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RESUMO

Pesquisas atuais vém explorando constantemente ressonadores
dielétricos que passam por crescente pesquisa e investigacdo. Contudo, a
miniaturizacdo dos circuitos de micro-ondas requer materiais com alta
constante dielétrica, baixa perda e boa estabilidade de temperatura. O objetivo
do trabalho € melhorar as propriedades dielétricas a partir da dopagem de
oxido CuO, a matriz ceramica MgTiOgz. O preparo do MTO foi feito pelo método
convencional ceramico. Os pds passaram por processo de moagem de 4h e
calcinados a 1100°C por mais 4h. A caracterizacdo estrutural foi feita por
Difragdo de Raios-X (DRX). As amostras foram compactadas e sinterizadas
para o estudo dielétrico usando a espectroscopia de impedancia. Para
frequéncia de 1MHz, a permissividade do MgTiOs puro apresentou valores
préximos de 18,58 e para amostra dopada de 0,15% CuO apresentou 20,5. A
amostra adicionada apresentou melhores resultados, por conta da melhor
densificagéo.
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INTRODUCAO

Com o aumento das tecnologias e a necessidade de uma comunicagao
qgue detenha frequéncias bem definidas, cresce cada vez mais no mercado
competitivo dos Sistemas de Comunicagdo. O mercado, exigente sobre 0s
métodos utilizados no desenvolvimento dos aparelhos eletrénicos, cobra um
estudo mais aprofundado e mais elaborado sobre novos rumos das tecnologias
e as garantias de sistema. Para tanto, 0s materiais que usam de
radiofrequéncia e micro-ondas sao bastante usados no desenvolvimento deste
seguimento tecnolégico que tem como foco de pesquisa os ramos da Fisica do
Estado Sélido e nas Engenharias de Materiais, Elétrica ou Eletronica 2.

A necessidade de trabalhar com frequéncias bem definidas € uma das
principais exigéncias do mercado de sistema de comunicacao, pois é essencial
a boa operagcdo dos aparelhos eletrbnicos utilizados nas agfes cotidianas.
Necessidade essa, que aumenta a cada ano com a crescente demanda por
novos dispositivos que disponham de alta velocidade de transferéncia de dados
e que operem em faixa de radiofrequéncias e micro-ondas*?.

Para melhorar as propriedades dielétricas e baixar a temperatura de
sinterizacdo das ceramicas dielétricas, alvo de nosso estudo para tal tecnologia
usa-se comumente algum dos trés meétodos a seguir: Adicdo de o6xidos;
tratamento quimico; ou utilizacdo de materiais de particulas de tamanho
reduzido. O primeiro método é o mais praticado e sera utilizado e discutido
neste trabalho.

O MgTiOz (MTO), material por ndés estudado, além de ter a
permissividade dielétrica em micro-ondas desejavel (¢ ~ 21), bons fatores de
qualidade e perda dielétrica, podendo ser otimizadas com adicdo de 6xidos
para obtencdo de melhores densificacdes e baixas temperaturas®®. Estudos
anteriores revelam que o MTO apresenta estrutura Ortorrombica e
Romboédrica a partir de uma nova fase que se apresenta na forma de
MgTiOs®.

Objetivo maior neste trabalho é estudar a influencia da dopagem, de
0,15% de CuO na sinterizacdo do MTO. Técnicas experimentais como a
Difratometria de Raios-X (DRX) para identificacdo e analises de fases do

material e espectroscopia de impedancia para analise dielétrica, foram usadas.
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As amostras foram investigadas com vistas a aplicagdo em capacitores
ceramicos para circuitos eletronicos, neste sentido, a aplicacdo destes

materiais j& vem sendo discutida em outros trabalhos.

MATERIAL E METODOS

No trabalho, inicialmente, a preparacdo da ceramica MTO pura e
adicionada com CuO, que foram cuidadosamente fabricadas através da reacéo
de estado so6lido. A principio, 0os reagentes MgO e TiO, foram
estequiometricamente pesados. O material puro MTO, foi usado para fins
comparativos com a amostra adicionada com CuO.

Os pos foram devidamente pesados, misturados e moidos em um moinho
de bolas de alta energia (moinho planetario Fritsch Pulverisette 6). A
velocidade angular escolhida para promover a rotacao dos involucros lacrados
contendo as misturas de poés foi de 370 rpm. A moagem foi realizada em
temperatura ambiente em invélucros cujo volume aproximado é de 221,69 cm?,
usando 98 gramas de esferas de Zirconia. O tempo gasto nesta operacéao foi
de 4 h. A moagem ¢€ realizada com o intuito de prover maior homogeneizacéo
dos reagentes de partida e ativacdo do pd, promovendo um aumento da area
superficial do material a partir da diminuicdo do tamanho da particula, tornando
0 p6 mais reativo. A composicao foi entdo levada a fornos (JUNG — LF0912)
em cadinho de alumina e sofreram calcinagdo com temperatura controlada a
1100°C em um processo de mais 4 h, partindo da temperatura ambiente com
uma taxa de 5°C/min. Depois de calcinado os pés foram investigados por
Difracdo de Raios-X (DRX) wusando um Difratdbmetro para amostras
policristalinas modelo DMAXB fabricado pela Rigaku (Japdo) constituido de um
gerador de Raios-X com poténcia maxima de 2kW e tubo especifico do tipo
CuK, usando a geometria de Bragg — Brentano numa taxa de 0.02°/min e uma
faixa linear de 20° a 80° em 26. A confirmagdo da fase MgTiO; e
caracterizacao da estrutura cristalina foi feita usando o programa DBWS9807a
que utiliza o método de Rietveld para refinamento de estruturas cristalinas®.
Ap6s o processo de prensagem uniaxial que foi realizado com 3000 Kg/cm?.
Apés a prensagem, as pastilhas foram ao forno para sinterizacdo a temperatura
de 1300°C por 4 h, com um degrau intermediario a 500°C por 120 min. Esse
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degrau intermediario existe para eliminar umidade, resultando em quase

completa.

RESULTADOS E DISCUSSAO

A técnica de Difracdo de Raios-X (DRX) foi indispensavel para
caracterizacdo da ceramica MTO. A Figura 1 ilustra o difratograma obtido pela
moagem mecanica de alta energia com a temperatura e tempo de calcinacao
para o p6é do MTO, onde podemos observar duas fases apresentadas por ele e

seus respectivos padrdes cristalograficos.

——— MgTiO3 o

| ]

——— MgTi205 *

Intensidade

Figura 1 — Difratograma do pé do MTO ap@s calcinacéo e difratogramas dos padrbes
da literatura.

A analise guantitativa de fase feita pelo refinamento da amostra calcinada
€ apresentada na figura 2, e confirma o aparecimento isolado da fase
ortorrombica do MTO, observando uma boa concordancia entre o valor

observado e o calculado, j& que a diferenca entre esses valores obtido foi

minima.
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Figura 2 — Padr@es de difracao do refinamento de Rietveld para o p6 do MTO
Observado, Calculado e a Diferenca (Observado — Calculado)

A tabela 1 apresenta os parametros estruturais do refinamento onde ha a
reafirmacdo do aparecimento da simetria cristalina ortorrbmbica com o0s
parametros estruturais obtidos. Os indices de confianca para o refinamento
dessa estrutura Ruwp, Rexp € S (“Goodness-of-fit”) mostram uma boa

convergéncia para os valores calculados.

Tabela 1 — Parametros Estruturais do refinamento de Rietveld para o pé do MTO.
Parametros Estruturais

a 5.0544 b 5.0544 c 13.8983
o 90 B 90 Y 120
Density (g/cm3) 4.310 Mass (% ) 91.46 Molar (%) 98.50
R-P (%) 15.31 R-WP (%) 21.96 R-EXPECTED (%) 16.48
S 1.32 D-W 0.34 Space group R -3 H (148)
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A Figura 3 apresenta uma comparacdo do padrdo de difracdo das
amostras SMTO e SMTOC sinterizadas a 1300 °C. Através do gréfico,
podemos perceber que os picos principais do MTO calcinado séo similares ao
do SMTO. Todos os picos do SMTO aparecem no difatrograma do SMTOC,
iSso sugere que a estrutura do SMTOC néo foi alterada com a dopagem do
CuO.

— SMTOC

Intensidade (u.a.)

— SMTO

20 25 30 35 40 45 50 55 60
20

Figura 3 — Padrdes de difracdo para as amostras padrdo da capes e as amostras
sinterizadas a 1300 °C: SMTO e SMTOC.

Ao estudarmos as propriedades dielétricas consideramos para frequéncia
de 1MHz, & permissividade do MTO sinterizado, que apresentou valores
proximos de 18,58 e para amostra dopada de 0,15% CuO tivemos como

resultado 20,47 como mostra a figura 4.

2216



58° Congresso Brasileiro de Ceramica
18 a 21 de maio de 2014, Bento Gongalves, RS, Brasil

—SMTO
244 ____sMTOC
- 24
1+
T
> e
3 e S R—
— 20
=
@
o
18 4
16 T T T 1""[ T T T 1""[ T T T 1""[ T T T TrirrIrrr
100 1k 10k 100k 1M
F (Hz)

Figura 4 — Grafico de permissividade x frequéncia para as amostras sinterizadas:
SMTO e SMTOC

Os valores da permissividade e da tangente de perda sédo apresentados
na tabela 2, onde percebemos que houve uma reducdo da tangente de perda

em frequéncias abaixo de 1MHz e aumento da permissividade com a dopagem.

Tabela 2 - Valores de Permissividade e tangente de perda das amostras SMTO e SMTOC.

100Hz 10kHz 1MHz
Amostras g' Tano g' Tand g Tano
SMTO 19,29 6,6E-02 18,46 1,6E-03 18,58 2,3E-02
SMTOC 20,95 3,3E-02 20,35 8,9E-04 20,47 2,3E-02

A amostra adicionada apresentou melhores resultados por conta da

melhor densificagéo.

CONCLUSAO

As conclusdes do nosso trabalho podem ser listadas abaixo:
- As amostras de MTO, teve sua fase obtida através do método convencional
de reacdo de estado solido a altas temperaturas.
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- A Difracdo de Raios-X e o posterior refinamento de Rietveld confirmaram o
aparecimento de duas fases no MTO com estrutura cristalina ortorrémbica e
romboédrica.

- A amostra de MTO com dopagem de 0,15% de CuO apresentou uma boa
densificacdo e demostra ser um potencial candidato para atender a
propriedades exigidas como: alta permissividade dielétrica e baixas perdas

elétricas com possivel aplicabilidade em capacitores ceramicos.
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SYNTHESIS AND CHARACTERIZATION OF MgTiO3 DOPED WITH
0.15% OF CuO

ABSTRACT

Current researches are constantly exploring dielectric resonators that go
through growing research and investigation. However, the miniaturization of
microwave circuits requires materials with high dielectric constant, low loss and
good temperature stability. The objective is to improve the dielectric properties
from the doping of CuO oxide ceramic matrix to MgTiO3. The preparation of
MTO was made by conventional ceramic method. The powders have
undergone grinding process 4h and calcined at 1100 ° C for a further 4h. The
structural characterization was performed by X-ray diffraction (XRD). The
samples were compacted and sintered to the dielectric study using impedance
spectroscopy. For frequency of 1MHz, the permittivity of pure MgTiO3 showed
similar values of 18.58 and 0.15% doped CuO showed 20.5. The added sample
showed better results, due to the better densification.

Keywords: MgTiOs, conventional ceramic method, X ray diffraction — X
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