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RESUMO

|

Na tentativa de se obter materiais para uso tecnolégico com caracteristicas cada
vez melhores, varios processos nao convencicnais vém sendo desenvolvidos por
pesquisadores do mundo todo. Neste trabalho foi utilizado o processo de
coprecipitacao para produzir pds ceramicos ultrafinos de ferritas de cobalto e de
niquel e o processo sol-gel para a preparacdo de compositos, que s&o
combinagbes de materiais distintos, onde as ferritas estdo dispersas em uma

matriz amorfa de silica.

A evolugdo estrutural e morfoldgica, tanto dos pos ceramicos como dos
compositos, foi estudada por técnicas de fluorescéncia e difragdo de raios X,
espectroscopia na regido do infravermelho, analise de area superficial, densidade
e porosidade. A evolugdo do comportamentc magnético destes materiais também
foi avaliado, e verificou-se um aumento da magnetizacio espontanea das ferritas
com o aumento da temperatura de calcinagdo. Os compositos apresentaram

magnetizagdo espontanea somente em temperaturas de calcinacio acima de
1000°C.

Este trabalho mostra a possibilidade de se obter materiais magnéticos em varias

formas, desde pds ceramicos ultrafinos até compositos altamente porosos.
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ABSTRACT

In an attepmt to obtain materials for technological use with the best possible
characteristics, several non-conventional processes have been developed by
researchers all over the world. in this work, coprecipitation process has been used
to produce ultrafine cobalt and nickel ferrite ceramic powders and the sol-gell
process was used for the preparation of composites, which are combinations of

distinct material in which the ferrites are dispersed in an amorphous silica matrix.

The structural and morphological evolution, both of ceramic powders and of
composites has been studied with X-ray fluorescence and diffraction, infrared
spectroscopy techniques and analyses of superficial area, density and porosity.
The evolution of the magnetic behavior of these materials has also been evaluated
and it has shown an increase in spontanecus magnetization of these ferrites with
the increase of calcination temperature. The composites have presented

spontanecus magnetization only after calcination at temperatures above 1000°C.

This work shows the possibility of obtaining magnetic materials in various forms,

from ultrafines ceramic powders to highly porous composites.
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1.1 - INTRODUGAO

Nos ultimos anos tem-se observado um crescimento significativo do mercado
brasileiro para os produtos ceramicos avangados, seguindo uma tendéncia

mundial.

Estes materiais podem ser visualizados como substancias ou combinagGes
destas, conhecidas ou desenvolvidas a partir da incorporag&o dos principios das
ciéncias dos materiais - conhecidos ou induzidos - a preparagdo, fabricagéo e
utilizacdo de antigas ou novas aplicagbes de materiais industriais, apresentando
sempre, novos critérios nas suas concepgdes. Tais materiais vém surgindo, dentro

da realidade industrial de nossos dias, num ritmo acelerado.

Como insumos para a produgéo de bens, os materiais desempenham papel de

ponta na inovag¢ao e madernizagdo tecnoldgica e na produtividade industrial.

Entre as diversas ceradmicas avang¢adas com grande potencial de desenvolvimento
encontram-se 0s materiais magnéticos que desempenham um importante papel na
tecnologia moderna, pois encontram aplicagbes em um grande numero de
produtos e processos industriais dos mais variados setores. Essas aplicacdes vao
desde dispositivos com fun¢des muito simples, comg os pequenos imés
permanentes, a inumeros compenentes sofisticados utilizados na industria eletro-
eletrdnica. Uma aplicagéo interessante destes materiais € a gravacdo magnética,
usada em computadores, gravadores de som, equipamentos acionados por
cartdes magnéticos, etc, para armazenamento ndo volatil de informacéo. No setor
eletro-eletrdnico, os materiais magnéticos sdo suplantados em volume de
aplicacdo apenas pelos semi-condutores, tendo importancia econdmica quase t&o

grande guanto estes, e sendo essenciais em muitos dispositivos e equipamentos.’
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Uma classe de materiais magnéticos muito importantes é a das ferritas, que s&o
éxidos ferrimagnéticos com uma estrutura cristalina tipo espinélio. Algumas de
suas propriedades magnéticas como baixa coersividade e alta permeabilidade dao
a elas grande importancia tecnologica, com a vantagem de serem usadas em
volume bem menor do que os materiais magnéticos metalicos, para se obter

determinada propriedade magnética.

Devido ao crescente estudo e compreensdo dos processos de magnetizagao,
grandes meihoras nas propriedades de ferritas tém ocorrido, esforgos nao foram
poupados para ofimizar as propriedades com base na demanda de cada
aplicacdo. Estudos importantes tém sido desenvoividos com o acbjetivo de se
otimizar os métodos de sintese e obter melhoras nas caracteristicas magnéticas

das ferritas.

QO objetivo deste trabalho foi a obtencdo de CoFe;04 e NiFe204 pelo processo de
coprecipitacado e compédsitos CoFe;04 e NiFe;0O4 dispersas em matriz de silica
pelo processo sol-gel, bem como a caracterizacdo das propriedades quimica,
morfolégica e magnética destes materiais.

1.2 - PROPRIEDADES MAGNETICAS DOS MATERIJAIS 4

O magnetismo esta associado ao fendmeno pelo qual um material tem o poder de
atrair e influenciar outro material. Os fendmenos magnéticos foram os primeiros a
despertar a curiosidade do homem sobre o interior da matéria. A primeira
utilizagdo pratica foi a bussola, baseada na propriedade de uma agulha em se
orientar na diregdo do campo magnético terrestre. Os fendmenos magnéticos

ganharam uma dimens&o muito maior a partir do Século XIX, com a descoberta de



sua correlacdo com a eletricidade. Em 1820, Oersted descobriu que uma corrente
elétrica passando por um fio também produzia efeito magnetico, mudando a
orientacdo da agulha de uma bussola. Mais tarde Ampére formulou a lei que
relaciona o campo magnético criado com a intensidade da corrente do fio. O efeito
reciproco, pelo qual um fio com corrente sofre a acdo de uma forga produzida pelo
campo criado por um ima permanente foi descoberto em seguida. Em 1831,
Faraday e Henry descobriram que um campo variavel podia induzir uma corrente
elétrica num circuito. No final do Século XIX estes trés fendmenos eram
perfeitamente compreendidos e j& tinham inUmeras aplicagbes tecnoldgicas, como

o motor e o gerador elétrico.

As propriedades magnéticas dos materiais sd0 uma consequéncia dos momentos
magnéticos associados com os eléfrons individuais. Cada elétron em um atomo
possui momentos magneéticos que se originam de duas fontes: o movimento do
orbital eletrénico e o spin eletrdnico, sendo este o mais importante. A unidade em

que se mede este momento magnético € chamada magneton de Bohr, que é
definida como:

h ) .
Ly = =92732.10°% 7" 1
drme ()

onde e/m é a carga elementar (préton ou elétron), i a constante de Planck e ¢ a
velocidade da luz.

Quando se trabaiha com materiais sdlidos, o momento magnético de spin total por
fon pode ser dado peia relacgo:

Mm=nglpg 2)
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onde g € 0 numero de spins desemparethados.

A grandeza que representa o estado magnético de um material e o vetor
magnetizacdo que & definido como o0 momento de dipolo magnético por unidade

de volume:

1
M=—) m,
1% Z ! (3)

onde a unidade € A/m.

A magnetizagdo maxima possivel para um material, ou magnetizagdo de
saturacdo, Ms, de um material ferri ou ferromagnético representa a magnetizacéo
que resulta quando todos os dipolos magnéticos no sdlido estdo mutualmente
alinhados com o campo externo. A magnetizacdo de saturagéo é igual ao produto

do momento magnético de cada atomo e o nimero de atomos presentes:

MS =N.ﬂB (4)
_ s
N_VC (5)

onde Vc é o volume da célula unitaria.

O campo magnético pode ser expresso por duas grandezas: inducdo magnética
(B) ou a intensidade do campo magnético (H). Enquanto H esta relacionado com a

corrente que cria o campo, B depende tanto da corrente quanto da magnetizacdo
do mejg,



Inducdo magnética ou densidade de fluxo magnético, denotada por B, representa
a magnitude do campo interno de uma substancia que esta sujeito @ um campo H.
Estad relacionado com o numero de linhas que passa por uma determinada

superficie, de acordo com a relagao:

4= B.dA 6

onde ¢ é o fluxo magnético e sua unidade & Weber (Wh) = 1IN.m/A

A densidade de fluxo e 0 campo magnético estdo relacionados de acordo com a

equacao:
B=uH 7)
8 tem a unidade de Tesla (T).

O parametro u ¢ chamado permeabilidade magnética de unidade N/AZ
No vacuo

By =pu H (8)

Onde ppé chamada permeabilidade no vacuo.

Varios parametros podem ser usados para descrever as propriedades magnéticas
dos solidos. Uma delas é a permeabilidade relativa:
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9
Ho ®)

que é a medida do grau com gue o material pode ser magnetizado, ou que o
campo B pode ser induzido na presenca de um campo externo H, suficientemente

forte que promova a saturagéo.

A magnetizacéo (M) de um sélido esta relacionada com B pela express3o:

B = p,(H+M) (10)
A grandeza M é proporcional ao campo aplicado como segue:

M=y, H (11

onde ¢m € chamado de susceptibilidade magnética.

A susceptibilidade magnética se relaciona com a permesbilidade relativa de
acordo com a expressao:

Xm =M, —1 (12)

e & adimensional.
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1.2.1 -TIPOS DE MAGNETISMO™"®¢

1.2.1.1 - Ferromagnetismo

O ferromagnetismo é uma propriedade apresentada por certas substancias gue
possuem rmragnetizacbes elevadas mesmo na auséncia de campos magnéticos
externos. Efeitos magnéticos de larga escala que resultam em materiais
comercialmente importantes ocorrem em atomos ou fons de poucos elementos,

como Fe, Co, Ni e algumas terras raras.

Em materiais contendo estes elementos, hd um grande desenvolvimento do efeito
spin atdmico, o qual é causado pela interacdo cooperativa de grandes numeros
destes spins, produzindo uma regido onde todos os spins s&o alinhados
paralelamente e atribuindo-lhes uma magnetizagcéo permanente. Apresentam uma

suscetibilidade bastante alta, da ordem de grandeza de 10°.

As regibes dos materiais através das quais o efeito cooperativo se estende s&o
chamados dominios magnéticos. Em um dominio, o numero total de spins de
agtomos ferromagnéticos s&o orientados paraielamente. Os limites entre os
dominios vizinhos sdo chamados de paredes do dominio. Os dominios
apresentam tamanho microscopico e um pedaco macroscopico de um material
podera ter um grande nimerc de dominios, e todos com orientacbes de
magnetizagéo diferentes. A magnitude do campo magnético total é a soma de
todas as magnetizagbes dos dominios. Se um campo magnético é aplicado, o
material pode ser completamente polarizado ou saturado. Durante o curso do
processo, as paredes do dominio vo desaparecer e a magnetizacdo da amostra

fica alinhada com o campo aplicado intenso. A FIG. 1 refere-se ao comportamento
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dos dominios quando uma material magnético é colocado em presenca de uma

campo magnético intenso.

(M| —————

Magnetizagéo (M)

Hi

&)

H=20

Campo Magnético forte

FIGURA 1 — Comportamento dos dominios quando em presenga de campo

magnético intenso

1.2.1.2 - Antiferrimagnetismo

Nos materiais que apresentam o fendmeno do antiferrimagnetismo, o acoplamento

dos momentos magnéticos resultam de um alinhamento antiparalelo igual, fazendo

com que estes momentos

magnetizacdo liquida nula.

magnéticos se cancelem

resultando numa
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1.2.1.3 - Ferrimagnetismo

Um material ferrimagnético apresenta um tipo de magnetismo onde os momentos
magnéticos dos ifons tém a tendéncia também de se alinharem no sentido
antiparalelo. Formam-se assim no cristal duas sub-redes, uma com uma
orientacdo do momento magnético e outra com orientacdo oposta. Os dois
momentos s&o diferentes em grandeza e o cristal tem um momento magnético
permanente. Distingue-se do ferromagnetismo, em que os vetores momento
magnetico s&o paralelos, e do antiferrimagnetismo, em que os momentos
magnéticos sdo antiparalelos, mas com o mesmo modulo.

Os principios do ferrimagnetismo podem ser ilustrados com as ferritas clbicas.
Um exemplo é a magnatita, Fe;04, que pode ser escrita como Fe*202-(Fe*®),(0?)3
em que os fons de Fe se encontram na razdo 1:2. O momento magnético para os
ions de Fe** e Fe** correspondem, respectivamente, a 4 e 5 magnetons de Bohr e
os jons de 0% sdo magneticamente neutros. Existem dois tipos de posi¢éo que os
ions de ferro podem ocupar. Metade dos fons de Fe®* se situam no sitio octaédrico
e a outra metade se situa no sitio te‘raédrico. Os ions Fe** se encontram no sitio
octraédrico. Os momentos de spins destes ions estao representados na FIG. 2. Os
spins dos ions Fe** no sitio octaédrico, estdo alinhados paralelamente um ao

outro. Porém, no sitio tetraédrico, estes ions estao dispostos no sentido

antiparalelo em relagdo aos do sitio octaédrico. Entédo, os momentos de todos os
ions Fe* se cancelam, nédo contribuindo para a magnetizagdo do sélido. Assim a
magnetizacdo de saturacio destas ferritas é devido somente aos ions Fe?". Uma
célula unitaria cubica de Fe;04 contém 8 Fe?* e 16 Fe®* e seu parametro de rede
é 0,839nm. Utilizando as equacdes (2), (4) e (5) podemos obter a magnetizagao

teérica da magnetita. Esta magnetizagdo é igual a 5,0x1 0° A/m?°
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FIGURA 2 - Distribuicdo dos momentos magnéticos para os ions Fe** e Fe* em

uma célula unitaria de Fes04

1.2.1.4 - Diamagnetismo

E o tipo mais fraco de resposta magnética de um sistema, onde o magnetismo s6
existe quando um campo magnético externo € aplicado. A permeabilidade relativa
€ menor que uma unidade e a susceptibilidade magnética é negativa, da ordem de
-10°%,

1.2.1.5 - Paramagnetismo

Ocorre em materiais que tém momentos magnéticos atdbmicos permanentes,
porém isolados uns dos outros. Na auséncia de campo externo os materiais tém

magnetizagdo nula, pois os momentos magnéticos dos ions contendo elétrons
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desemparelhados sdo arranjados aleatoriamente. O alinhamento ocorre apenas
com a aplicacdo do campo magnético. Para estas substancias a permeabilidade
relativa € maior que uma unidade e a susceptibilidade magnética é positiva com

ordem de grandeza de 10° a 102

1.2.2 - HISTERESE"®

A forma da curva de magnetizacdo em funcdo do campo aplicado € determinada
pelo comportamento dos dominios. A FIG. 3 mostra ¢ comportamento da
magnetizacdo M com a variagdo do campo H. A curva a corresponde a um
material inicialmente desmagnetizado, chamado de virgem. Para pequenos
valores de campo, o aumento inicial da magnetizacao € devido ao deslocamento
reversivel das paredes dos dominios. Se o campo for retirado, os dominios voltam
a configuragéo inicial. Com um aumento maior do campo, a magnetizagéo cresce
em razao dos deslocamentos das paredes, porém esses deslocamentos tornam-
se irreversiveis devido as imperfeicbes no material. Finalmente, com valores mais
elevados de campo, ocorre a rotagdo de dominios até a saturacdo completa da
magnetizacdo em todo o material. A curva b mostra o comportamento da
magnetizacdo M com a variagéo do campo H apds o material ter sido saturado.
Quando H diminui, M n&o retorna pela mesma curva do material virgem, por causa
das rotacdes e deslocamentos irreversiveis dos dominios. Em consequéncia,
mesmo com H=0, ha um valor finito de M, chamado magnetizacdo remanescente,

Mr. Ela resulta do aprisionamento de certas paredes que fazem os dominios

favoraveis prevalecerem sobre os desfavoraveis. Se H aumenta no sentido
oposto, M diminui gradualmente e somente com um valor H=-Hc, chamado campo

coercivo, a magnetizacao € anulada. A curva b, chamada curva de histerese do
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material, mostra a variacéo de M num ciclo completo de variagcéo de H. A forma da

curva é determinante no tipo de aplicacéo de um material magnético.

=
<

M, rotagao de dominios

deslocamentos
irreversiveis

e e e e e o —

[4

Hy

FIGURA 3 - Variagdo da magnetizagdo de um material ferrimagnético com o

campo aplicado: (a) material inicialmente desmagnetizado;(b) curva

de histerese

.23 - INFLUENCIA DA TEMPERATURA NO COMPORTAMENTO
MAGNETICO"®®

A temperatura também pode influenciar as caracteristicas magnéticas dos
materiais. O aumento da temperatura de um material resulta num aumento das
vibragbes térmicas dos atomos, causando um desalinhamento dos dipolos. Isto
resulta num decréscimo da magnetizagéo de saturagédo e torna-se nula acima de

um certo valor Tc, chamado temperatura de Curie. Acima desta temperatura o

material torna-se paramagnético.
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1.2.4 - MATERIAIS DUROS E MOLES™*

Um magneto € classificado como mole se parte da sua magnetizacdo desaparece
quando o campo magnético € retirado. Este desaparecimento ocorre por causa da
nao conservagao da orientacdo magnética dos atomos individuais. As paredes do
dominio retornam depois do campo ser removido, desorganizando a orientagao
magnética. Consequentemente, os materiais magneticamente moles possuem alta
permeabilidade inicial e baixa coersividade. Materiais desse tipo sdo usados
principalmente em aparelhos que necessitam de campos magneéticos alternados,

como os transformadores.

Um material magnético duro € utilizado como magnetos permanentes. Apresentam
uma maior resisténcia a desmagnetizacdo. Possuem alta coercividade, alta
densidade de fluxo e baixa permeabilidade inicial. A FIG. 4 mostra uma curva de

magnetizagao caracteristica para materiais duros e moles.

7 |

Duro

Mole

H =

FIGURA 4 - Curva de magnetizacéo para materiais moles e duros.
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1.3 - MATERIAIS CERAMICOS

.3.1 - CONSIDERAGOES GERAIS

Os materiais ceramicos s&o compostos inorganicos, geralmente formados a partir
de ligacdes idnicas efou covalentes entre elementos metdlicos e ndo metalicos.
Abragem uma grande variedade de substancias, tais como vidro, isolantes
dielétricos, materiais magnéticos, refratarios para altas temperaturas, etc.’

— 8
Podem ser divididos em duas ciasses:2'7’

» Ceramicas tradicionais que sio, geralmente, produzidas a partir de matérias-
primas de ocorréncia natural e processadas de maneira convencional que consiste
na mistura € calcinagdo de precursores soélidos. Os materiais mais utilizados,
obtidos com este processo, séo utensilios domésticos, refratarios, vidros de janela,
onde nem sempre se necessita de uma alta homogeneidade dos pds e de controle

microestrutural muito rigoroso.

» Ceramicas avangadas que sdo aquelas que apresentam um interesse particular,
porque possuem propriedades unicas e especiais. As  propriedades s&o
fundamentalmente determinadas pelas matérias-primas e pelo processo de
sintese. As ceramicas avancadas podem ser produzidas por métodos n&o
convencionais que permitem o controle da porosidade, estrutura do cristal e

tamanho do gréo, obtendo-se um produto de qualidade superior.



Uma classe de ceramicas avanc¢adas muito importante para a eletronica & a das
ferritas. Os primeiros estudos sobre ferritas datam de 1909 e 1928. Em 1930
obteve-se magnetos permanentes baseados em ferritas de cobalto. No laboratério
da Phillips desenvolveu-se estudos da estrutura cristalina e das propriedades
magnéticas das ferritas. Uma outra importante descoberta, foi a publicagdo em
1948, de um artigo sobre ferrita de zinco, que ndo apresentava propriedade
magnéticas. Quando incorporadas as ferritas de Co, Cu, Mg, Ni e Mn, obtinham-se
materiais de elevadas permeabilidades magnéticas. As necessidades crescentes
da industria eletrdnica de materiais com alta resistividade em aplicagdes como
nucleos de transformadores para televisores e para aceleradores de proétons,
intensificaram os estudos sobre estes materiais. No periodo de 1947 a 1957, a
pesqguisa nesta area se desenvolveu bastante com importantes descobertas, como
a obtencdo de ferritas de terras raras para dispositivos de memoria de
computadores. Desde entdo vem sendo bastante pesquisada a classe das ferritas

e suas utilizacdes.>'*""

1.3.2 - CERAMICAS MAGNETICAS

As ferritas sdo 6xidos magnéticos com estrutura cristalina semelhante ao espinélio
natural”® formuladas para se obter propriedades magnéticas especiais. Suas
propriedades decorrem da existéncia de ions magnéticos, como Fe, Ni, Co e Mn.
Sua estrutura complexa origina a distribuicdo de spins opostos uns aos outros,
mas varias de suas propriedades sdo semelhantes as dos ferromagnetos, como a
rapidez de resposta da magnetizagéo e a alta resistividade. Esta dltima permite
gue elas sejam usadas em aplicacdo a altas frequéncias, inclusive na faixa de
microondas, porque ndo desenvolvem correntes parasitas, que sdo responsaveis

pelo aquecimento e perda de energia nos metais ferromagnéticos.’
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Estes materiais possuem alta permeabilidade e sdo também chamados materiais
magnéticos moles, sendo utilizados para criar um alto fluxo magnético a partir de
uma corrente elétrica, ou entdo para produzir uma grande indugdo magnetica
devido a um campo externo variavel. Essas propriedades devem ser alcan¢adas

com requisitos diversos de variagdo no tempo € no espago € com um minimo de

dissipacdo de energia.

Em dispositivos de frequéncia acima de 10 KHz as perdas por correntes parasitas
nao permitem o uso de ferro, ago ou ligas metalicas. S&o entdo utilizadas ferritas,
cuja resistividade é bastante alta. As principais aplicacées desses materiais s&o
em transformadores e indutores de alta frequéncia utilizados em equipamentos
eletronicos, estocagem de dados para memdrias de computador, dispositivos de
microondas usados em telecomunicagdes e em radar, bem como em cabecgas de
gravacdo magnética. A superficie e as propriedades da ferritas apresentam
grandes vantagens para catélise e eletrocatalise. As propriedades fisicos-quimicas
das ferritas aumentam a sua atividade catalitica devido a distribuicdo dos cations

nos sitios octaédricos e tetraédricos. >3

A formula geral das ferritas é MeFe,04, onde Me representa um ou mais metais de
transi¢éo divalentes (Mn, Fe, Co, Ni, Cu, e Zn). A estrutura consiste de 8 unidades
de MeFe 04 (FIG. 5). Os atomos de oxigénio estdo arranjados em empacotamento
cubico, com os sitios intersticiais octaédricos e tetraédricos ocupados por cations
dos metais de transigdo. A preferéncia pelos sitios pode ser explicada com base
no raio idnico e no tamanho dos sitios. Os ions bivalentes sdo, geralmente,
maiores que os trivalentes, assim como os sitios octaédricos sdo maiores que 0s

tetraédricos. Portanto, ions bivalentes preferem sitios octaédricos.?3
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FIGURA 5 - Célula unitéria das ferritas da classe de espinelio

Para definir a localizagéo de cétions em sitios octaédricos ou tetraédricos, adota-
se a seguinte convengao:
Me*¥[Fe, *3]04(espinélio normal)

Onde os ions nos sitios octaédricos estdo dentro dos colchetes.

Quando o fon férrico ocupar tanto sitios tetraédricos quanto os sitios octaédricos,

dependendo dos outros cations presentes vai resuitar no espinelio inverso.

Fe*’[Me*?Fe *°]0,4 (espinélio inverso)



A escolha de determinado ion divalente € feita de acordo uma aplicagdo
especifica. Para materiais em que se deseja grande magnetizagdo liquida, ions
metalicos com maior numero de elétrons desemparelhados s&o escolhidos e estes
ions devem ser posicionados na rede cristalina de forma a contribuir positivamente

para a magnetizacao liquida do sélido.

1.3..3 - FERRITAS DE COBALTO

As ferritas de cobalto apresentam um consideravel interesse industrial devido a
sua atividade catalitica, estabilidade estrutural, resisténcia e suas propriedades
magnéticas e elétricas. Varios estudos sobre métodos de obtencdo e as
propriedades magneéticas destas ferritas vém sendo publicados. Em 1981, E.
MATIJEVIC et al " produziram ferritas de cobalto coprecipita-ndo hidréxidos de
ferro e cobalto a temperatura de 90°C. Em 1985, R. R. RAJARAN '2 obteve
CosFex1O4 através da coprecipitacido de cloretos de Fe e Co com NaOH em
diferentes estequiometrias. Ferritas de cobalto também foram obtidas por
processo hidrotermal por S. KOMARNEN! et al '*'®. K. HANEDA "7 e T. D. LEE ®
obtiveram CoFe;O4 por coprecipitagdo e realizaram estudos das propriedades
magnéticas usando a técnica Mdssbauer. As propriedades magnéticas de
compésitos dopados com ferrita de cobalto também foram reportados por A.
MALATS i RIERA et al '°. Um estudo catalitico de CoFe.0, foi feito por E. A.
HASSAN ®, em 1994. Estudos de Mossbauer e infravermelho foram feitos por
HEMEDA % para um sistema de Coy.1CdyFey.10a.

As ferritas de cobalto apresentam uma estrutura de espinélio inverso com férmula
(Fe*)[Cos*'Fes>"104% Os ions de Co®* e metade dos ions Fe>* estdo distribuidos

no sitio octaédrico e a outra metade dos ions de Fe* se encontram no sitio
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tetraédrico. Os spins dos 8 ions de Fe**, do sitio octaédrico, se cancelam com os
spins dos 8 ions de Fe® do sitio tetraédrico. Com isso o momento magnético
resultante é devido exclusivamente aos jons de Co*. Como o ion Co?* possui 3
elétrons desemparelhados, seu momento magnético sera igual a 8 x 3ug por célula
unitaria. O comprimento da célula unitaria da ferrita de cobalto € a = 0,83919nm.
Utilizando as equacdes 4 e 5 podemos entdo obter a magnetizagéo de saturag&o
tedrica desta ferrita (Ms) que é igual a 3,76.10° A/m.

1.3 .4 - FERRITAS DE NiQUEL

As ferritas de niquel sdo materiais ceramicos que possuem estrutura de espinélio,
e portanto sdo magneticamente moles, o que lhes confere uma vasta faixa de
aplicagbes na tecnologia de catdlise , eletrocatélise e eletronica. A obtencéo e
caracterizagdo destes materiais tém sido investigados com diferentes pontos de
vista. Estudos das propriedades magnéticas de NiFe;O,4 de diferentes tamanhos
obtidas por coprecipitagdo e tratadas a diferentes temperaturas foram estudadas
por K. HANEDA et al 2. V. S. RAO et al ? estudaram as temperaturas de
formacéo e cristalizacdo de NiFe,Os. Em 1988, S. KOMARNENI et al '>1°
obtiveram ferritas através do processo hidrotermal, a partir de nitratos. Y. SUl et al
%2 e S. MUSIC et al ?* produziram ferritas pelo processo de coprecipitaggo.
RIBEIRO et al ® obtiveram e caracterizaram ferritas de niquel obtidas por
coprecipitacdo. As propriedades morfoldgicas e superficiais das ferritas de niquel
foram reportadas por G. B. McGARVEY et al %.

As ferritas de niquel apresentam estrutura do tipo espinélio inverso, onde os ions
Fe™® estdo igualmente distribuidos entre os sitios tetraédricos e octaédricos e os

ions Ni*? se localizam nos sitios octaédricos. O composto pode ser representado
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pela férmula (Fe*)[Nij>'Fe,>104%. A contribuicdo magnética para a ferrita sera
apenas devido ao niquel, que possui 2 elétrons desemparelhados na Ultima
camada e como ele possui 8 jons em cada célula temos que o seu momento
magnético sera 16ug. Utilizando as equacdes 4 e 5 e considerando o comprimento
da célula unitaria como a = 0,8339nm, teremos que sua magnetizacéo de

saturacao tedrica € igual a 2,56.10° A/m.

.3.5 - MATERIAIS COMPOSITOS®*"

Compbsitos sdo combinagdes de dois ou mais materiais consistindo de uma fase
continua que € a matriz, € uma segunda fase que, quando combinadas, podem
formar estruturas desejadas, de modo que se evidencie propriedades importantes
que cada componente apresenta. A dopagem de materiais € uma ferramenta
tecnolégica de grande utilidade por permitir alteragbes substanciais nas
propriedades dos materiais através da incorporacdo de pequenas quantidades de
outro componente.

Um composito € considerado como um material multifasico que exibe uma
proporcdo significativa das propriedades de todas as fases constituintes de tal

forma que uma melhor combinag&o de propriedades seja aicancada.

Os materiais compositos apresentam uma diversidade enorme de aplicagbes que
abrange tanto o campo de ceramica avangada como também o campo dos
materiais utilizados convencionalmente. Eles podem ser kasicamente usados em
aplicacbes oticas, como filtros, materiais luminescentes, coletores de luz, em
catalise, biomateriais, sensores de gases.
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As propriedades magnéticas de materiais nanocristalinos dispersos em matrizes
vitreas, porosas ou ndo, tém atraido a atencdo de muitos pesquisadores nos
ultimos anos. Compositos assim preparados podem ter suas propriedades
magneéticas evidenciadas quando comparadas com as de materiais obtidos por
maneiras convencionais. Esses compoésitos apresentam também outras
propriedades bastante interessantes como atividade catalitica, estabilidade
estrutural, alta resisténcia e alta estabilidade, dependendo do tipo e concentragéo

do componente utilizado.

Pelo processo sol-gel é possivel obter compdésitos, através da incorporagdo de
pequenas quantidades de diferentes componentes em uma matriz, que pode ser

vitrea ou cristalina, porosa ou ndo, com homogeneidade em nivel molecular.

1.4 - PROCESSOS DE OBTENGAO

1.4.1 - PROCESSO CONVENCIONAL?**!

O processo convencional consiste da mistura de proporgbes estequiométricas de
precursores sdlidos (sais ou Oxidos inorganicos) para se obter uma composicéo
uniforme. A mistura € geralmente feita com agua. Esta mistura é submetida a
calcinagio a uma temperatura de aproximadamente 1000°C, levando a formagao
inicial das ferritas. Esta etapa n&o € essencial, mas oferece certas vantagens
como o aumento da homogeneidade do material e a redugéo de trincas durante a
etapa de sinterizag&o. O produto pré-sinterizado € moido para que se possa obter

um produto mais homogéneo, melhor controle de densidade e crescimento do
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gréo durante a sinterizacdo. O material moido é prensado e submetido a
sinterizagdo numa temperatura de aproximadamente 1300°C.

1.4.2 - PROCESSOS NAO-CONVENCIONAIS

Os processos ndo convencionais sdo aqueles que ndo envolvem as operagdes de
mistura, calcinagdo e moagem de precursores solidos ou materias-primas brutas.
Verifica-se que a qualidade dos pds ceramicos depende essencialmente do
método de elaboracdo dos poés e que os métodos quimicos sdo os mais
adequados para a obtencdo de pds que satisfagam as condigdes necessarias a
producéo de pds ceramicos. Esses métodos se sobressaem pela maior facilidade
no controle da porosidade, da estrutura do cristal e do tamanho de grdo que sao
os fatores que influenciam diretamente as propriedades mecanicas, elétricas e
magnéticas finais do material. Alguns destes métodos estdo representados na
TAB.1.%
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TABELA 1 - Comparacéo entre alguns processos de produgdo de pds ceramicos.

- Convencional

~ Coprecipitaggo H

Moderado

Moderado

Custo Baixo Alto
Estado de ‘ Pesquisa e Comercial e ,
Comercial Pesquisa
desenvolvirnento desenvolvimento demonstracéo
Controle Fraco Excelente Bom Excelente
composicional
Controle Fraco Moderado Moderado Bom
morfologico
Reatividade do Fraca Boa Boa Boa
po
Pureza (%) <99,5 >99,9 >99,5 >09 5
Etapa de Sim Sim Sim Nao
calcinagéo
Etapa de Sim N3o Sim Nao
moagem
33-35

1.4.2.1 - Coprecipitacao

Na coprecipitacdo, sais metalicos em solugdo aguosa sdo misturados e depois de

uma completa homogeneizacao, € adicionado um agente precipitante, que pode

ser NaOH, NH4OH, etc. Com a elevagdo do pH do meio é, entdo, obtida a ferrita.
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O precipitado ¢ lavado com agua deionizada para retirada das impurezas e apos a
lavagem uma pequena quantidade de base organica é adicionada para que os pos
que se encontrem em suspensdo, devida a forgas de repulsdo eletrostaticas,
decantem. ApGs a decantagdo das particulas, retira-se a agua e o material é
mantido em estufa por 24 horas e depois & caicinado. A etapa de calcinacéo €
importante para eliminar impurezas e promover um melhor cristalizagdo do

material.

Para se obter pds ceramicos por coprecipitagcdo € necessario que todos os
compostos precursores a serem misturados sejam sollveis em agua e que
quando misturados em solug&o, também n&o haja precipitagdo antecipada de

nenhum dos cations.

Os materiais obtidos s&o, geralmente, compactados e submetidos ao processo de
sinterizacao®. A sinterizacdo é definida como processo no qual pds compactados
se densificam sob tratamento térmico. Durante a sinterizagdo ocorrem variacdes
tanto nas particulas do p6, quanto na estrutura dos poros. A massa permanece
constante, porém o tamanho dos gréos aumenta e os poros variam em tamanho,

forma e volume total.

As propriedades dos materiais ceramicos, como a permeabilidade magnética,
esto relacionadas diretamente com a microestrutura e composicdo quimica. O
aumento do tamanho de particula leva a um aumento da permeabilidade
magnética do material. O objetivo principal da sinterizacdo é produzir, na menor
temperatura e menor tempo possiveis, um material policristalino denso com
microestrutura controlada.
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1.4.2.2 - Processo sol-gel*®

O processo sol-gel permite a preparacdo de materiais em varias formas como pds,
filmes finos, mondlitos, etc. Consiste basicamente na transformacdo de um sol,
que € uma dispersdo de particulas coloidais estavel em um liquido, em um gel que
pode ser definido como um sistema formado pela estrutura rigida de particulas

coloidais e uma fase liquida.

No processo sol-gel, os precursores usualmente empregados sado solugdes
aquosas de sais inorganicos ou alcoxidos metdlicos dissolvidos em solventes
organicos. As solugbes alcodlicas sdo sujeitas a fendmenos de hidrélise e
policondensacédo em presenca de agua, levando a formagdo de uma rede

tridimensional de particulas coloidais.
As reacdes que regem esses fendmenos podem ser escritas da seguinte maneira:

Reacéo de hidrdlise

M(OR), + nH,O—>M(OH), + nROH

Reac&o de policondensagao

M(OH),——>MO,,, +n/2H,0

Onde R representa um grupo alquil e M é um metal. A reacado de hidrélise substitui
um grupo alcoxido (OR) por um grupo hidroxila (OH). Essa reagéo € mais rapida e
completa quando sdo utilizados catalisadores, como acidos mineriais, acido
acético, amonia, etc. Tanto a hidrdlise quanto a condensacéo s&o mais rapidas em

pH baixos.
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O processo envolve uma série de etapas distintas:

Mistura: o alcédxido & diluido em alcool e mantido em agitacdo a temperatura
ambiente. O processo inicia-se com a mistura de uma solugao alcdolica de agua e
catalisador com alcdxido metalico. Ocorre a reagdo de hidrdlise responsavel pela
formacao das ligagbes MOH. As ligagcbes MOH, entdo, reagem para formar
ligagbes M-O-M, liberando agua, numa reacdo de condensacdo. Estas unidades
estruturais M-O-M se ligam a unidades vizinhas e criam particulas coloidais de
MO, formando o sol. A concentragdo de agua, o tipo e a concentracdo de
catalisador e a temperatura de processo sdo variaveis que devem ser controladas

com cuidado.

Gelificagdo: envolve o crescimento e agrupamento de unidades poliméricas para
formar uma rede continua que se estende através do liquido. Quando os
polimeros em solucdo crescem através das reagdes de condensagdo, eles se
unem para formar uma rede tridimensional de particulas que estenderdo por toda
a solucdo. Este ponto representa a transicdo sol para gel e € conhecido pelo
grande aumento na viscosidade da solugao.

O tempo necessario para a gelificagcdo € variavel e depende de varios fatores, tais

como concentragao de alcool, quantidade de agua, pH e temperatura.

Envelhecimento: o processo de mudancga na estrutura e propriedades do gel que
ocorrem apos a gelificagdo € conhecido como envelhecimento. As reacdes
quimicas que causam a gelificagdo continuam mesmo apds o ponto de gel ser

estabelecido, produzindo resisténcia, dureza e contracdo da rede.
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Secagem: durante a secagem, ocorre a remocao do liquido contido nos poros do
gel. O gel pode ser considerado seco quando ndo ocorre perda de peso com o

aumento da temperatura.

A secagem pode ser feita de duas maneiras. A mais simples consiste em evaporar
0 solvente, lentamente, a pressdo e temperatura ambiente, produzindo os
chamados xerogéis, que sdo géis de densidade maiores. A secagem do gel ocorre
em trés estagios. Durante o primeiro estagio, a diminuicdo do volume do gel é
igual ao volume de liquido perdido por evaporag&o. A rede do gel é deformada
pelas forcas de capilaridade, que causam contragdo do material. O segundo
estagio comega quando as contragdes ndo ocorrem mais. O gel se torna opaco.
No terceiro estagio, o liquido restante evapora dentro dos poros e é removido por
difusédo de seu vapor até a superficie. Este tipo de secagem pode dar origem a

tensdes capilares que pode resultar em trincas ou quebra total do material.

O outro método que pode ser utilizado € a secagem supercritica. O gel é colocado
numa autoclave e a temperatura e pressido sido elevadas até acima do ponto
critico do solvente, eliminando assim o problema das forgas capilares, ja que neste
ponto n&o existe nenhuma descontinuidade entre a fase liquida e a fase gasosa,

levando a formacé&o de aerogeis que possuem densidades muito baixas.

Tratamento térmico: o ultimo estagio refere-se a transformagéo dos geis em
materiais densos. Os géis, apés a secagem, ainda possuem uma grande
porosidade e uma certa quantidade de agua e radicais organicos. O tratamento
térmico deve assegurar a eliminagdo dos poros e dos radicais indesejaveis,
possibilitando o uso do material a uma dada temperatura, sem que ocorram

mudangas significativas na sua estrutura.
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A FIG. 6 ilustra as etapas do processamento sol-gel.

gggsses el

1Y Y- [=e)

Sobboaa 220‘”% — — Aerogel

QGO0VOe 1?

Sol Gel
%‘ Xerogel
Aquecimento

Material

denso

FIGURA 6 — Etapas do processo sol-gel

Este processo apresenta certas vantagens sob o método convencional, como
baixa temperatura de preparacéo, controle da estrutura do gel, produgéo de géis

multicomponentes, porém requer o uso de matérias-primas de alto custo.
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I.1 - PREPARAGAO DOS POS

I1.1.2 - Sintese dos pés ceramicos por coprecipitagdao

A técnica de coprecitagéo facilita o controle composicional e granulométrico do
material, além do baixo custo de produgdo, quando comparado aos das outras

técnicas.

Os precursores utilizados na preparagdo dos pos ceramicos de cobalto e de
niquel foram reagentes analiticos. As ferritas foram preparadas dissolvendo-se
nitratos de cobalto ou niquel e de ferro em agua deionizada, mantendo-se a
propor¢éo molar de cobalto ou niquel para ferro de 1:2. A solugdo aquosa foi
agitada durante uma hora, para homogeneizagcéo e a precipitacdo foi induzida
através do aumento do pH devido a adigdo de aménia a mistura. Foram
adicionadas concentragdes variadas de NH; (0,14; 0,20; 0,27; 0,40 e 0,54 mol),
na tentativa de se obter ferritas com composicdo de CoFe,O4 e NiFe 04 A
agitagdo deve ser constante e cuidados devem ser tomados quando o pH for
superior a 9, pois neste ponto a solugdo torna-se muito viscosa e a

homogeneizag&o do sistema fica comprometida.

O precipitado formado foi lavado com agua deionizada para neutralizagado do pH
do sobrenadante, para remogéo de sais indesejaveis responsaveis por variagdes
microestruturais e posteriormente com etanol para evitar aglomerados. A
separagdo das fases liquida e sdlida foi feita por centrifugacédo e o pd obtido foi
seco a 80°C por 24 horas e calcinado a varias temperaturas (250°C, 550°C, 750°C

e 950°C) por um periodo de duas horas.
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Os pos produzidos por coprecipitagdo, foram submetidos a compactagdo numa
prensa automatica (CDTN), utilizando uma pressao de 4A000Kgf/cm?®. As pastilhas
obtidas possuiam dimensdes finais de cerca de 11,2 mm de diametro e de 1,88
mm de espessura. A sinterizagdo foi feita a 1000°C por trés horas, ao ar, sob taxa
de aquecimento de 50°C/min. A FIG. 7 mostra um esquema simplificado do

método para a obtencdo das ferritas.

Fe(N03)3.9H20 M(N03)39H20

Mistura em proporgoes
estequiométricas e
agitagdo

Adig&o de NH,OH

Precipitagcéo do po

Lavagem do p6 até pH =7

Secagem do p6 a 80°C

Calcinagao

FIGURA 7 - Fluxograma de obtengdo das ferritas pelo processo de
coprecipitacao
M= Co ou Ni
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I1.1.3 - Sintese dos compésitos dopados com ferrita de cobalto e ferrita de

niquel

Os sais de Co(NQO3),.6H,0 ou Ni(NO3),.6H,O e Fe(NO;),.9H,0O foram dissolvidos
em agua deionizada obtendo-se uma solugéo limpida. A esta solug&o adicionou-
se alcool etilico, tetraetilortossilicato e algumas gotas de acido nitrico, sob
agitacao. A quantidade de catalisador bem como de adgua adicionado é importante
para que ocorra as reagdes de hidrdlise e condensac&o. A quantidade molar de
TEQS, etanol, agua e ferrita foi de 0,03; 0,1; 0,3 e 0,0043 mol, respectivamente. A
mistura foi agitada continuamente durante uma hora a temperatura ambiente. O
sol foi, entdo, transferido para um recipiente de plastico e ficou em repouso até a
gelificac&o. O tempo necessario para a gelificagdo é variavel e depende de varios
fatores, tais como a quantidade de etanol e agua, o pH e a temperatura. Neste
trabalho, a gelificagdo ocorreu em 48 horas a temperatura ambiente. Os géis
obtidos foram submetidos ao envelhecimento, em estufa, a temperatura 40°C até
que o gel venha a ndo aderir mais na parede do recipiente. Entdo permaneceu,
durante 24 horas, a temperatura de 60°C. Apés este tempo, a temperatura do
forno foi aumentada, lentamente, para 110°C, permanecendo nesta temperatura
por 24 horas. O gel seco foi submetido ao processo de densificacdo, em véarias
temperaturas, durante duas horas, e escolhidas as amostras densificadas a 400,
500 e 1000°C para compdsitos de ferritas de niquel e 800 e 1000°C para os
compdsitos de ferritas de cobalto, para estudos de caracterizagdo. A FIG. 8
mostra um esquema simplificado do método utilizado para a obtencédo dos

compésitos dopados com ferritas.



FG(NO3)3.9H20

M(NO3)3.9H,0

agitacéo

Mistura em proporc¢oes
estequiomeétricas e

Adicao de etanol

Adicdo de TEOS

<_—_.__.

Agitacao por uma hora

Gelificagdo

Envelhecimento

Secagem

Tratamento térmico

Catalisador

FIGURA 8 - Fluxograma de obtengdo do compésito pelo processo sol-gel

M= Co ou Ni
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1.2 - CARACTERIZAGAO DAS AMOSTRAS

A caracterizacdo de um material é de fundamental importancia para o controle do
processo e das propriedades finais do material. Foram utilizadas técnicas como a
fluorescéncia e difracdo de raios X, espectroscopia na regiao do infravermelho e
adsor¢édo de gases para monitorar a estrutura dos materiais. Foram feitas também

medidas de magnetizacdo em um magnetdmetro portatil.

I.2.1 - Fluorescéncia de raios X*°

A técnica de fluorescéncia de raios X foi utilizada para verificagdo da
estequiometria das ferritas obtidas. Foi utilizado o aparelho RIGAKU, modelo
Geigerflex-2037.

I1.2.2 - Difragéo de raios X*

A tecnica foi utilizada na determinacéo das fases existentes nos p6s ceramicos e
nos compositos para comprovagdo da cristalinidade e da auséncia de
subprodutos. Utillizou-se, para isso, um difratdmetro RIGAKU, modelo Geigerflex-
3034, com tubo de cobre, tensdo de 40Kv, corrente de 30mA, constante de tempo
igual a 1s e velocidade do gonidmetro de 8° 26/min. Os difratogramas foram

obtidos utilizando quartzo como padro.
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Os materiais na forma de p e os compdsitos foram também submetidos a difracéo

de raios X para determinacédo do tamanho de particula.

O tamanho das particulas foi calculado de acordo com a equacéo de Cullity:*

0,9.4
B=—— (13)
t.cos®
onde B é a largura a meia altura, ® € o angulo de Bragg, A € o comprimento de

onda e t é o tamanho da particula.

1.2.3 - Espectroscopia na regiao do infravermetho*

A espectroscopia de infravermelho foi empregada para caracterizar as mudancas
quimicas que ocorreram nas amostras de ferritas durante o tratamento térmico.
Os espectros foram obtidos em um equipamento Perkin-Elmer, modelo 2838,

utilizando iodeto de césio, Csl, como veiculo, na regido de 200 - 4000 cm™.

i.2.4 - BET - Adsorgéo de gases*®*

A determinagdo da area superficial especifica e da porosidade das amostras
foram feitas usando o equipamento Autosorb - Quantachrome NOVA 1200, o qual
€ composto por um sistema de adsorcdo automatizado que fornece dados de

equilibrio de adsorgéo e dessorgdo. As amostras foram desgaseificadas por 3
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horas a 100°C antes de cada ensaio. O erro do equipamento é de 7,5%.

O gréfico de fluxo do gas adsorvido (W) versus pressdo relativa (P/PO), a
temperatura constante, é referido como uma isoterma de adsorcéo. As isotermas
podem ser agrupadas em cinco classes, conhecidas como classificagdo BET,
mostradas na FIG. 9. As isotermas do tipo | ( isotermas de Langmuir) s&o
caracterizadas por um aumento inicial rapido da quantidade adsorvida a medida
que se aumenta a pressdo do gas. Esses isotermas sao caracteristicos de
materiais microporosos. A partir de determinada presséo, observa-se a tendéncia
a um valor limite correspondente a monocamada completa. Nas do tipo |, a parte
inicial corresponde & formagéo de monocamada, quando o sélido € n&o poroso,
ou inclui a formag&o de monocamada e condensacéo capilar no caso de sélido
macroporoso. A partir de P ocorre adsor¢do de camadas multiplas. As isotermas
do tipo Il sdo raras. A adorcéo inicial é lenta em virtude de forgas de adsorcéo
pouco intensas. A medida que se aumenta a area ocupada, aumenta a adsor¢éo
de muiticamadas. A isoterma do tipo IV ocorre em caso de condensacgéo capilar
em mesoporos. Nas do tipo V, a adsorgéo inicial é lenta e ocorre no caso de

condensacéo capilar quando mesoporos estéo presentes.
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FIGURA 9 — Isotermas de adsorcao fisica
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A determinac&o da area superficial de materiais solidos faz uso da equacéo BET

(teoria de Brunauer, Emmett e Teller):

1 1 C-1{ P
= + - (14)
WI(P/E)-11 W C W C\FE
onde W é o peso do gas adsorvido a uma presséo relativa P/PO e Wm é o peso
do adsorbato constituindo uma monocamada da superficie. O termo C,

denominado constante de BET, esta relacionado a energia de adsorgéo da

primeira camada adsorvida.
A equacdo BET requer um gréfico linear de 1/[W(P/P0)-1] versus P/P0O

O procedimento padrédo do método BET para multipontos requer um minimo de
trés pontos na faixa de pressao relativa apropriada. O peso de uma monocamada
de adsorbato W, pode entéo ser obtido a partir da inclinagéo s e intercepto i do
grafico BET. Da equacgéo 14, temos:

C-1
S:WC (15)
L 1
l_WC (16)

Entdo, o peso da monocamada W, pode ser obtida pela combinagdo das

equagbes 15 e 16.
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1
S+1i

W =

(17)

A segunda etapa na aplicagdo do método BET €& o calculo da area superficial.
Isso requer um conhecimento da area molecular de secg&o transversal A. da
molécula do adsorbato. A area superficial totai S; da amostra pode ser expressa

como:

m cs

onde N é o numero de Avogrado e M é o peso molecular do adsorbato. O
nitrogénio é o gas mais usado para determinagdes de dreas superficiais uma vez
que sua molécula é muito pequena e pode envolver todos 0s picos e depressdes
correspondendo a rugosidade superficial das particulas e entrar nos poros

abertos, cobrindo toda a superficie.

A area superficial especifica S do sodlido pode ser calculada a partir da area

superficial total S; e do peso da amostra W, de acordo com a equacgéo:

=, (%)

A andlise da ferrita através do BET possibilitou, também, ter uma idéia do
tamanho da particula do pd6. Esta avaliacdo foi possivel utilizando a area
superficial especifica em conjunto com os resultados de densidade, determinados

por picnometria. A relagao usada foi:
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F
t =—
BET SBET P (20)

onde fzer € 0 tamanho da particula, F é o fator de forma, que considerando as

particulas de ferritas esféricas sera igual -a 3 e p € a densidade.
I1.2.5 - Magnetismo

Medidas de magnetiza¢ao foram realizadas nos pos calcinados € nos compésitos,
a temperatura ambiente, em um magnetdmetro portatil, pertencente a EMBRAPA,
desenvolvido no Departamento de Fisica Pura e Aplicada da Universidade de

44
l.

Dublin, Irlanda, por J. M. D. Coey, et al.™ , que mede a tensdo induzida, num

circuito elétrico, quando o momento magnético é variado.
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lll.1 - FERRITAS

ith.1.1 - Geral

As ferritas de cobalto secas apresentaram uma coloragdo marrom e apos
aguecimento esta cor se tornou mais escura. As ferritas de niquel apresentaram
uma coloragdo verde escuro que tornou-se marrom apos as calcinagbes. As

pastilhas de ambas as ferritas se apresentaram com coloragio cinza.

FIGURA 10 - Amostras de p6s ceramicos de (a) CoFe;0,4 e (b) NiFe,O,4 e das
pastilhas de (c) CoFe,04 e (d) NiFe 04



ll.1.2 - Analise por fluorescéncia de raios X

Quando se utiliza a técnica de coprecipitacdo para a obtencéo de ferritas, usando
amonia como agente precipitante, é preciso considerar a perda dos ions metalicos
necessarios para uma precipitacdo estequiométrica. Varios fatores influenciam o
equilibrio de precipitacdo de compostos insoluveis, como o pH, temperatura e
equilibrio de complexagédo. Para determinadas faixas de pH, a amonia forma
complexos estaveis com muitos fons metdlicos, inclusive Co*” e Ni**.** A baixas
concentracbes de amdnia ndo se verifica a precipitacdo completa dos ions e a
altas concentracdes observa-se uma perda significativa de ions devido a
formacéo de complexos amino, alterando a estequiometria desejada. Para garantir
a composicéo estequiomeétrica das ferritas, foi feito um estudo da quantidade de
amonia, onde variou-se sua propor¢do molar quando adicionada & solugéo

precursora. Foi utilizado 0,14; 0,20; 0,27; 0,40 e 0,54 mol de NHs.

Atraves de analises feitas por fluorescéncia de raios X, verificou-se que quando
quantidades muito pequenas (0,14 mol) de amonia foram utilizadas para a
coprecipitagéo, o pH atingido nio foi suficiente para provocar a precipitagéo
completa das ferritas. Para quantidades maiores foi observado a precipitagdo
completa da ferrita e para valores muito altos de aménia (0,54 mol) observou-se
uma perda significativa dos ions de Ni e Co por complexacdo levando a formagao

de uma grande quantidade de magnetita.

De todas as amostras preparadas, com diferentes quantidades de solugdo de
NH4OH, foram escolhidas somente 2 amostras para o estudo. Esta escolha foi
baseada nas analises de fluorescéncia de raios X, que mostraram que apenas
estas possuiam percentagens de cobalto ou niquel e ferro adequadas para a

formagé&o de ferritas com a estequiometria desejada.



64

Para as ferritas de cobalto, as amostras preparadas com 0,27 mol de ambnia se
aproximam mais da estequiometria desejada, CoFe;0,, como pode ser verificado
no GRAF.1.

Para as ferritas de niquel a amostra que apresenta uma estequiometria mais
proxima foi aquela onde utilizou-se 0,40 mol de amodnia, como pode ser verificado
no GRAF. 2.
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0.2 0.27 0.4 Valor
Tedrico
Quantidade de amonia (mol)

GRAFICO 1 - Comparacéo da variagdo estequiométrica das ferritas de cobalto

sintetizadas com o valor tebrico

0.2 0.27 04 Valor
Tedbrico

Quantidade de amoénia (mol)

GRAFICO 2 - Comparagdo da variagdo estequiométrica das ferritas de niquel

sintetizadas com o valor teorico
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lI.1.3 - Analise por difragado de raios X

A caracterizacdo das fases das ferritas foi feita por difracéo de raios X. A FIG. 11
mostra os difratogramas caracteristicos das ferritas de cobalto preparadas por
coprecipitagdo e calcinadas em temperaturas de 250°C, 550°C, 750°C e 950°C.
Como pode ser visto, a cristalizacao da ferrita de cobalto ocorreu em temperatura
de calcinacdo acima de 250°C. O difratograma do pé calcinado mostra picos
caracteristicos de um material completamente cristalino. Nado se evidencia a
formacéo de fases referentes a impurezas. Pode-se observar um aumento na
intensidade dos picos da ferrita com o aumento de temperatura, que € devido ao
aumento da cristalinidade e do tamanho das particulas durante o processo. Estes
tamanhos foram estimados através dos difratogramas e se encontram na faixa de
17, 37, 94 e 100 nm para as amostras calcinadas nas temperaturas de 250, 550,

750 e 950°C , respectivamente.

A FIG. 12 mostra os difratogramas caracteristicos das ferritas de niquel
preparadas por coprecipitacdo e também calcinadas em temperaturas de 250°C,
550°C, 750°C e 950°C. Como na ferrita de cobalto, a cristalizacdo da ferrita de
niquel ocorreu em temperatura de calcinagdo acima de 250°C. Observa-se que as
intensidades dos picos também aumentam com o aumento da temperatura de
calcinag&o. Notamos, porém, o aparecimento de picos caracteristicos de hematita
a 750°C. Diante deste fato, podemos afirmar que o precipitado obtido era formado
por uma mistura de ferrita de niquel e magnetita, que a alta temperatura se
transforma em hematita. Os picos caracteristicos de magnetita e da ferrita de

niquel se sobrepdem.



67

O tamanho dos cristalitos que foram estimados através destes difratogramas
variaram de 10 nm para ferrita calcinada a 250°C e 25 nm para a calcinada a
550°C. Para as temperaturas de 750°C e 950°C nZo foi possivel estimar o

tamanho das particulas devido a presencga de hematita que interfere nas medidas.
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FIGURA 11 - Difratogramas de raios X de amostras de ferrita de cobalto
calcinadas a (a) 250°C, (b) 550°C, (c) 750°C, (d) 950°C
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FIGURA 12 - Difratogramas de raios X de amostras de ferrita de niquel calcinadas
a (a) 250°C, (b) 550°C, (c) 750°C, (d) 950°C
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ll.1.3 - Analise por espectroscopia de infravermelho

Waldron®® estudando o espectro de infravermelho de ferritas designou bandas de
altas frequéncias para o grupo tetraédrico e bandas de baixas frequéncias para o
grupo octaédrico. Para as ferritas de cobalto as bandas de altas frequéncias se
encontram na regido de 575 cm’ e para as bandas de baixas frequéncias se
encontram em 374 cm”. Para as ferritas de niquel as bandas de alta e baixa

frequéncias se encontram nas regiées de 587 cm™ e 396 cm™. 2*¥

A FIG. 13 mostra a evolugdo dos espectros vibracionais na regiao do infra
vermelho do precipitado com a temperatura de calcina¢do, para a amostra de
ferrita de cobalto feita com 0,27 mol de amonia. As bandas caracteristicas de
vibracéo ( 3500 a 3000 cm ') e de deformacéo (1600 cm ') da agua aparecem de
forma bem intensa no espectro a (amostra sem calcinacdo) e desaparecem no
espectro das amostras calcinadas a 950°C, ao mesmo tempo que surgem as
bandas caracteristica da ferrita de cobalto (580 cm ™' e 370 cm™). No espectro a
nota-se a presenga de nitrato (1360 cm™'), que desaparece com o aumento da

temperatura de calcinagéo.

A FIG. 14 mostra a evolugdo dos espectros vibracionais na regido do
infravermelho do precipitado com a temperatura de calcinagdo, para as amostras
de niquel feitas com 0,40 moi de amobnia e calcinadas a varias temperaturas. As
bandas caracteristicas de vibragdo e de deformagéo da agua aparecem de forma
bem intensa no espectro a (amostra sem calcinagdo) e desaparecem no espectro
das amostras caicinadas a 950°C, ao mesmo tempo que surgem as bandas de
vibragdo metal-6xido caracteristica da ferrita de niquel (590 cm ™ e 400 cm ™). No

espectro a nota-se a presenga de nitrato (1360 cm '), que também desaparece
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com 0 aumento da temperatura de calcinagdo e uma banda caracteristica de NiO
em torno de 470cm™. No espectro da amostra calcinada a 250°C temos somente
as bandas caracteristicas da ferrita de niquel. Porém, com o aumento da
temperatura de calcinacdo ocorre uma mudanga na localizacdo destas bandas
devido a presenca da hematita (550, 475 e 380cm™). Nos espectros ¢ e d
podemos identificar somente uma banda caracteristica de hematita, em torno de
460 cm™', sendo que as outras duas se misturam com as bandas de vibragéo
caracteristicas da ferrita de niquel, concordando com a literatura®’. No espectro e

as bandas se alargam devido a densificagdo do material.
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FIGURA 13 - Espectros de infravermelho de amostras de ferrita de cobalto
calcinadas a (a) 80°C, (b) 250°C, (c) 550°C, (d) 750°C e (e) 950°C
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FIGURA 14 - Espectros de infravermelho de amostras de ferrita de niquel
calcinadas a (a) 80°C, (b) 250°C, (c) 550°C, (d) 750°C e (e) 950°C
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lll.1.4 - Analise de area superficial

A técnica BET, juntamente com a densidade dos p6s ceramicos, possibilitou
avaliar a area superficial e a porosidade das ferritas de cobalto para as diferentes

temperaturas de calcinagéo.

A TAB. 2 mostra os valores das propriedades estruturais obtidas pela técnica BET
para as amostras de ferritas de cobalto a varias temperaturas de calcinagdo. A
baixas temperaturas de calcinagdo observa-se areas superficiais relativamente
grandes, o que faz destes materiais apresentarem importantes propriedades
cataliticas. Com o aumento da temperatura, observa-se a diminuicdo da area
superficial bem como do volume total dos poros, o que € de se esperar ja que esta

ocorrendo um aumento do tamanho das particulas das ferritas.

TABELA 2 — Caracteristicas estruturais das amostras de CoFe;0,4 estudadas em

varias temperaturas

ficial  Volume

Sem calcinar

250°C 1,5 138
550°C 3.1 25 58
750°C 43 9 17

950°C 4,8 1 1
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O raio médio dos poros apresenta algumas caracteristicas importantes para a
ferrita de cobalto. Podemos verificar (TAB. 3) que os raios sdo pequenos a baixa
temperatura de calcinacéo, pois 0 material ainda estéd em fase de cristalizac&o.
Estes raios aumentam em temperaturas de calcinacgio por volta de 500°C, quando
o material se encontra ja cristalizado e diminui para temperaturas maiores devido

sua densificacdo.

TABELA 3 — Raio médio dos poros da ferrita de cobalto

Sem caicinar 14

250°C 22
550°C 46
750°C 35
950°C 27

A area superficial juntamente com a densidade obtidos possibilitaram determinar
os tamanhos de particula do pds ceramicos produzidos. A estimativa foi feita
utilizando a equacéo 20. Verificamos que as particulas se encontram na faixa de
16, 39, 77 e 625 nm para as amostras calcinadas nas temperaturas de 250, 550,
750 e 950°C. Podemos observar que estes resultados estdo em acordo com a
estimativa de tamanho de particulas feitas por difracdo de raios X até a
temperatura de 750°C. Para a temperatura de 950°C o material se torna muito
densificado, tornando-se dificil uma medida precisa do tamanho da particula pelo
método BET
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Quanto & morfologia, a ferrita de cobalto apresentou microporosidade a 250°C,
que evoluiu para uma auséncia de porosidade a 950°C. A evolugéo morfolégica

desta ferrita pode ser observada na FIG. 15.
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A TAB. 4 mostra os valores das propriedades estruturais obtidas pela técnica BET
para as amostras de ferritas de niquel a varias temperaturas de calcinagdo. A
mudanca da area superficial com o aumento de temperatura esté consistente com

0 aumento da densidade e a diminuicdo da porosidade do material.

TABELA 4 — Caracteristicas estruturais das amostras de NiFe,O, estudadas em

varias temperaturas

Sem calcinar 29 246 | 172

250°C 33 143 153
550°C 42 56 130
750°C 46 4 6
950°C 49 2 3

A TAB. 5 mostra o raio médio de poros encontrados na ferrita de niquel com a

variacdo de temperatura e verificamos o0 mesmo comportamento encontrado para

a ferrita de cobalto.
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TABELA 5§ — Raio médio dos poros da ferrita de niquel

Sem calcinar

250°C 21
550°C 46
750°C 28
950°C 26

O tamanho de particulas encontrados para as ferritas de niquel se encontraram
na faixa de 6, 13, 160 e 300 nm para as amostras calcinadas nas temperaturas de
250, 550, 750 e 950°C, porém como estas ferritas se encontram misturadas a
magnetita observamos uma diferenca no tamanho das particulas em relagcéo as
medidas feitas por difracdo de raios X. Para a temperatura de 750 e 950°C o
material se torna muito densificado, tornando-se dificil uma medida precisa do

tamanho da particula pelo método BET.

A similaridade da forma das isotermas das ferritas de niquel com as isotermas de
ferritas de cobalto pode ser devido a similaridade da natureza fisica da superficie
e da forma dos poros. A ferrita de niquel (FIG. 16) apresenta as isotermas a e b
caracteristicas de materiais porosos e em e temos um isoterma caracteristico de

material ndo poroso.
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l1l.1.5 - Magnetizagao

A TAB. 6 mostra a evolugdo magnética das amostras de ferritas de cobalto

obtidas por coprecipitagéo, utilizando 0,27 mol de NHj.

TABELA 6 - Evolugdo do momento magnético por unidade de massa (Amleg) e
da magnetizacdo espontanea (A/m) das ferritas de cobalto tratadas

em diferentes temperaturas de calcinagao.

8¢°C 3,6.10*

250°C 3,8.10°
550°C 1,5.10°
750°C 2,3.10°
950°C 2,9.10°

Com o aumento da temperatura de calcinagéo a ferrita de cobalto apresenta um
comportamento que condiz com os difratogramas, ou seja, a magnetizagao
acompanha a evolugdo do tamanho das particulas. O aumento da temperatura de
calcinagéo leva a uma diminui¢cdo dos dominios menos favoraveis e uma melhor
cristalizacéo , logo, a resultante dos momentos magnéticos alinham-se de forma a

aumentar o valor da magnetizagao totai.
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A TAB. 7 mostra a evolugdo magnética das amostras de ferritas de niquel obtidas
por coprecipitacao, utilizando-se 0,40 mol de NH;. A magnetizagdo aumentou com
0 aumento da temperatura de calcinacéo, acompanhando o aumento do tamanho
de particulas, verificado por difratometria de raios X. Em 550°C o material
apresenta uma magnetizagdo maior devido a contribuicdo da magnetita que se
formou junto a ferrita. A partir de 750°C ocorreu uma diminuicdo da magnetizacéo
devido a transformag&o da magnetita em hematita. Este fato esta de acordo com a

literatura®.

TABELA 7 - Evolugdo do momento magnético por unidade de massa (Am*/Kg) e
da magnetizagédo espontanea (A/m) das ferritas de niquel tratadas

em diferentes temperaturas de calcinacéo.

80°C 59 1,7.10*

250°C 13,8 45.10°
550°C 318 1,3.10°
750°C 222 1,0.10°

950°C 25.9 12.10°
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lll.1.6 - Pastilhas sinterizadas

Na TAB. 8 sdo apresentados os resultados de densidade a verde e depois de

sinterizadas a 1000°C das pastilhas das ferritas de cobalto e de niquel

TABELA 8 -- Densidades e magnetizagdo das pastilhas de CoFe,O4 e NiFe,04

sinterizadas.

CoFe,0, 67 92 2210°

NiFe,0, 60 a9 1.6.10°

Verificamos que a magnetizagdo destas pastilhas se encontram menores que os
pés calcinados a 950°C, que € devido ao material estar compactado, o que torna

mais dificil o movimento das paredes dos dominios.
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.2 - COMPOSITOS

Iit.1.1 - Geral

Os compoésitos apds secagem, apresentaram forma e tamanho definidos pelo
molde utilizado, sem heterogeneidades macroscépicas. O compésito de
CoFe,04/Si0, apresentou uma coloragdo esverdeada e apds densificados esta
coloragao se tornou marrom e o material apresentou contragdo no seu volume
inicial. O compdsito de NiFe;04/SiO, apresentou uma coloragdo marrom clara e
apos densificado esta coloragcdo se tornou marrom escuro € o material apresentou

contragao no seu volume inicial.

FIGURA 17 - Amostras de compésitos de CoFe,0,/SiO; a (a)1 10°C e (b) 1000°C;
NiFe,04/Si0> (c)110°C e (d) 1000°C
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ll.2.2 - Analise por difragao de raios X

A FIG. 18 apresenta os difratogramas dos compdsitos de ferritas de cobalto
tratados termicamente a 500°C, 800°C e 1000°C. Amostras de compdsitos
tratadas a 110°C se mostram totalmente amorfas. A 500°C verifica-se a formacéao
de Fe;04 e Cos04 e a temperaturas superiores a 800°C evidencia-se a formacéo
de particulas de CoFe,0, dispersas em matriz amorfa. Os tamanhos de particula
foram estimados através dos difratogramas e se encontram na faixa de 31 e 46
nm para as amostras densificadas nas temperaturas de 800 e 1000°C |,
respectivamente. Nota-se que ocorre um aumento do tamanho acompanhando o

comportamento das intensidades dos picos nos difratogramas.

Os compoésitos dopados com ferrita de niquel foram tratados termicamente a
400°C, 500°C e 1000°C, evidenciando a formagdo de particulas de NiFe,O,
dispersas em matriz amorfa a 400°C (FIG. 19). Com o aumento da temperatura de
densificagdo para 1000°C foi verificado apenas o crescimento e cristalizag&o
destas particulas dispersas ainda em matriz amorfa. Os tamanhos destas
particulas foram também estimados, se encontrando na faixa de 17, 24 e 22 nm
para as amostras densificadas nas temperaturas de 400, 500 e 1000°C,

respectivamente.

As particulas de ferritas dispersas na matriz de silica se mostraram bem menores
do que aquelas obtidas por coprecipitacdo, mesmo quando densificadas a altas
temperaturas. Os compdsitos apresentam difratogramas idénticos aos dos pos
ceramicos puros de ferritas de cobaito preparados por coprecipitagdo mais uma
parte amorfa referente a matriz de silica. No caso do compdésito dopado com

ferrita de niquel, ndo observamos a formagao da hematita.
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FIGURA 18 - Difratogramas de compositos de CoFe,04SiO, preparados pelo
processo sol-gel e densificados a (a) 500°C, (b) 800°C e (c)
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87

[101]o

[100] o

Intensidade

8 4 2

34 32 30 28 26 24 22 20 18 16 14 12 10 8 5

FIGURA 19 - Difratogramas de compésitos de NiFe,O./SiO, preparados pelo

processo sol-gel, densificados a (a) 400°C, (b) 500°C e

(c) 1000°C; (J) NiFe,04, (O) padréo de quartzo
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.2.3 - BET

A TAB.9 mostra os valores de area superficial e porosidade obtidas pela técnica
BET para os compodsitos dopados com ferrita de cobalto a 800°C e 1000°C.
Verificamos que ao aumentarmos a temperatura de densificagdo ocorre uma
diminuicdo da area superficial e uma pequena variagéo no raio dos poros (TAB.

10), porém nao é tao acentuada como para a ferrita pura.

TABELA 9 — Caracteristicas estruturais das amostras de cobalto estudadas em

varias temperaturas

800°C 2,5 322 566

1000°C 27 195 219
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TABELA 10 — Raio médio dos poros do compdsito dopado com ferrita de cobalto

Compésito de Raio médio dos

ferrita de cobalto poros (A)
800°C 35
1000°C 23

As isotermas das amostras dos compoésitos de cobalto densificados a 800°C e a

1000°C (FIG. 20) sao caracteristicos de materiais com microporosidade.
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FIGURA 20 - Isotermas de adsorcéo e dessor¢cdo de compésitos de CoFe,04/SiO;
preparados pelo processo sol-gel, densificados a (a) 800°C e

(b)1000°C.
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A TAB. 11 mostra os valores de area superficial e porosidade obtidas pela técnica
BET para os compositos dopados com ferrita de niquel a varias temperaturas de
densificagdo. Verifica-se que com 0 aumento de temperatura a area superficial
diminui, e de 500°C para 1000°C ocorre uma queda significativa da é&rea
superficial devido ao processo de densificagdo, como é de se esperar. Mesmo

assim, o composito mostra-se altamente poroso quando comparado com a ferrita.

TABELA 11 — Caracteristicas estruturais das amostras de niquel estudadas em

varias temperaturas

400°C 1,3 411 437

500°C 2,0 346 399

1000°C 4,0 64 56
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TABELA 12 - Raio dos poros do compésito dopado com ferrita de niquel

Quanto a morfologia, o compdsito de niquel apresentou isotermas caracteristicos

de materiais porosos (FIG. 21).
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FIGURA 21 - Isotermas de adsorgéo e dessorgcao de compositos de NiFe;04/SiO,
preparados pelo processo sol-gel, densificados a (a) 400°C, (b)
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lll.2.4 - Magnetizagao

As medidas de magnetizacdo dos compdsitos de cobalto e compésitos de niquel
foram de 6,8.10% e 5,1.10% A/m, respectivamente, para as amostras densificadas a
temperatura de 1000°C. Nestas medidas foram consideradas a quantidade de
ferrita contida em cada amostra. O material densificado a temperaturas menores
de 1000°C nao se apresentaram magnéticas, devido ao tamanho das particulas
dispersas serem muito pequenas. Segundo a literatura,®’ particulas na faixa de

tamanho de 15 nm apresentam carater superparamagnético.
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Com este trabalho mostramos a possibilidade de se obter pds ceramicos de
ferritas de cobalto e ferritas de niquel pelo processo de coprecipitagdo.
Mostramos também a possibilidade de preparagdo de compésitos, formados por

particulas de ferritas dispersas em matriz amorfa de silica, pelo processo sol-gel.

Os pos ceramicos de ferritas de cobalto se mostraram ultrafinos, puros e
cristalinos a temperaturas superiores a 250°C. Com a evolucéo da temperatura de
tratamento {érmico foi observado o aumento da cristalinidade e tamanho de
particulas, acompanhados pelo aumentc da magnetizacdo, que a 950°C foi de
2,9.10° A/m. Como era de se esperar, observou-se também a diminuicdo da

porosidade acompanhada pela densificagao do material.

Os pods cerémicos de ferritas de niquel tiveram um comportamento bastante
similar ao da ferrita de cobalto. Porém, juntamente com a fase de NiFe,O,4 formou-
se uma fase relativa a magnetita, que a altas temperaturas se transformou em
hematita. Devido aos efeitos desta transformagdo, observamos um
comportamento diferente na magnetizacdo, que aumentou até 550°C e se reduziu
com o surgimento da hematita. A temperatura de calcinacdo de 950°C
observamos uma magnetizagdo de 1,2.10° A/m, que é contribuicdo somente da
ferrita de niquel. A formagdo de magnetita pode também ser observado nos

difratogramas e espectros de infravermeilho.

Foi feito também um estudo prévio da temperatura de sinterizagéo para os p6s de
ferritas compactados e observamos que para pastilhas de ferrita de niquel
sinterizadas a 1000°C por trés horas a densificacdo ficou bem proxima da tedrica
(99%). O mesmo ndo ocorreu com as pastilhas de ferrita de cobalto, que

chegaram a 92% da densidade teodrica.
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Pelo processo sol-gel foi possivel obter ferritas de alto grau de homogeneidade,
livre de impurezas, 0 que ndo se observa na obtencédo de ferritas de niquel pelo

processo de coprecipitacao.

Os compadsitos obtidos foram formados por particulas nanométricas de ferrita
dispersas em uma matriz de silica. A formagéo da ferrita de cobalto na matriz de
silica se deu a temperatura de densificacdo de 800°C e a ferrita de niquel se
formou em temperatura de densificagdo de 400°C. Somente a 1000°C estes
materiais comegaram a mostrar um carater magnético, com magnetizacao igual a
6,8.10° e 51.10* A/m, para os compdsitos CoFe,04/Si0; e NiFe,04Si0O; |
respectivamente. Estas medidas de magnetizacdo se apresentam bem menores
que para as ferritas puras e & devido ao tamanho das particulas muito pequenos.
Apesar de ter sido densificado a altas temperaturas, os compositos, tanto de
ferrita de cobalto como de ferrita de niquel, apresentram alta porosidade e area
superficial quando comparado com as ferritas obtidas, o que os torna materiais

Interessantes para a area de catalise.
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Finalizando, deixamos aqui algumas sugestdes de continuidade deste trabalho,

para melhor esclarecimento das propriedades dos materiais obtidos:

» Estudos mais apurados sobre a sinterizac@o das pastilhas das ferritas, com o
objetivo se determinar as menores temperaturas e tempos possiveis para

obtencdo de materias compactados satisfatérios.

» Variagdo da concentracdo de ferritas na matriz de silica e estudo do

comportamento das propriedades magnéticas dos compdsitos obtidos.

» Estudos mais apurados de magnetizacido, para obtencao de outros parametros
de magnetizagdo como campo coersivo e permeabilidade magnética das ferritas e

dos compdésitos.

> Estudos cataliticos nas ferritas e nos compdsitos de cobalto e niquel, para

verificacdo do potencial catalitico destes materiais.

» Analise nos pds ceramicos e nos compdsitos por microscopia 6tica, microscopia
de forga atdmica e aniquilagdo de pésitrons para obtencdo de informacdes

complementares sobre a micrestruturais destes materiais.
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