagdo, uma vez que ambas apresentaram valores de densidade a verde
relativa de aproximadamente 50%, ou seja, ndo apresentaram mudancas
significativas. Com relagdo a densidade das amostras apds sinterizagdo (Dg) e
densidade aparente (Da), observa-se que 0 aumento da temperatura de
sinterizagdo ndo provocou uma variagdo significativa nos valores da densidade,
pois esse aumento proporcionou apenas uma leve variagao no valor da densidade

de 4 e 10%, respectivamente. De uma forma geral, a sinterizagdo em micro-ondas
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proporcionou a obtencdo de amostras com altos valores de densificacdo, obtidas
em um curto tempo de processamento.

A Figura 1 exibe os difratogramas de raios-X das amostras de ferrita com
composicao NipsZngsFe,04 sinterizadas em forno micro-ondas a 1000 e 1200°C
por um tempo de exposicdo de 20 minutos, com taxa de aquecimento de
50°C/min. Pode-se observar, que todas as amostras apresentam a formacdo da
fase NipsZngsFe,04 identificada mediante a ficha padrdo JCPDF 52-0278, com
todos os picos com alta intensidade e elevada largura basal para todas as
reflexdes, demonstrando a possivel cristalinidade das amostras e suas
caracteristicas nanoestruturais, ndo observando portanto significativa diferenga

nos resultados estruturais com a variagcao da temperatura de exposicao.

FIGURA 1: Difratogramas de raios X das ferritas Ni-Zn sinterizada em energia

micro-ondas nas temperaturas 1000 e 1200°C, fixando o tempo de 20 minutos.

= ( a ) F: NiglsznglsFego.q ( b ) F: NiD,SZHD,SFeEO4

700
800 o
800 o
00 4

L

300+

Intensidade (cps)
Intensidade (cps)

200 +

100

T T
o i) 40 ) 1) 0 a8 o i) 40 ) 1) 0 80
2 Theta (graus) 2 Theta (graus)

A Figura 2 exibe as micrografias das amostras de ferrita com composicéo
NipsZnp sFe>0, sinterizadas em forno micro-ondas a 1000 e 1200°C por um tempo
de exposicédo de 20 minutos. Em relagdo a amostra sinterizada 1000 observa-se
de uma forma geral uma microestrutura heterogénea de formato irregular, com a
presenca de poros intergranulares, com tamanho médio de grados de
aproximadamente 64nm. Com relagdo a microestrutura da amostra sinterizada a

1200°C, apresenta-se de forma diferenciada quando comparada com a amostra
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sinterizada a 1000°C, observa-se de uma forma geral uma microestrutura
homogénea com graos de formato arredondado, e a presengca de poros

intergranulares, com tamanho médio de grédo de 65nm.

Figura 2: Micrografias das ferritas Ni-Zn sinterizada em energia micro-ondas nas

temperaturas 1000 (a) e 1200°C (b), fixando o tempo de 20 minutos.

A Figura 3 exibe as curvas de histereses das amostras de ferrita com

composicdo NipsZngsFe20, sinterizadas em forno micro-ondas a 1000 e 1200°C
por um tempo de exposicao de 20 minutos. As histereses referentes as amostras
sinterizadas nas temperaturas de 1000 e 1200°C ilustradas na Figura 3,
apresentaram curvas bastante estreita com baixos valores de magnetizacao
remanescente (Mr) e de campo coercivo (Hc) e esse comportamento é
caracteristico de um material magnético mole, ou seja, materiais que se

magnetizam e desmagnetizam com grande facilidade.

Figura 3: Histereses das ferritas Ni-Zn sinterizada em energia micro-ondas nas

temperaturas 1000 (a) e 1200°C (d), fixando o tempo de 20 minutos.
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Os parametros magnéticos (magnetizacdo de saturacdo, magnetizacao
remanescente, campo coercivo e perdas por histerese) calculados a partir das
curvas de histerese encontram-se dispostos na Tabela 2, para a amostra de
Nip sZnosFe204 sinterizada em forno micro-ondas a 1000°C e 1200°C por um

tempo de exposicdo de 20 minutos, com taxa de aquecimento de 50°C/min.

TABELA 2. Parametros de histerese de NipsZngsFe,O,4 sinterizada em forno
micro-ondas a 1000°C e 1200°C por um tempo de exposi¢cdo de 20 minutos, com

taxa de aquecimento de 50°C/min.

Ms Mr Hc Mr/Ms Wb
Nip 5ZNg sFe204 (emu/g)  (emul/g) (KOe) (emu/g x KOe)
M1000 60 0,78 0,036 0,013 1278
M1200 68 2,54 0,015 0,047 1117

Mediante os parametros obtidos nas histereses, em relacdo a magnetizacéao
de saturacado, observa-se que as amostras sinterizadas na temperatura de 1000°C
e 1200°C apresentaram valores aproximados n&o havendo mudancas
significativas, obtendo um aumento de 11% no valor da magnetizacdo de
saturacdo com o aumento da temperatura. Sujatha et al. (2012), avaliaram o efeito
da temperatura de sinterizacdo nas propriedades eletromagnéticas de ferritas

Nips50CUp05ZNo 45FE204 € observaram que o aumento da temperatura de
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sinterizacdo de 900 a 1030 por lhora também acarretou na elevacdo da
magnetizacdo de saturacdo com o valor méximo de 76 emu / g.

Em relacédo ao campo coercivo (Hc) observou-se que com a variagao do
tempo de exposicdo ndo ocorreram mudancas significativas, porém com o
aumento da temperatura de sinterizacdo ocorreu uma diminuicdo nos valores do
campo coercivo. Esse comportamento também foi observado por Ahmad et al.
(2012), quando avaliaram o efeito da temperatura de sinterizacdo em uma
hexaferrita  (BaCozFe160,7),0s autores analisaram que com o0 aumento da

temperatura ocorreu a diminuicdo da coercividade.

CONCLUSOES

De acordo com os dados expostos no trabalho, pode-se concluir que o
aumento da temperatura de sinterizacado provocou uma leve variagdo no valor da
densidade e porosidade aparente. As amostras apresentaram a formacao da fase
NipsZnosFe204 independente do aumento da temperatura de sinterizagcdo. A
sinterizacdo utilizando a energia de micro-ondas proporcionou a retencdo da
microestrutura, favorecendo a formacdo de amostras com nanograos, em um
rapido tempo de processamento. As amostras apresentaram comportamento de
um material magnético mole ,com magnetizacdo de saturacdo de 60 e 68 emul/g

para as temperaturas de sinterizacdo de 1000 e 1200°C respectivamente.

AGRADECIMENTOS

Os autores agradecem ao CNPq, RENAMI-CNPqg, INAMI-CNPqg, ao
PROCAD/NF-CAPES , pelo suporte financeiro.



57° Congresso Brasileiro de Ceramica
5° Congresso Iberoamericano de Ceramica
19 a 22 de maio de 2013, Natal, RN, Brasil

REFERENCIAS

(1) MATERIAIS AVANCADOS NO BRASIL 2010-2022. Brasilia: Centro de
Gestdo e Estudos Estratégicos, 2010. Disponivel em: http://www.cgee.org.br
acesso em 11 de setembro de 2012.

(2) LI, Y.Q., HUANG, Y., N, QIl, S.H., NIUF.F. NIUL. Preparation, and
magnetic and electromagnetic properties of La-doped strontium ferrite films.
Journal of Magnetism and Magnetic Materials, v.323, p. 2224-2232, 2011.

(3) LIN, KUEN-SONG; ADHIKARI, A. K., ZONG-YAN TSAIl, YU-PEI CHEN,
TZU-TING CHIEN, HUNG-BIN TSAIl. Synthesis and characterization of nickel
ferrite nanocatalysts for CO, decomposition . Catalysis Today, v. 174, p. 88-96,
2011.

(4) AZIZ, A. A;; YONG, K. S.; IBRAHIM, S.; PICHIAH, S. Enhanced magnetic
separation and photocatalytic activity of nitrogen doped titania photocatalyst
supported on strontium ferrite. Journal of Hazardous Materials, v. 199 — 200, p.
143 - 150, 2012.

(5) CABUIL V.; DUPUIS V.; TALBOT D.; NEVEU S. lonic magnetic fluid based
on cobalt ferrite nanoparticles: Influence of hydrothermal treatment on the
nanoparticle size Journal of Magnetism and Magnetic Materials, v. 323, p. 1238-
1241, 2011.

(6) WEI, C., SHEN, X., A, SONG, F. A ,ZHU, Y. B, WANG, Y. C. Double-layer
microwave absorber based on nanocrystalline Zn0.5Ni0.5Fe204/a-Fe microfibers.
Materials and Design V.35, p. 363-368, 2012.

(7) KUMAR, C. S.S.R.,, MOHAMMAD, F. Magnetic nanomaterials for
hyperthermia-based therapy and controlled drug delivery. Advanced Drug Delivery
Reviews, v. 63, p. 789-808. 2011

(8) HINES J., NICKELS L. Hot topic the growth of high temperature microwave
technology. Metal Powder.Report, v.66, p.7-9, 2011.

(99 MENEZES, R.R., SOUTO, P.M., KIMINAMI, R.H.G.A. Sinterizacdo de
ceramicas em microondas. Parte |: Aspectos fundamentais. Ceramica, v. 53, p. 1-
10, 2007.


http://www.cgee.org.br/
http://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0920586111001192?_alid=1804104945&_rdoc=11&_fmt=high&_origin=search&_docanchor=&_ct=214&_zone=rslt_list_item&md5=26e3f36d94d2f89f4bcb7b66f5950315
http://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0920586111001192?_alid=1804104945&_rdoc=11&_fmt=high&_origin=search&_docanchor=&_ct=214&_zone=rslt_list_item&md5=26e3f36d94d2f89f4bcb7b66f5950315
http://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0304885310007870?_alid=1804107605&_rdoc=2&_fmt=high&_origin=search&_docanchor=&_ct=60&_zone=rslt_list_item&md5=9cc1b49a05ebb15a6a94e7e129978cb7
http://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0304885310007870?_alid=1804107605&_rdoc=2&_fmt=high&_origin=search&_docanchor=&_ct=60&_zone=rslt_list_item&md5=9cc1b49a05ebb15a6a94e7e129978cb7
http://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0304885310007870?_alid=1804107605&_rdoc=2&_fmt=high&_origin=search&_docanchor=&_ct=60&_zone=rslt_list_item&md5=9cc1b49a05ebb15a6a94e7e129978cb7

57° Congresso Brasileiro de Ceramica
5° Congresso Iberoamericano de Ceramica
19 a 22 de maio de 2013, Natal, RN, Brasil

(10) VIEIRA, D. A. Sintese por energia de microondas de ferritas Ni-Zn.
Dissertacdo (Ciéncia e Engenharia de Materiais) - Universidade Federal de
Campina Grande. Campina Grande, PB. 2009.

(11) SUJATHAA, CH.; REDDY, K. V.; SOWRIBABUA, K.; REDDY, A. R. C,;
RAO, K.H. Effect of sintering temperature on electromagnetic properties of NiCuzZn
ferrite. Ceramics International. doi.org/10.1016/j.ceramint.2012.09.087; 2012.

(12) AHMAD, M.; ALI, I.; AEN, F.; ISLAM, M.U.; ASHIQ, M. N.; ATIQ , S. W,;
RANA, M.U. Effect of sintering temperature on magnetic and electrical properties
of nano-sized Co2W hexaferritas. Ceramics International, v. 38, p. 1267-1273,
2012.

SINTERING FERRITE Nigs5ZnosFe;04 FOR ENERGY
MICROWAVE: EVALUATION MICROSTRUCTURAL AND MAGNETIC

This study proposes to evaluate the effect of microwave sintering on the
microstructure and magnetic properties of Ni-Zn ferrite. The samples were sintered
at 1000 and 1200°C for an exposure time of 20 minutes, with rate 50°C/minutes
and characterized by apparent density and porosity, X-ray diffraction, scanning
electron microscopy and magnetic measurements. The results indicate that the
values of density and apparent porosity were 4,5 and 4,7 g/cm® and 3,5 to 1,9% for
sintering temperatures of 1000 and 1200°C respectively. The formation of the
ferrite phase NipsZngsFe,O4 been identified for all conditions of sintering, whose
saturation magnetization values were 60 and 68 emu / g for sintering temperatures
of 1000 and 1200°C respectively.

Keywords: sintering, microwave energy, Ni-Zn ferrite.





