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RESUMO

Com o rapido crescimento das industrias de telecomunicagdes criou-se uma forte
necessidade por materiais ceramicos para aplicacbes em micro-ondas. Devendo estes
materiais apresentar alta permissividade dielétrica (g/), elevado fator de qualidade (Q), boa
estabilidade térmica (t: < £10 ppm/°C) e baixo custo. Com a invenc¢do de telefones celulares
portateis, o0 campo da comunicacdo sem fio passou por um crescimento inovador nas ultimas
décadas. O sucesso da terceira geracdo (3G) dos servicos de comunicacdo de telefonia celular,
motiva o desenvolvimento de banda larga de quarta geragdo (4G) de telefones celulares e
outros produtos e servi¢os sem fio, como por exemplo, o Bluetooth. Este trabalho consiste no
desenvolvimento e caracterizacdo da ceramica de titanato de bario-bismuto (BaBisTi4O15)
com adi¢do de 6xido de nidbio (Nb,Os) ou déxido de zinco (ZnO), visando a diminuicdo da
temperatura de sinterizacdo e possivelmente melhorar a densificacdo, e posteriormente,
verificar as modificagdes ocorridas nas propriedades do material, como por exemplo, 0
coeficiente de temperatura da frequéncia ressonante (t7). As séries ceramicas foram
produzidas usando a reac¢ao no estado solido, com o uso de moagem mecanica de alta energia
e tratamento térmico. A caracterizacdo estrutural foi realizada com base na Microscopia
Eletrdnica de Varredura (MEV) e Picnometria. As densidades relativas das amostras
adicionadas com (ZnO) a de maior concentragéo teve valor de 77% enquanto que o BBT puro
o valor foi de 56%. As densidades relativas das amostras adicionadas com (Nb,Os) a de maior
concentracdo teve valor de 61% em relacdo ao BBT puro. Foram realizados experimentos
para avaliacdo do comportamento elétrico e dielétrico das amostras, na faixa de Micro-ondas
e Radiofrequéncia (temperatura ambiente e com variacdo de temperatura). Por fim, o material
foi testado como uma DRA, e posteriormente os resultados obtidos foram simulados através
do programa HFSS. As caracteristicas da DRA da ceramica pura sdo 1,12dBi de ganho e
32,51% de eficiéncia. A DRA que foi adicionada com 2% de (ZnO) apresentou ganho de
1,16dBi com 33,96% de eficiéncia, enquanto a que foi adicionada com 5% de (Nb;Os)
apresentou 1,41dBi de ganho com 42,21% de eficiéncia.

Palavras-chaves: Ceramica, BBT, Caracterizacdo, Radiofrequéncias, Micro-ondas,

Coeficiente de Temperatura da frequéncia ressonante (t7), Antena, HFSS.



ABSTRACT

With the rapid growth of the telecommunications industry created a strong need
for ceramic materials for applications in microwave. These materials should exhibit high
dielectric permittivity (g;), high quality factor (Q), good thermal stability (t; < £10 ppm/°C)
and low cost. With the invention of mobile phones, the field of wireless communication has
undergone a revolutionary growth in recent decades. The success of the third generation (3G)
services in mobile communication, motivates the development of broadband fourth generation
(4G) of mobile phones and other wireless products and services, such as Bluetooth.
Nowadays it is well known the use of tablets, which are increasingly gaining market and
encouraging the development of new technologies to improve the flow of information. This
work involves the development and characterization of the barium bismuth titanate ceramic,
(BaBisTi4015) with addition of niobium oxide (Nb,Os) or zinc oxide (ZnO) in order to
decrease the sintering temperature and possibly improve the densification and subsequently
check the modifications on material properties, such as the temperature coefficient of resonant
frequency (tf). The series ceramics were produced using the solid state reaction with the use
of high energy mechanical milling and heat treatment. The structural characterization was
performed based on Scanning Electron Microscopy (SEM) and Measurement by Pycnometer.
The relative densities of the samples with added (ZnO) had the highest concentration value of
77% pure BBT while the value was 56%. The relative densities of the samples spiked with
(Nb,Os) had the highest concentration value of 61% compared to pure BBT. Experiments
were conducted to evaluate the electrical and dielectric behavior of the samples in the range of
Microwave and Radio Frequency (temperature and temperature variation). Finally, the
material was tested as a DRA, and then the results were simulated using the HFSS program.
The characteristics of the pure ceramic DRA are 1,12dBi gain and 32,51% efficiency. The
DRA added with 2% (ZnO ) showed 1.16dBi gain with 33,96% efficiency , while the one that
was added with 5% (Nb,Os) showed gain of 1.41dBi with 42,21% efficiency.

Keywords: Ceramic, BBT, Radiofrequency, Microwave, Temperature Coefficient of

Resonant Frequency (), Antenna, HFSS.
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CAPITULO 1

1. INTRODUCAO

Com o decorrer dos anos, os sistemas de telecomunicagfes sofreram um grande
desenvolvimento, resultado do aumento na procura por parte da sociedade por novas
tecnologias e, com isso, a busca por materiais que possibilitem atender tais demandas €
praticamente incansavel, muitas vezes porque, 0 que hoje € uma inovacdo tecnoldgica,
amanhd ja podera ser considerado algo obsoleto, uma vez que, a globalizacdo torna tudo
acessivel mais rapidamente [SEBASTIAN, 2008; COSTA, 2007a; FERNANDES, 2012].

Um dos maiores desafios em engenharia de telecomunicacGes foi e ainda é a
revolucdo na telefonia mdvel e sistemas de comunicacdo por satélite usando ondas
eletromagnéticas na regido de micro-ondas. A pesquisa € 0 desenvolvimento no campo da
miniaturizacdo dos dispositivos continuardo sendo um dos maiores gargalos para a
engenharia de telecomunicagdes [SEBASTIAN, 2008; OHSATO, 2005; HUANG, 2006;
REANEY; IDDLES, 2006; FERNANDES, 2012].

Percebe-se 0 quanto as comunicagdes sem fio ja fazem parte do cotidiano da
maior parte das pessoas, muitas destas ndo conseguem “viver” sem o uso de um aparelho
(telefone celular, computador, tablet, etc). E para poder manter um nivel de informacéo que
tem que ser transmitida, surge a necessidade de um rapido desenvolvimento das tecnologias
3G e 4G (sistemas de comunicacdo sem fio de terceira e quarta geracdes). Atualmente, ja
surgiram os primeiros celulares com a tecnologia 4G (WIMAX e a LTE Advanced) no Brasil,
este tipo de rede tem alta velocidade de acesso movel sem fios com elevada taxa de
transmissdo de dados, pois fornece maior largura de banda. Assim, para atender os requisitos
de novos e melhores servicos, é necessario buscar solugdes técnicas e com isso, possibilita 0
surgimento de um mercado mais amplo para materiais e equipamentos que tornem mais eficaz
em qualidade e com capacidade de servicos necessarios para sustentar tal demanda
[VASCONCELOS, 2006; SEBASTIAN, 2008; FERNANDES, 2012].

O aumento da procura por ressoadores dielétricos (DRS), de baixa perda dielétrica
usada principalmente em dispositivos de comunicacdo sem fio, é resultado do progresso na
telecomunicacdo de micro-ondas, transmissdo via satélite e sistemas de transporte inteligente
(ITS) [SEBASTIAN, 2008].
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Durante varios anos o Ressoador Dielétrico (DR) foi usado principalmente em
circuitos de micro-ondas, como oscilador e filtro, para aplicacdes tradicionais de
armazenamento de energia e ndo como um radiador [LUK; LEUNG, 2003]. O DR é um
componente eletromagnético que exibe ressonancia com propriedades Uteis para uma estreita
faixa de frequéncias, e sdo geralmente constituidos por um sélido ceramico de diversas
geometrias e que tem uma permissividade elevada e um baixo fator de dissipacdo [LUK;
LEUNG, 2003; SEBASTIAN, 2008; FERNANDES, 2012].

As principais propriedades necessarias para um DR sao o alto fator de qualidade
(Q), a permissividade relativa elevada (g;) e o coeficiente de temperatura da frequéncia
ressonante proximo de zero (7). No entanto, um 6timo DR que satisfaz estas trés propriedades

simultaneamente é dificil de conseguir num unico material particular [SEBASTIAN, 2008].

Somente com a publicacdo do artigo sobre Antena Ressoadora Dielétrica (DRA)
Cilindrica [LONG, 1983] é que o uso do DR foi aceito como antena, pois foi mostrado que o
mesmo era capaz de proporcionar radiacdo eficiente na direcdo normal, mantendo varias
caracteristicas necessarias e desejaveis para futuras aplicacGes na regido de frequéncia de
onda milimétrica. O desenvolvimento de modelos que atendem uma ampla gama de
requerimentos fisicos e elétricos para variadas aplicacbes de comunicagdes, s6 é possivel
devido ao alto grau de flexibilidade e versatilidade da DRA [LUK; LEUNG, 2003; PETOSA,
2007; FERNANDES, 2012].



23

1.1. MOTIVACAO

Uma vez que o campo da comunicacdo sem fio vem passando por varias
transformacdes nas Ultimas décadas, existe a necessidade de pesquisa e desenvolvimento de
novos materiais dielétricos para miniaturizacdo e aplicacdes em dispositivos que operem na
regido de micro-ondas, como por exemplo: filtros, osciladores, telefones celulares,
transmissores e receptores com alto desempenho e redes sem fio [OHSATO, 2005; HUANG,
2006; REANEY; IDDLES, 2006; COSTA, 2007; LUK; LEUNG, 2003; FERNANDES,
2012].

Atualmente, um fator que é bastante importante no setor industrial é o
desenvolvimento de componentes de pequeno tamanho, que apresentem baixas perdas
dielétricas e boa estabilidade térmica [LEE et al., 2005; PETOSA, 2007; COSTA, 2007].

Um dos requisitos necessarios na area de aplicacdo de telecomunicagdo movel € o
desenvolvimento de equipamentos portateis mais leves e com alto desempenho, sendo que
para alcangar estas caracteristicas é preciso fazer melhorias na forma de fabricacdo dos
dispositivos e miniaturizar. Desta forma, um dos caminhos é usar ressoadores dielétricos para
fabricacdo de novas antenas, e assim, 0 avanco nessa area podera ser atingido [SEBASTIAN,
2008].

Alguns dos motivos da utilizagdo dos ressoadores dielétricos como antenas, nos
ultimos anos, sdo devido a suas dimensdes reduzidas, baixo peso, baixo custo, grande
eficiéncia de radiacdo, grande largura de banda e grande integracdo com outros circuitos
integrados de micro-ondas [PENG; WANG; YAO, 2004; SEBASTIAN, 2008; COSTA, 2007,
FERNANDES, 2012].

Um bom exemplo do uso de uma antena em miniatura que hoje em dia esta sendo
bastante usada é o receptor de sistema de posicionamento global (GPS), o qual possui uma
antena de microlinha com substrato dielétrico com alta permissividade relativa. Este tipo de
antena € usado em decorréncia de algumas de suas vantagens, como por exemplo, seu
pequeno tamanho, largura de banda estreita e um ganho simétrico em torno de seu eixo

vertical, o qual permite receber sinais em vérias direcoes [SEBASTIAN, 2008].
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1.2. OBJETIVOS

O objetivo geral deste trabalho é estudar e desenvolver um material que possa ser
utilizado em aplicacdes de radio frequéncia e como uma antena ressoadora dielétrica (DRA)
para aplicacdes de comunicacdo sem fio.

Decidiu-se realizar um trabalho para verificar as possiveis modificagdes que
ocorreriam no titanato de bario-bismuto (BaBisTi,O;s), através da adi¢do do oxido de nidbio
(Nb,Os) e 6xido de zinco (ZnO) como fundentes. Com o uso destes dois fundentes é esperado
gue haja um aumento da densidade relativa e que as propriedades dielétricas do BaBisTi4O15
sejam melhoradas.

As etapas de desenvolvimento desta tese sdo divididas em objetivos especificos,
0S quais podem ser vistos a seguir:

e Caracterizar o material obtido da sintese do BBT utilizando a técnica de difracdo de
Raios-X em conjunto da analise numérica do método Rietveld;

e Adicionar 6xido de niobio (Nb,Os) ou éxido de zinco (ZnO) na ceramica BBT para
diminuir a temperatura de sinterizacao e obter uma melhor densificacdo do material;

e Determinar a densidade relativa do material através da Picnometria, utilizando o método
de Arguimedes;

e Determinar a morfologia do material com a utilizacdo de Microscopia Eletrdnica de
Varredura (MEV);

e Estudar as propriedades dielétricas (permissividade relativa e perda dielétrica) na
regido de radiofrequéncia (40 Hz a 110 MHz) e micro-ondas (0,3 a 20 GHz);

e Estudar as propriedades elétricas com variacdo de temperatura na regido de
radiofrequéncia (1 Hz a 1 MHz);

e Auvaliar as caracteristicas da DRA utilizando os analisadores de rede, determinando as
perdas de reflex&o, transmisséo e propagacao;

e Obter, através de simulacdo numerica, eficiéncia, ganho e diagrama de radia¢do das
DRAs fabricadas.
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1.3. ORGANIZACAO DA TESE

Esta tese esta organizada em 6 capitulos. O primeiro capitulo consiste da
Introducdo com a motivacao e os objetivos. O segundo capitulo realiza uma revisao a respeito
dos Materiais Ceramicos, com uma descricdo dos seus aspectos basicos. O Capitulo 3 retrata
uma retrospectiva histérica do desenvolvimento da Antena Ressoadora Dielétrica (DRA). Os
capitulos 4 e 5 trazem a metodologia e a analise e discussao dos resultados, respectivamente.

Finalmente o Capitulo 6 apresenta as considerac@es finais e as perspectivas deste trabalho.
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CAPITULO 2

2. MATERIAIS CERAMICOS

Materiais ceramicos estdo associados a substancias que apresentem ligacGes
quimicas do tipo idnico, covalente ou os dois tipos de ligacBes. Existe ainda em alguns
materiais ceramicos a possibilidade de haver ligagdes quimicas com certo carater metalico, ou
seja, possui elétrons livres para promover conducdo de uma corrente elétrica pelo material.
Uma das caracteristicas predominante nos materiais cerdmicos € que sua composi¢ao quimica
é constituida por compostos inorganicos formados por elementos quimicos ndo metalicos
(halogénios e calcogénios), metalicos (metais alcalinos, alcalinos terrosos ou metais de
transi¢do) ou metaldides [CARTER, 2007]. Os metaldides sdo encontrados na tabela periddica
entre 0s metais e ndo-metais, onde 0s seis elementos comumente reconhecidos como
metalGides sdo: B (boro), Si (silicio), Ge (germanio), As (arsénio), Sb (antiménio) e Te
(telario). As composi¢es mais comuns de materiais ceramicos sao 6xidos, carbetos e nitretos.
[SHRIVER; ATKINS, 2003].

Apesar de terem sido feitas tentativas de dividir as ceramicas em duas partes,
ceramicas tradicionais e ceramicas avancgadas, 0 uso do termo avancado ndo recebeu aceitacdo
geral. Consequentemente, outras formas de denominacdo podem ser encontradas para as
mesmas, como por exemplo, cerdmicas de engenharia, técnicas, finas e especiais
[RAHAMAN, 2003; CALLISTER, 2010].

As ceramicas tradicionais sdo geralmente baseadas em argila e silica e incluem
um grande volume de itens tais como tijolos, telhas e vasos sanitarios (ceramica branca). As
cerdmicas especiais incluem novos materiais tais como uma série de materiais para laser,
ceramica para memorias dindmicas de acesso aleatorio (DRAMS), etc. muitas vezes
produzidos em pequenas quantidades e com elevados precos. Além disso, elas podem
apresentar propriedades elétricas, oOpticas, e/ou magnéticas e propriedades mecanicas
superiores como resisténcia a corrosdo/oxidacdo [CARTER. 2007; RETHWISCH, 2010 ].

As propriedades que séo desejadas em uma ceramica especial sdo dependentes da
sua composicdo quimica e de sua microestrutura. Esta relacdo entre as propriedades da
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ceramica e sua estrutura é o ponto chave para diversos estudos na area de engenharia [REED,
1995; CARTER. 2007].

2.1. ESTUTURA TIPO AURIVILLIUS

Uma estrutura do tipo Aurivillius € um ferroelétrico se caracteriza por apresentar
uma estrutura em camadas de bismuto intercalada por blocos de perovskita como pode ser
visto na Figura 1. A formula estrutural geral para uma estrutura do tipo Aurivillius é dada por
(M202)2+[Mm-1Rm03m+1]2', onde o “M” pode ser um ion metalico mono, di ou trivalente ou
uma combinacdo destes (por exemplo: Ba**, Ca**, Sr**, Pb*, Bi**, Na" ou K*) que se
adéqiiem ao sitio dodecaédrico, o “R” por ions tetravalentes, pentavalentes ou hexavalentes
de um metal de transicdo, fons semelhantes ou combinacéo destes (por exemplo: Ti**, Nb>*,
Ta>* ou W®") e ocupam a posicéo octaedral, e m é o n(imero de camadas de perovskita (m = 1,
2,3, 4, 5). Dessa forma, o BaBisTi4O15 (BBT) pode ser considerado como uma estrutura do
tipo perovskita intercalada com camadas de bismuto. O Bismuto forma a camada de (Bi,0,)**
entre as estruturas perovskitas (Am-1BmOsm+1)*. Nesta férmula geral, o m é igual ao niimero
de camadas octaédricas no interior da estrutura de sub-rede de perovskita. No caso do
BaBi,Ti;O15 tem-se uma sub-rede de perovskita completa [AURIVILLIUS, 1950].

Figura 1. Estrutura de um oOxido do tipo Aurivillius.
; S
° : 3 ) 33 ? BiG3)
yd 2D :
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Bi(2)
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Fonte: [BOBIC, 2012].



Figura 2. Diversos oxidos do tipo Aurivillius com diferentes valores de m.
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A estrutura do tipo Aurivillius pode ser classificada de acordo com o numero de

camadas (m), sendo as estruturas com “m” de camadas do tipo perovskitas intercaladas por

camadas do tipo fluorita. Pode-se notar na Figura 2 que existe uma subclassificacdo dentro da

familia dos Aurivillius onde de acordo com o valor de m pode-se ter até cinco tipos de

ceramicas pertencentes a esta familia. Por exemplo: para m=1, temos: Bi,M0QOgs, Bi,VOss e
Bi,WQs; para m=2, temos: BaBi,Ta;0Og, SrBi;Nb,Og € BaBi,Nb,Og; para m=3, temos: (Bis-
xSr)(TizxNby)O12, (BisxBay)(TisxNby)O12 € BisTizO12; para m=4, temos: SrBisTisOss,
BaBi;Ti4O15 € PbBisTisO15; para m=5, temos: Sr,BisTisO1g, BigTisFe,015 € PbyBisTisO1g

[BOBIC, 2012].

Tabela 1. Temperatura de Curie para 6xidos do tipo Aurivillius e do tipo Perovskita

Oxido Estrutura Temperatura de Curie
BaBisTisO1s Aurivillius 395°C
SrBisTisO15 Aurivillius 530°C

SrTiOs Perovskita -236°C

BaTiO; Perovskita 130°C

Fonte: [SUBBARAO, 1962].
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Estes oOxidos lamelares que pertencem a familia dos Aurivillius tém como
caracteristicas serem ferroelétricos e apresentarem altas temperaturas de Curie como sao visto
na Tabela 1. Por estas caracteristicas de ferroeletricidade e de apresentar altas temperaturas de
Curie, as cerdmicas provenientes da familia Aurivillius tem despertado grande interesse em
varias areas tecnologicas, como por exemplo, as indlstrias de aeroespacial e a de
telecomunicacéo.

BaBi,Ti;O15 (BBT), Figura 3, é um oOxido da familia dos Aurivillius. Este 6xido
apresenta quatro camadas de perovskitas intercaladas por uma camada do tipo fluorita, em
outras palavras o BBT é um Aurivillius com m= 4. O BBT apresenta ions Ba e Bi ocupando
os sitios M e os fons Ti ocupando os sitios R da camada tipo perovskita ([Am-1RmOsms1]°").
Em geral as ceramicas do tipo Aurivillius apresentam altas temperaturas de Curie (Tabela 1),
assim a temperatura de Curie encontrada na literatura para o BBT esta na faixa de 390°C a
440°C. O BBT apresenta um alto valor de permissividade dielétrica a temperatura ambiente (e
=211 em 1 MHz) e perda dielétrica (tg 6 = 0, 05) na faixa de radiofrequéncia.

Figura 3. Estrutura do BBT Ortorrdmbico (a) e estrutura do BBT tetragonal (b).
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Fonte: [CHAKRABARTI, 2011].
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As ceramicas eletrbnicas sdo materiais altamente especializados que sao

preparadas a partir de composices bem definidas, processadas em condi¢cfes controladas e
fabricadas em formas complexas para usos especificos [MOULSON, 2003].
Oxidos com estrutura do tipo perovskita, com férmula estrutural do tipo ABOs;, sdo
importantes em ciéncia de materiais, fisica e engenharia, por possuirem propriedades elétricas
e dielétricas muitos atraentes para estas areas. Estes 0xidos também sdo bem conhecidos por
suas transicbes de fase, que afetam fortemente suas propriedades fisicas e quimicas. Os
materiais ceramicos de titanato sdo interessantes em aplicagcbes na temperatura ambiente,
principalmente devido as suas propriedades dielétricas [AHMED; BISHAY, 2009;
YASHIMA,; ALLI, 2009]. O titanato de bario (BaTiOs3) foi o primeiro material ceramico onde
0 comportamento de condutividade elétrica foi observado, pois apresenta um modelo ideal
para o estudo das estruturas cristalinas e microestruturas. O (BaTiO3) € isoestrutural do
(CaTiOg), por isso, ser também classificado como uma perovskita, a qual, pode ser expressa
de forma generalizada por ABO3 e sua estrutura basica assemelha-se a um cubo fechado como
mostra a figura 4 [BOROWSKI, 2010].

Figura 4. Modelos ideais de 6xidos do tipo perovskita com estrutura ABOs.

Fonte: [COSTA, 2011].

Na estrutura perovskita ABOs, A e B representam os cétions e O, o atomo de
oxigénio. O a&tomo A pode ser monovalente, divalente ou trivalente, enquanto que o atomo B
pode ser trivalente, tetravalente ou pentavalente, sendo que o raio do cation A é maior que o
raio do cation B [MESQUITA, 2011]. Neste tipo de estrutura, com uma cela unitaria cubica

simples, os cations B (menores) localizam-se no centro desta cela e os ions O nos centros das
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faces do cubo. Os fons O s30, na grande maioria dos casos, fons de oxigénio (O*). Os
compostos com esta estrutura sdo caracterizados pela modificagdo das propriedades
cristalogréficas, eletrdnicas e fisicas, devido a substituicdo dos cations A ou B por cations A'
ou B' com diferentes raios e cargas [COSTA, 2011].

As eletroceramicas com estrutura tipo perovskita possuem elevado valor de
permissividade relativa (g) e sdo muito utilizadas para miniaturizacdo de dispositivos
eletrbnicos. Perovskita € o nome originalmente designado a estrutura do titanato de célcio
(CaTiOg), sendo o Titanato de Célcio (CTO) um dos tipos de eletrocerdmica com estrutura
perovskita. Ele € muito utilizado devido as suas propriedades dielétricas em micro-ondas,
como alta permissividade relativa (g, = 160) e baixas perdas dielétricas (tg & = 1.43x10%)
[ZHAO et al., 2005; SEBASTIAN, 2008;YASHIMA,; ALI, 2009].0s materiais com alta
permissividade relativa possuem, em geral, um coeficiente de temperatura da frequéncia
ressonante elevado, por exemplo, O CTO possui t; = 850 ppm/°C [LI; CHEN; FAN, 2006b;
SEBASTIAN, 2008].

Uma forma possivelmente eficiente de melhorar a estabilidade térmica de um
material de coeficiente positivo, para que o mesmo fique proximo de zero, é mistura-lo com
outro material que possua um coeficiente térmico negativo. No caso do CTO, o uso desta
técnica possibilitaria seu uso em aplicagdes de micro-ondas e radiofrequéncia [ZHAO et al.,
2005; LI; CHEN; FAN, 2006b].

Algumas perovskitas possuem seus coeficientes térmicos negativos, e por isso,
sdo bons candidatos a serem combinados com o CTO para gerar um novo material com T

mais proximo de zero.

2.2. PROCESSAMENTO CERAMICO

As propriedades elétricas do material sdo afetadas pelos fatores de processamento
ceramico como conformacéo, ciclo térmico e morfologia dos pos-precursores. Desta forma, é
necessario um controle no processo de preparacdo do material ceramico [FREITAS, 2005].
As caracteristicas iniciais do pé como, por exemplo, tamanho de particulas, distribuicdo de
tamanho, forma da particula, presenca de aglomerados e grau de aglomeragdo tém uma grande
influéncia no desenvolvimento microestrutural. Por conseguinte, um pé ideal deve apresentar

tamanho de particulas reduzido, auséncia de aglomerados, distribuicéo estreita de tamanho de
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particulas e alta pureza ou concentracdo de dopantes controlada [SILVA, 2007; COSTA,
2011].
Os objetivos da fabricacdo de uma ceramica sdo para produzir:

e Um material com propriedades especificas;

e Um material com forma desejada e tamanho dentro das toleréncias

dimensionais especificadas;
e Um componente requerido a um custo acessivel.

As propriedades do material sdo basicamente controladas pela composi¢do, mas
podem ser afetadas pelo tamanho de grdo e porosidade da ceramica sinterizada, bem como
pelo método de fabricacdo. Desta forma, as etapas chave para fabricacdo de ceramicas sdo a
calcinacdo e sinterizacdo, que estdo algumas vezes combinadas [MOULSON; HERBERT,
2003].

A reacgdo do estado solido, ou mistura de 6xidos, € um método que tem sido muito
empregado no preparo de ceramicas. Nesta reacdo é feita a mistura dos materiais, geralmente
oxidos metalicos ou carbonatos, e depois a moagem dos mesmos. Apds a cominuicdo
(trituracdo do po), a mistura moida dos pos segue para o processo de calcinagdo [SEGAL,
1989; SMALLMAN, 1999; RAHAMAN, 2003].

2.2.1. PREPARACAO DO PO: MISTURA E MOAGEM

Para o processo de preparacdo do, mistura e moagem, inicialmente pesamos o
material e logo apos realizamos a mistura. A mistura € homogeneizada e depois colocada
dentro de reatores contendo esferas (zircénia, alumina, etc.) para que o po possa ser moido.
No processo de moagem ¢é feita a eliminacdo de agregados e/ou reducdo do tamanho de
particula. Além disso, a moagem diminui a energia de ativacdo, fazendo com que a energia
requerida na reacdo completa da mistura dos pos no processo de calcinacdo seja menor
[MOULSON; HERBERT, 2003; RAHAMAN, 2003].

O moinho de utilizagdo bastante difundida em experimentos de laboratorio € o
planetério que pode ser visto na Figura 5.

Um dos fabricantes mais conhecidos € a Fritsch GmbH (Alemanha) e seus
modelos Pulverisette. Os moinhos planetarios possuem esse nome em virtude dos

movimentos de rotacdo e translagdo dos recipientes de moagem, semelhantes aos de um
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sistema planetario. O recipiente de moagem é arranjado e montado sobre um disco suporte
movel (Fig. 5a), fazendo com que gire em torno de seu préprio eixo. A forca centrifuga
produzida pelo recipiente girando em torno de seu proprio eixo aliada a forca gerada pela
rotacdo do disco suporte atuam nas esferas e no p6 contido nos recipiente (Fig. 5b). Como o
recipiente e o disco suporte giram em sentidos opostos, as forcas centrifugas atuam
alternadamente em direcOes opostas, fazendo as esferas se chocarem alternadamente entre as
extremidades dos recipientes e causando o efeito de impacto no pd (Fig. 5c)
[SURYANARAYANA, 2001]

Figura 5. Esquema de um moinho de bolas em movimento(a) encaixe do reator de moagem
que fica dentro do moinho. (b) movimento das esferas. (c) impacto das esferas em uma

pequena porc¢édo do po.

Movimento do
Prato (disco)
Suporte

Estacao de
Moagem
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Fonte: [FERNANDES, 2012].

2.2.2. CALCINACAO

Altas temperaturas sdo requeridas para que a reacdo completa da mistura dos pos
ocorra, sendo este método denominado de calcinacdo [SEGAL, 1989]. As reacGes quimicas
entre matérias-primas sélidas, geralmente na forma de mistura de p6s, sdo comuns para a
producgdo de po6s de 6xidos complexos, tais como titanatos, ferritas, e silicatos. Os reagentes
normalmente sdo constituidos por oOxidos simples como carbonatos, nitratos, sulfatos,

oxalatos, ou acetatos. Nas reaces quimicas de decomposi¢do, um reagente solido é aquecido



34

para produzir um novo solido com a liberagdo ou ndo de um gas. Um exemplo é a reacdo
apresentada abaixo entre 0xido de zinco e alumina para produzir aluminato de zinco, em que
ndo ocorre a liberacdo de um gas [RAHAMAN, 2003]:

ZnOg) + Al;O3) —> ZnAlO4) 1)

2.2.3. CONFORMAGCAO DO PO

A prensagem uniaxial é a forma mais comum de conformacdo usada nha
metalurgia do po, pois é simples e possibilita a automacao, o que permite producdo em larga
escala. Ela utiliza uma prensa e um molde, denominado matriz, sendo a matriz composta por
uma cavidade e um pistdo. Ambos possuem formas apropriadas, relacionadas a forma da
peca. O po é colocado dentro do molde e o pistdo é pressionado, pela prensa, contra o po.
Depois que a pressdo é retirada, a peca € removida da cavidade na forma desejada
[THUMMLER, 1993; CALLISTER, 2010; RETHWISCH, 2010]. Um esquema do processo
de conformacéo uniaxial € mostrado na Figura 6.

Na conformagdo do po, geralmente é muito utilizado como aglutinante um fluido
organico, como por exemplo, glicerina e PVA (alcool polivinilico). A funcdo primaria do
ligante € umedecer a peca (o0 pellet) para dar resisténcia durante 0 manuseio nas etapas de
prensagem e sinterizacdo. Um dos principais requisitos para um ligante é que o mesmo seja
eliminado durante o processo de sinterizagdo sem causar nenhum dano a pega [MOULSON;
HERBERT, 2003; RICE, 2003].

Figura 6. Esquema de uma férma utilizada na prensagem uniaxial.

Pressao Uniaxial

Pistao

Fonte: [FERNANDES, 2012].
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2.2.4. SINTERIZACAO

Sinterizacdo € uma técnica de processamento utilizada para produzir materiais
com densidade controlada e componentes de metal e/ou pds-ceramicos através da aplicacdo
de energia térmica [KANG, 2005].

Durante o processo de sinterizacdo, a peca formada experimenta uma reducgéo da
porosidade e uma melhoria na sua integridade mecanica. Estas mudancas ocorrem através da
coalescéncia das particulas do p6 em uma massa mais densa. O mecanismo de sinterizacao é
esquematicamente ilustrado na Figura 7. Depois da prensagem, muitas das particulas de p6
tangenciam umas nas outras (Fig. 7a).

Durante o estagio inicial de sinterizacdo, pescocos se formam ao longo das
regibes de contato entre as particulas adjacentes, além disso, é formado um contorno de gréo
dentro de cada pescogo, e todos os intersticios entre as particulas tornam-se um poro (Fig. 7b).
Com o avan¢o da sinterizacdo, 0s poros se tornam menores e mais esféricos (Fig. 7¢)
[CALLISTER, 2010; RETHWISCH, 2010].

Figura 7. Mudancas microestruturais que ocorrem durante a queima em um p0 compactado.
(@) particulas de p6é apds a prensagem. (b) coalescéncia de particulas e formacdo de poros
quando a sinterizacdo comeca. (c) Com o decorrer da sinterizagdo, os poros mudam o

tamanho e forma.
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o
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<
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Fonte: [FERNANDES, 2012].

Apds a sinterizacdo a peca esta mais densificada, homogénea e com menor

guantidade de poros [LALENA, 2005]. A microestrutura do material de um corpo ceramico é
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um fator determinante das propriedades fisicas, quimicas, elétrica, éticas, magnéticas e

mecanicas, e ela depende das condicdes de sinterizacdo [FREITAS, 2005].

2.2.5. QUALIDADE FINAL DOS MATERIAIS CERAMICOS

Normalmente as pecas sinterizadas necessitam de um acabamento, que pode ser
um processo de polimento ou metalizacdo. As pecas costumam sofrer um desgaste durante a
prensagem e variacOes de contracdo durante a sinterizacdo, que contribuem para uma
oscilacdo de 1 a 2% das dimensdes das pecas que saem do forno. A diminuicao das dimensoes
para as condi¢des adequadas para a andlise é feito com o uso de polimento abrasivo, como por
exemplo: a utilizacdo de lixas de carboneto de silicio, uma vez que em algumas técnicas
experimentais uma determinada relacdo altura/diametro € requerida para que as propriedades
dielétricas do material sejam obtidas [MOULSON; HERBERT, 2003].

A metalizacdo pode ser necessaria a fim de proporcionar um contato elétrico de
uma peca metalica a uma ceramica. Os metais em contato com a ceramica condutora ou
semicondutora devem ser escolhidos de forma que eles ndo introduzam barreiras indesejaveis
ao movimento de portadores de corrente [MOULSON; HERBERT, 2003].
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CAPITULO 3

3. ANTENA RESSOADORA DIELETRICA (DRA)

Uma vez que os servicos de comunicacdo modernos tendem a ser moveis e
personalizados, é importante o projeto de equipamentos de comunica¢do mais compactos, e
desta forma portateis. Assim, as propriedades indispensaveis as antenas modernas sdo de
pequeno tamanho para operacdo em alta frequéncia [MING et al., 2006; FERNANDES,
2012].

Para acompanhar o rapido desenvolvimento da comunica¢do de micro-ondas nos
ultimos tempos e sua complexidade, foi preciso uma maior preocupacdo em produzir
dispositivos de micro-ondas de alta qualidade que pudessem acompanhar a demanda do
mercado [GANGWAR et al.,2011; FERNANDES, 2012].

Um Ressoador Dielétrico (DR) consiste em um bloco de material dielétrico e pode
ser de varias formas geométricas, por exemplo, cilindrica, retangular, esférica e cbnica, onde
sua frequéncia de ressonancia sera determinada pelas dimensdes fisicas e a permissividade
dielétrica do bloco [PENG et al., 2004; RAJPUT et al., 2011].

A aplicagéo de Ressoadores Dielétricos (DRs), como antenas em micro-ondas tem
sido amplamente pesquisada, devido a vantagens tais como: baixo peso, baixo custo, pequeno
tamanho, baixo perfil, alta eficiéncia de radiacdo, ampla largura de banda e facilidade de
integracdo com outros componentes de circuitos integrados de micro-ondas (MIC), ativos ou
passivos [PENG et al., 2004; LUK; LEUNG, 2003]. E estes estudos tém sido bastante
desenvolvidos devido aos DRs terem grandes aplicacdes em dispositivos de micro-ondas, tais
como filtros, osciladores, circuitos de micro-ondas blindados, e antenas patch que séo Uteis
para telefones celulares e sistemas de posicionamento global capazes de operar na faixa de
GHz [PENG et al., 2004; RAJPUT et al., 2011; FERNANDES, 2012].

As antenas de microlinha sdo as formas mais populares de antenas pequenas, onde
suas vantagens sdo 0 baixo custo e peso, além de conformabilidade a superficie, mas ela
também possui como desvantagens a largura de banda estreita e baixa eficiéncia de radiacdo
em altas frequéncias [MING, 2006; COSTA, 2007]. Da mesma forma que as antenas de
microlinha, as DRAs evoluiram a partir de componentes em circuitos de micro-ondas

blindados, onde a radiacdo é um subproduto indesejado, e oferecem muitas formas de projetos
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e a exploracdo das propriedades de materiais inovadores que tornam possivel a fabricacdo de
produtos de baixo custo. [LUK; LEUNG, 2003].

Para um material ser usado como um DR, ele precisa ter um coeficiente de
temperatura da frequéncia ressonante (t ) de valor menor ou igual a +10 ppm °C | e assim,
suas caracteristicas ndo seriam modificadas com a variacdo da temperatura, 0 que poderia
resultar em um mau funcionamento do dispositivo [VENKATESH; MURTHY, 1999;
COSTA, 2011]. As trés propriedades basicas que devem ser satisfeitas enquanto estiver
usando uma DRA sdo permissividade relativa alta, um alto fator Q, e um t; préximo de zero
[COSTA, 2007; CHEN et al., 2009; COSTA, 2011a].

3.1. TIPOS DE DRAS

O estudo de ressoadores dielétricos, como elementos de antenas, comegou em
1980, com Long, MacAllister e Shen, através da analise de caracteristicas de formas
hemisféricas, retangulares e cilindricas [PETOSA, 2007].

Um Ressoador Dielétrico (DR) consiste de um bloco de material dielétrico e pode
ser de vérias formas geométricas, por exemplo, cilindrica, retangular, esférica e conica. Além
destas formas de DRAs e das que foram estudadas por S. A. Long existem outras que s&o
apresentadas na Figura 8 [LUK; LEUNG, 2003; RAJPUT et al., 2011].

Figura 8. Diversas geometrias de DRA cerémicas.

Fonte: [LUK; LEUNG, 2003].

Uma vez que a DRA tem perda dielétrica desprezivel, é altamente eficiente
quando operada a frequéncias de ondas milimétricas. Por outro lado, um DR de
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permissividade elevada ou parcialmente metalizado pode ser utilizado como uma antena de
baixo perfil operado em baixas frequéncias de micro-ondas [LUK; LEUNG, 2003].

Uma das principais vantagens da DRA é o seu alto grau de flexibilidade e
versatilidade, o que permite a realizacdo de projetos que atendem uma ampla faixa de
requerimentos fisicos e ou elétricos das variadas aplicagdes de comunicacbes [PETOSA,
2007].

Quando comparadas com as DRAs nas formas retangulares e cilindricas a
interface entre o dielétrico e o ar é mais simples nas hemisféricas, com isso sua analise
também é mais simples [LEUNG, 2001; LUK; LEUNG, 2003]. No entanto, devido a
dificuldade apresentada na fabricacdo e no grau de liberdade na escolha dos parametros do
projeto seu uso é mais limitado. No caso de um material com uma dada permissividade
relativa, o raio da esfera vai determinar tanto a frequéncia de ressonancia quanto o fator de
qualidade Q de radiacdo [PETOSA, 2003].

Uma das vantagens das DRAs retangulares é que ela permite evitar modos de
ressonancia degenerativos através de um adequado projeto das trés dimensbes do ressoador,
sendo que as relagbes altura/comprimento e largura/comprimento podem  ser
independentemente ajustadas, permitindo maior flexibilidade [GENTILLI; MORINI;
SELERRI, 2003; PETOSA, 2007]. A diferenca entre estas relacdes, em uma dada frequéncia,
é que ird permitir diferentes fatores Q de radiagdo, e, além disso, vai aperfeicoar a largura de
banda [LI; LEUNG, 2005; PETOSA, 2007].

A flexibilidade das DRAs cilindricas é decorrente da relacdo raio/altura, que
controla a frequéncia de ressonancia e o fator Q, assim, para uma dada constante dielétrica e
uma dada frequéncia de ressonancia, diferentes fatores de Q podem ser obtidos através da
variagdo das dimensdes da DRA. Desta forma, estas DRASs sdo caracterizadas pela sua altura
(h), seu raio (a) e sua constante .. Assim como as DRAs retangulares, a fabricagédo de DRAs
cilindricas também é muito mais simples que a das hemisféricas [PETOSA, 2007]. Deve ser
ressaltado que, independentemente de suas formas, as DRAs irdo operar em seus modos

fundamentais irradiando como um dipolo magnético [LUK; LEUNG, 2003].

3.2. CARACTERISTICAS DAS DRAS

A DRA tem uma largura de banda de impedancia muito mais ampla (~ 10% para a

permissividade relativa - ~ 10) quando comparada com a antena de microlinha, e isso ocorre
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porque a antena de microlinha irradia apenas atraves de duas ranhuras de radiacédo restrita,
enguanto que a DRA irradia através de toda a superficie da DRA, exceto a parte aterrada, ou
seja, a que fica sobre o plano de terra. Outra vantagem atraente da DRA sobre a antena de
microlinha é que ela evita ondas de superficie, mas muitas caracteristicas da antena de
microlinha e DRA sdo comuns porque ambas se comportam como cavidades ressonantes
[LUK; LEUNG, 2003].
O potencial de uma DRA para aplicacdes reais esta baseado nas seguintes
caracteristicas [PETOSA, 2007]:
I. Possuir geometria simples: cilindricas, retangulares ou hemisféricas sdo as

mais faceis de serem fabricadas;

ii. Possuir um tamanho compacto quando operando em altas frequéncias e & alta,

na faixa de 30 a 100. As dimensdes sdo da ordem de A;

iii. Diversos mecanismos de excitacdo podem ser usados, incluindo sondas,

microstrip dentre outros;

iv. Possuir perdas por conducdo minimas, possibilitando uma grande eficiéncia de
radiacéo;

V. Possuir mecanismo de excitacdo simples, flexivel e facilmente controlados;

Vi, Podem ser projetadas para operar em uma ampla faixa de frequéncias, tais

como 1,3 GHz a 40 GHz;

vii. O tamanho é proporcional a A/ & onde A, é 0 comprimento de onda no

espaco livre na frequéncia ressonante, e ¢, é constante dielétrica do material;

viii.  Uma ampla regido de valores de constantes dielétricas pode ser usada, indo
desde 8 até mais de 100, de forma a permitir o controle do tamanho da DRA e

da sua largura de banda;

iX. Variacdo no valor de impedancia de entrada com os parametros do ressoador.
Esta pode ser muito pequena para materiais com elevado ¢, € muito alta para &

pequenos associados a certas geometrias e modos ressonantes;

X. Diferentes padrfes de radiacdo de campo distante para uma dada geometria do
ressoador, os padrdes de radiagdo podem ser facilmente modificados atraves da

mudanca do modo de ressonancia excitado;
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3.3. PROPRIEDADES DIELETRICAS

Derivada do prefixo Grego dia, a palavra dielétrica significa “através de”, mas,
dielétrico € referido ao material que permite a passagem do campo elétrico ou fluxo elétrico,
porém ndo particulas. Isto implica que o dielétrico ndo permite a passagem de nenhuma
particula, incluindo o elétron. Assim, ndo h& a condugdo de corrente elétrica. [KAO, 2004;
SALES, 2011].

Os materiais dielétricos representam uma classe de materiais isolantes, mas que
apresentam “respostas” quando sdo submetidos a campos elétricos, magnéticos ou
eletromagnéticos. Algumas respostas podem ser observadas através de polarizacdo, se
submetidos a campos elétricos; magnetizacdo se submetidos a campos magnéticos e
irradiacdo quando submetidos a excitagdo eletromagnética, entre outras. Os principais
materiais dielétricos pertencem a classe de materiais ceramicos e sdo normalmente chamados
de Eletroceramicas. Eles sdo amplamente utilizados em circuitos de micro-ondas, osciladores,
filtros (DR), antenas dielétricas, capacitores e outros dispositivos que constituem o0s
equipamentos eletronicos e de telecomunicacdo [SANTOS, 2009].

3.3.1. COMPORTAMENTO DIELETRICO NA PRESENCA DE UM CAMPO
UNIFORME

Quando um campo elétrico é aplicado sobre um material dielétrico ideal ndo
existe transporte de carga de longo alcance, mas apenas um rearranjo limitado das cargas, de
tal modo que o dielétrico adquire um momento de dipolo e é dito estar polarizado. A
polarizacdo atdbmica, 0 que ocorre em todos os materiais, € um pequeno deslocamento dos
elétrons no atomo em relacdo ao ndcleo; em materiais idnicos existe, além disso, a
polarizacdo idnica envolvendo o deslocamento relativo do cétion e do &nion das sub-redes.
Assim, a polarizacdo envolve um limitado transporte dos portadores de cargas até serem
parados em uma barreira potencial, possivelmente uma fronteira de grdo da fase vizinha. Os

varios processos de polarizacao séo ilustrados na Figura 8 [SADIKU, 2006]
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3.3.2. COMPORTAMENTO DIELETRICO NA PRESENCA DE UM CAMPO
ELETRICO ALTERNADO

E muito comum materiais dielétricos estarem submetidos a campos elétricos que mudam com
o tempo, geralmente, de modo senoidal. Este é claramente 0 caso de capacitores nas mais
variadas aplicagbes, mas existem casos menos Obvios. Por exemplo, o fato das ondas
eletromagnéticas possuirem uma componente de campo elétrico permite o funcionamento dos
ressoadores dielétricos em dispositivos de micro-ondas e também, permite a passagem da luz

através de um material transparente.

Figura 9. Processos de polarizacéo.
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Fonte: [MOULSON; HERBERT, 2003].

3.3.3. CAPACITANCIA
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As propriedades dielétricas de uma ceramica na regido de radiofrequéncia sao
obtidas através do aumento da capacitancia e da mudanca de fase de um capacitor ceramico
em corrente alternada.

Em geral, materiais dielétricos sdo abordados principalmente considerando-se a
atuacdo de capacitores em circuitos elétricos. Uma das principais caracteristicas de um

capacitor é a carga elétrica armazenada (Q), dada porQ=CV . A corrente é dada por

| =dQ/dt, assim, podemos escrever:

A voltagem senoidal V pode ser escrita como:

V =V, exp(iat) (3)

Como ocorre em um circuito de corrente alternada, a corrente de carregamento

resulta em:

I =iaCV (4)

A corrente alternada é avancada por um angulo de fase de 90° em relacdo a
voltagem aplicada. Nas Equacdes (3) e (4), i = \/—_1 ew=2xf,sendo a frequéncia em ciclos
por segundo (Hz).

A capacitancia C pode ser descrita por um fator geométrico e um fator material.
Para um capacitor de placas planas e paralelas de area A e separadas pela distancia d, a
capacitancia geométrica no vacuo. Se um material dielétrico de permissividade ¢ for

introduzido entre as placas do capacitor, tem-se:

c=c, £ _ck 5)

&o

Onde k é constante dielétrica ou permissividade relativa do material. Esta é a propriedade
determinante do material, uma vez que define a capacitancia do elemento do circuito, sendo

de fundamental interesse para determinar suas aplicagdes tecnologicas.

3.3.4. FATOR DE PERDA
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Para um dielétrico sujeito a um campo elétrico alternado, o tempo necessario para
a polarizacdo do material mostra uma elevacdo com uma fase de retardacdo da corrente de
carregamento. Em vez de ser avancado de 90°, como indicado na Equacgdo (4), este é
avangado por um angulo 90° — §, onde o angulo de perda 3, é comparado com o fator de perda
devido a forca mecénica.

A tangente de perda é dada por
tgo = K = g (6)
k' &'

Esta fase corresponde ao deslocamento a um tempo de atraso entre uma voltagem
aplicada e uma corrente induzida, causada pela perda da corrente e a dissipa¢do no circuito do
tipo corrente alternada (CA) que ndo requer uma migracdo da carga portadora. Para um
capacitor simples com uma voltagem senoidal aplicada, a corrente de carregamento é dada

por |I.=ak'CV e a corrente de perda por |, =ak"C\V . Estes componentes podem ser

observados no diagrama fasorial da Figura 9.

A corrente total é escrita por:

| = (iws'+ a)g")%v = iwC,k'V (7)

0
Da Figura 9 pode ser observado também que tgo =1,/1,=¢"/&".

A corrente |} em fase com V pode ser escrita, em funcdo dos parametros geométricos do

capacitor, como
I, = wk "EA PAY (8)

de modo que a densidade de corrente é dada por

ija)k"soE:a)g"E (9)

Dai segue que o valor médio da densidade de poténcia dissipada é dado por

= % Elwek'tgo (10)

<| o

onde, ws,k'tgo =0, é a condutividade de corrente alternada do dielétrico.
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A Equacéo (9) indica que o fator que determina a perda da energia do material em
um dielétrico é o produto da parte real da constante dielétrica pela tangente de perda. Um
baixo valor do fator de perda é o critério principal para a utilidade do dielétrico na maioria das

aplicacdes.

Figura 10. Relacdo entre corrente e tensdo em um capacitor real.
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Fonte: [MOULSON; HERBERT, 2003].

3.4. LARGURA DE BANDA (BW)

Para uma dada antena a largura de banda é definida como a faixa de frequéncia (f)
sobre a qual o desempenho da antena atende um valor especificado [BALANIS, 2009]. Outra
definicdo seria que a BW seria a faixa de frequéncia em que a perda de retorno da antena é
maior que certo valor, por exemplo -10 dB, sendo que este valor esta diretamente relacionado
com o fator de qualidade (Q) da antena. Assim, o fator Q pode ser utilizado para estimar a
largura de banda de impedéncia da DRA, por exemplo, para -10 dB a largura de banda de uma
antena (BW) pode ser expressa pela Equacdo (11) [GHOSH et al., 2001; LUK, LEUNG,
2003; PETOSA, 2007; FERNANDES, 2012]:

Af s-1

BW=—="— (12)
fo NE)

em que Af é a variacdo da frequéncia em -10 dB e s é 0 VSWR “Voltage Standing Wave

Radio” desejado na entrada do DRA.
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A frequéncia de ressonancia do ressoador na antena (f = f;) é o valor de

frequéncia em que a perda de retorno foi minima. Os valores de perda de retorno indicam a
razdo do quanto de energia fornecida para o ressoador é devolvida ao analisador de rede.
Valores de perda de retorno préximos de 0 (zero) dB indicam que toda energia é devolvida a
fonte (BALANIS, 1989; KAJFEZ; GUILLON, 1986; LUCK; LEUNG, 2003).

3.5. CASAMENTO DE IMPEDANCIAS

O objetivo do casamento de impedancias é aproveitar a0 maximo a poténcia no
sistema, além disso, impede que ocorram reflexdes de energia para a fonte e que aparecam
niveis de tensdo elevados ao longo da linha (devido a onda estacionaria). Para ter uma boa
sensibilidade em frequéncia do casamento é usual casar a entrada e a saida do sistema. O
casamento pode ser feito com elementos reativos concentrados e com linhas de transmissao
[VERASTEGUI, 1999].

Em eletronica, para que haja uma perfeita transferéncia de energia é necessario
que haja um perfeito casamento de impedancias entre o gerador de energia e a carga. Em
telecomunicacdes, para o perfeito desempenho de um sistema é necessario o adequado
casamento de impedancia entre o transmissor, a linha de transmissdo e a antena. Caso este
casamento ndo seja adequado, ocorrerdo ondas estacionarias, fazendo com que parte do sinal
transmitido retorne. Quando o casamento de impedancias em uma linha de alimentacdo esta
perfeito, a tensdo e a corrente serdo constantes em toda a extensdo do cabo. Se este casamento
ndo estiver perfeito, ocorrerd uma onda estacionaria de tensdo e corrente em determinados
pontos do cabo e ndo ocorrerd a maxima transferéncia de energia do transmissor até a antena
[BALANIS, 2009; WENTWORTH, 2009].

3.6. MODOS DE RESSONANCIA

Os diferentes tipos de configuracbes de campo sdo chamados de modos
[SADIKU, 2006]. A DRA é uma estrutura ressonante onde apresentam varios modos que
podem ser excitados, onde cada modo tem sua radiacdo caracteristica que depende de alguns
fatores como material dielétrico, geometria, alimentacdo e localizacdo da mesma [RAO;
DENIDINI; SEBAK, 2005; KUMAR et al., 2006].
As categorias de modos que existem séo:
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e Transversal Elétrico (TE);

e Transversal Magnético (TM);

e Transversal Eletromagnético (TEM);
e Hibrido (HEM — HE ou EH).

O modo TE com relacdo a um eixo de propagacdo z € caracterizado por ter um
valor zero para a componente radial do campo elétrico (E; = 0 e H; # 0), sendo as demais
componentes do campo elétrico transversais a direcao de propagacao.

J& 0 modo TM tem um valor zero para a componente do campo magnético (H, =0
e E;#0).

O modo TEM é caracterizado por possuir valor zero para as componentes radiais
dos campos elétrico e magnético (E; = 0 e H, = 0). O modo HEM é aquele que possui valores
diferentes de zero para as componentes radiais do campo elétrico e magnético (E; # 0 e H, #
0). O modo HEM pode ainda ser chamado de HE (se a componente E, é dominante) ou de EH
(se a componente H, é dominante) [KRAUS, 1991; POZAR 1998; LUK; LEUNG, 2003;
PETOSA, 2007].

Os modos que sdo utilizados para aplicagdes em que o elemento radiante é um
ressoador dielétrico cilindrico isolado sdo 0s modos TEgis, TMois € HE115, onde [PETOSA,
2007]:

e O modo TEg;sirradia como um monopolo magnético curto.
e O modo TMyysirradia como um monopolo elétrico curto.
e O modo HEj;sirradia como um dipolo magnético horizontal curto.

Os indices subscritos em cada modo (TEmnp) se referem a variagdes nas diregdes
azimutal (m = ¢), radial (n = p) e axial (p = z) [PETOSA, 2007].
No entanto, estes valores sdo Uteis para visualizar os locais onde os campos elétricos e
campos magnéticos serdo altos no interior da DRA para os diferentes modos, para auxiliar na
determinacéo do tipo de alimentagéo e onde a alimentacdo deve estar localizada para otimizar
a excitacdo da DRA. Os campos elétricos e magnéticos dos principais modos sdo de
fundamental importancia para determinar a escolha do tipo de excitador e posicdo que
maximizard a excitacdo da DRA [PETOSA, 2007].
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3.7. ANALISE DA DRA CILINDRICA

A DRA cilindrica oferece grande flexibilidade durante a especificagéo,
possibilitando o controle de caracteristicas como frequéncia de ressonancia e fator de
qualidade através da razdo entre o raio a e a altura h do ressoador. Além disto, este ressoador
é amplamente utilizado pela sua facilidade de constru¢do, sendo muito mais simples fabricar
uma DRA cilindrica do que uma hemisférica.

Figura 11. Esboco das configuracdes do campo de uma DRA cilindrica.
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Fonte: [PETOSA, 2007].

3.7.1. FORMAS DE EXCITACAO DA DRA CILINDRICA
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A selecdo da excitacdo é fundamental para determinar quais modos sao excitados.
Elas sdo responsaveis por determinar as caracteristicas de impedancia de entrada, fator Q e
modos de radiacdo [PETOSA, 2007].

O DRAs tém a capacidade de obter diferentes padrdes de radiagcdo através de
diferentes modos de excitagdo com diversos mecanismos de alimentacdo [RAJPUT et al.,
2011]. Os modos de excitacdo mais conhecidos sdo: abertura, microlinha, sonda coaxial,
coplanar, dentre outras. Os trés tipos de excitacdo mais utilizados para o acoplamento de
energia em uma DRA pode ser visto na Figura 12.

Figura 12. Tipos de excitacdo mais utilizados e seus respectivos campos.
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Fonte: [adaptado de PETOSA, 2007].

A excitagdo do tipo abertura é aplicavel em qualquer forma de DRA. Este
mecanismo de acoplamento tem a vantagem de ter a rede de alimentacédo localizada abaixo do
plano de terra, evitando assim, a radiacdo indesejada [LUK; LEUNG, 2003].

DRAs que exigem ampla largura de banda necessitam de permissividade com
valores menores, sendo geralmente bastante reduzido o seu acoplamento. Assim, a fim de ter
uma eficiéncia de radiacdo aceitivel, um conjunto de DRAs é necessério. Linhas microfita
podem ser usadas como uma alimentacdo em série para um conjunto linear de DRAS, desde

que um numero suficiente de elementos seja usado [PETOSA, 2007].
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Na excitacdo com sonda coaxial a sonda pode estar localizada ao lado da DRA ou
pode ficar embutida dentro dela. As sondas sdo Uteis em frequéncias mais baixas, onde o
acoplamento de abertura ndo pode ser usado, pois seria necessaria uma grande abertura de
tamanho [LUK; LEUNG, 2003, PETOSA, 2007].

Diferentes modos de ressonancia podem ser excitados, como ilustrado na Figura
13, isto ira depender da posicdo da sonda. Se o excitador for colocado no centro (embutido)
da DRA, o modo TMqys serd excitado. Agora, se for colocado lateralmente, ocorrerd a
excitacdo do modo HEj;s. Esta Ultima é bastante utilizada, pois evita que a DRA seja
perfurada [PETOSA, 2007].

Figura 13. Excitacdo de uma DRA cilindrica através de sonda.

Campo Magnético Campo Magnético
(Modo TMg3) (Modo HE,5)

Fonte: [adaptado de PETOSA, 2007].

Para fazer o acoplamento da DRA com o uso de uma sonda coaxial, basta colocé-
la em diferentes posicOes até se obter uma boa resposta. Contudo, deve-se ter cuidado com a
existéncia de gaps de ar entre a sonda e a DRA, 0 que varia a permissividade efetiva da DRA,

0 que pode modificar bastante as caracteristicas de opera¢do da DRA [LUK; LEUNG, 2003].

3.7.2. FREQUENCIAS DE RESSONANCIA E FATOR Q DE RADIACAO DOS
MODOS FUNDAMENTAIS

O modelo de cavidade ressonante pode ser utilizado para realizar uma analise
simples de uma DRA cilindrica, onde neste modelo, a DRA ¢é considerada uniforme, com
superficies condutoras magnéticas perfeitas e com a sonda de alimentacdo temporariamente

ignorada. Desta forma, uma solucdo aproximada para os campos dentro da DRA pode ser
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obtida e, consequentemente uma boa aproximacdo para determinacdo da frequéncia de
ressonancia e do fator Q [LUK; LEUNG, 2003; PETOSA, 2007].

Uma DRA cilindrica com raio a e altura h pode ser vista na Figura 14. Esta
geometria permite a propagacdo de trés tipos de modos: TEp1s € TMois (em relacdo a z), e 0

modo HE;; 5 (dependente de ¢) [PETOSA, 2007].

Figura 14. Geometria de uma DRA cilindrica.
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Fonte: [adaptado de PETOSA, 2007].

A frequéncia de ressonancia e o fator Q para os primeiros modos do ressoador
cilindrico sdo dados através das Equacgdes (12) a (15) [PETOSA, 2007]:
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Qre,,, =0,078192¢% {1+17,31(DJ—21,57£EJ +10,86(EJ =1 98(Ej ] (15)
a a a a
sa Ll @ 1lfa ’
Que,,, :0,010075&35[1+100e e {E_%(Hj ﬂ (16)

_ 0,888413,,0,0397475¢; | 1 _ _noall38—¢
Quyy,,. =0,00872L:0%545% [1 (0,3 0,25]( - j]

(17)

a
-3,50099[ﬁ]

x| 9,498186 2 + 2058, 33[3 e

h h

j4,322261

Nas Tabelas 2 e 3 sdo feitas as comparacdes entre os dados experimentais e
estimados descritos em Petosa (2007). Para frequéncia de ressonancia, os valores tedricos
possuem um erro maximo de 2.3% em relacdo aos valores medidos. Os resultados dos erros
para os fatores de qualidade sdo um pouco grandes, exceto para o caso no qual o valor do erro
foi de 40%, os outros sdo aceitaveis, chegando ao maximo 9.5%.

Em aplicagGes praticas, 0 modo que tem a frequéncia de ressonancia mais baixa e
0 que interessa, denominado modo fundamental ou dominante [LONG; MACALLISTER,;
SHEN, 1983; LUK, LEUNG, 2003]. Para valores extremos de a/h, como por exemplo, a/h <
1 ou a/h > 1, as equagdes para o fator Q se tornam menos precisas [PETOSA, 2007]. Apesar
disto, elas fornecem um bom ponto de partida para realizacdo do projeto de ressoadores
cilindricos, como pode ser visto na Secéao 3.5.
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Tabela 2. Comparacéo entre valores experimentais e tedricos dos modos de ressonancia de um

ressoador com g =79, a=0.5145 cm e h = 0.2255 cm.

Frequéncia Fator Q

Experim. Tedbrico % Experim. Tedrico %
Modo f(GH2) f(GH2) Diferenca  Fator Q Fator Q Diferenca
TEois 3,48 3,56 2,3 114,7 106,2 7,7
HE15 4,56 4,61 1,1 76,4 80,9 57
TMoss 5,41 5,40 0,2 336,7 349,0 3,6

Fonte: [PETOSA, 2007].

Tabela 3. Comparacéo entre valores experimentais e tedricos dos modos de ressonancia de um

ressoador com g, = 38, a=0.6415cme h=0.281 cm.

Frequéncia Fator Q
Experimental Teobrico % Experimental Tedrico %
Modo f(GHz) f(GHz) Diferenca Fator Q Fator Q Diferenca
TEps 3,97 3,98 0,30 46,2 42,0 9,5
HE15 5,18 5,26 1,50 30,2 31,3 3,6
TMoss 6,13 6,12 0,16 72,1 46,4 434

Fonte: [PETOSA, 2007].
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CAPITULO 4

4. MATERIAIS E METODOS

Neste Capitulo sdo apresentados os procedimentos experimentais realizados no
decorrer deste trabalho. Sdo descritos os materiais, 0s equipamentos e 0s métodos empregados
para o processamento dos materiais cerdmicos estudados, bem como a metodologia de
preparacdo das amostras para cada tipo de medicdo, e as respectivas técnicas de medicéao

empregadas para caracterizacao e simulacdo das amostras produzidas.

4.1. MATERIAIS E EQUIPAMENTOS

Na composicdo das ceramicas foram utilizados o Oxido de Béario (BaO - Aldrich
99%), o Oxido de Bismuto (Bi,Oz — 98%), o Oxido de Titanio (TiO, — Vetec 99,5%), o Oxido
de Nidbio (Nb,Os — Aldrich 99,99%), e 0 Oxido de Zinco (ZnO - Aldrich 99%).

Os equipamentos utilizados no decorrer do trabalho foram:
> Balanca digital com precisdo de décimo de miligrama;
> Reatores para moagem do material;
» Esferas de zirconia;
» Moinho de bolas planetério de alta energia;
» Cadinho, almofariz e pistilo de porcelana;
» Aglutinante organico - alcool polivinilico (PVA);
> Prensa hidraulica;
» Fornos resistivos;
» Lixas de carboneto de silicio para acabamento final das amostras;
» Impedancimetros: Solartron 1260 e Agilent 4294A (40Hz — 110 MHz);

» Analisadores de Rede: PNA N5230A (10 MHz — 20 GHz) e PNA 8719ET (50
MHz — 13 GHz);
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» Programa X'Pert HighScore Plus, DBWSToo0l2.3.exe e o ICSD (Inorganic

Crystal Structure Database);

» Programa HFSS (High Frequency Structure Simulator).

4.2. METODOLOGIA

Na Figura 15 é ilustrado o fluxograma das etapas da metodologia experimental
utilizada neste trabalho para producdo do material e verificacdo do desempenho do material

nas diversas medidas realizadas.

4.2.1. PROCESSAMENTO CERAMICO

Os materiais cerdmicos desenvolvidos neste trabalho sdo mostrados na Tabela 4.
O processamento ceramico envolveu a selecdo e homogeneizagio dos reagentes: Oxido de
Bério (BaO), Oxido de Bismuto (Bi,O3) e Oxido de Titanio (TiO,). A homogeneizacio dos
reagentes foi realizada através de maceracdo e em seguida feita uma moagem.

Através da utilizagdo do moinho planetario de bolas de alta energia (Fritsch
Pulverissette 5), com velocidade de 360 RPM, durante 6 horas, a moagem mecéanica misturou
0s reagentes selecionados e proporcionou a reducdo de tamanho. No moinho, o material foi
misturado e homogeneizado dentro de um reator contendo uma quantidade especifica de
esferas de zirconia. Apos a moagem, o pd fino moido foi transferido para cadinhos de
porcelana e levado ao forno para um tratamento térmico a 850°C durante 3 horas com taxa de
aquecimento de 5°C/min, sendo este processo denominado calcinagdo (se¢do 2.2.2), para

sintese da fase BaBisTi,O1s.
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Tabela 4. Identificacdo das amostras desenvolvidas.

Dopagem Nomenclatura Dopagem Nomenclatura
0% de ZnO BBT 0% de Nb,Os BBT
1% de ZnO BBTZnl 1% de Nb,Os BBTNb1
2% de ZnO BBTZn2 2% de Nb,Os BBTNb2
5% de ZnO BBTZn5 5% de Nb,Os BBTNb5
10% de ZnO BBTZn10 10% de Nb,Os BBTNDb10

Fonte: Proprio Autor.

Ao po calcinado, foram adicionados 1%, 2%, 5% e 10% em massa de Oxido de
Niobio (Nb,Os) ou de Oxido de Zinco (ZnO), e depois foi realizada uma nova moagem para
mistura e homogeneizacdo do Nb,Os e do ZnO com a fase anteriormente produzida
(BaBi4sTi,045). Posteriormente, foi adicionado o equivalente a 5% peso por peso (p/p) dos
produtos do ligante organico PVA (alcool polivinilico), e assim, foi possivel conformar
mistura em uma prensa através de compressao uniaxial (160KPa) a frio, para producdo dos
cilindros ceramicos.

O processamento prosseguiu com 0 processo de sinterizagdo (secdo 2.2.4) das
pecas, divididas em amostras padrdo (sem adi¢do de Nb,Os ou ZnO), BBTNb e BBTZn com
1%, 2%, 5% e 10% de Nb,Os ou ZnO, a 950°C durante 3 horas. Apos a sinterizacéo, foi
realizado o polimento das pecas através do uso de lixas de carboneto de silicio para dar um
melhor acabamento as pecas confeccionadas. Na Tabela 4 sdo apresentadas as nomenclaturas
para as amostras produzidas, com as respectivas quantidades de adi¢ao de Nb,Os ou ZnO.
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Figura 15. Fluxograma do procedimento experimental empregado.
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4.3. CARACTERIZACAO ESTRUTURAL

Para caracterizar estruturalmente os materiais desenvolvidos foram usadas as

analises de Raios-X, Picnometria e Microscopia Eletrénica de Varredura (MEV).
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4.3.1. RAIOS-X

A técnica de difracdo de Raios-X é baseada no espalhamento de um feixe de
raios-X pelos planos dos atomos ou ions que constituem a rede cristalina dos materiais. As
posicdes e intensidades relativas dos picos de Bragg permitem identificar a estrutura,
quantificar a(s) fase(s) cristalina(s) presente(s) e a composigédo [SILVA, 2006; FERNANDES,
2012].

Os perfis de difracdo de Raios-X das amostras padrées em po, calcinadas a 850°C/3h,
foram obtidos usando um difratdmetro para amostras policristalinas modelo XPert Pro MPD —
Panalytical. As amostras em p6 foram fixadas sobre uma placa de silicio com auxilio de uma
pasta de silicio. Os padrdes de difracdo foram recolhidos a temperatura do laboratorio (cerca
de 21°C) usando um tubo de Raios-X de radiacdo Co-Ka, operado a 40kV e 30 mA, com
cinco segundos para cada passo do tempo de contagem ao longo do intervalo angular de 20-80
(20).

4.3.2. REFINAMENTO DE RIETVELD

Um dos métodos de refinamento de estrutura mais importantes utilizados
ultimamente € o de Rietveld, que desenvolveu um método de refinamento de estruturas
cristalinas (metodo de refinamento Rietveld) através de dados de difracdo de po. Este tipo de
refinamento é feito através do método de minimos quadrados, de tal maneira que um
difratograma teorico, calculado pelo programa, se aproxima o maximo possivel do
difratograma experimental, e quando isso acontece, diz-se que o0s valores obtidos para o
conjunto dos parametros refinados representam a melhor solucdo para o refinamento,
aproximando-se 0 maximo possivel da estrutura real [MENEZES, 2007, MEDEIROS, 2007;
ALMEIDA, 2007, FERNANDES, 2012].

No método de minimos quadrados, que é usado no refinamento, a minimizacao é
feita utilizando os parametros de confiabilidade como os fatores de confianga Rwp, que € 0
erro residual dos pesos (weighted residual error), o parametro da estatistica de Durbin-Watson
(Dpw) e o fator de qualidade de ajuste S (quality factor goodness of fit) [MENEZES, 2007;
MEDEIROS, 2007; ALMEIDA, 2007; COSTA, 2007; FERNANDES, 2012].

Outro parametro que pode ser visualizado no decorrer do refinamento € o Rp, é 0

fator de perfil, indica a qualidade dos parametros estruturais refinados, enquanto o Rwp €
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considerado o fator estatisticamente mais significativo entre todos, uma vez que ele reflete de
forma melhor o progresso do refinamento, pois nele é usada a técnica de minimizacdo da
soma de quadrados [NETTO, 2001; MENEZES, 2007; COSTA, 2007b; FERNANDES,
2012]. O valor do Dpw mostra a coeréncia do refinamento, sendo que valores proximos a
dois (02) indicam bons resultados de refinamento [YOUNG, 1995; FERNANDES, 2012].

O parametro S compara o valor de Rwp obtido no refinamento com o esperado
Re, e assim, um indice S igual a 1,0 (um) indica que o refinamento esta estatisticamente
completo, uma vez que o indice Rwp ja atingiu o valor esperado. Assim, a cada passo do
refinamento o fator S tende a um valor proximo de 1. O Re é o valor esperado do refinamento
adequado, ou seja, o valor estatisticamente esperado para o Rwp, que indica através do perfil
do padrédo o limite minimo que o refinamento pode atingir, ou seja, o limite minimo em que o
Rwp pode atingir [RIETVELD, 1967; MENEZES, 2007; ALMEIDA, 2007]. O Rwp é a
caracteristica mais importante, pois do ponto de vista matematico, ele minimiza o erro
residual [YOUNG, 1995; MENEZES, 2007].

Para o processo de pré-identificacdo dos difratogramas das amostras foi utilizado
0 programa X'Pert HighScore Plus , sendo que para a confirmacdo da fase sugerida pelo
programa, foi usado outro programa o0 DBWSTool2.3.exe e o ICSD (Inorganic Crystal
Structure Database) [YOUNG; LARSON; PAIVA-SANTOS, 2000; FERNANDES, 2012].

4.3.3. PICNOMETRIA

Na determinagdo da densidade de um solido através da Picnometria, utilizando o
método de Arquimedes, o solido ird deslocar um volume de liquido igual ao seu volume
[STERRETT, 1968; RAHAMAN, 2003, CASTELLAN, 1986; FERNANDES, 2012].

O picndémetro é um pequeno frasco de vidro construido de forma bastante
cuidadosa para que o volume do fluido que ele contenha seja invaridvel. Além disso, ele tém
uma abertura suficientemente larga e uma tampa bem esmerilhada perfurada na forma de um
tubo fino longitudinal, como mostra a Figura 16 [FERNANDES, 2012].

Quando uma amostra sélida apresenta uma forma geométrica regular, a
determinacdo de sua densidade absoluta pode ser muito simples, pois o0 seu volume e sua
massa podem ser determinados de forma facil e preciso. No entanto, esta ndo é a situacéo
mais comum que normalmente encontramos, e quando as amostras sdo irregulares,

apresentando, inclusive, saliéncias e reentrancias, acabam impedindo a determinagdo precisa
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de seu volume. Assim, para ajudar a minimizar os problemas desta natureza é feito o uso do
método do picnémetro.

Figura 16. Picndmetro contendo amostra a ser analisada.

Tubo Fino Longitudinal

Fonte: [FERNANDES, 2012].

O picndmetro foi utilizado com a finalidade de determinar a densidade relativa
das amostras. Além dele, foi feito o uso de &gua destilada e de uma balanca analitica de
precisdo, para determinar a massa da amostra. Primeiro momento se obteve, a massa do
picnémetro vazio e a do mesmo contendo agua destilada, e em segundo momento a massa do

picndmetro contendo &gua destilada e a amostra.

4.3.4. MICROSCOPIA ELETRONICA DE VARREDURA (MEV)

O Microscopio Eletronico de Varredura, MEV (Scanning Electron Microscope,
SEM) € um dos mais versateis instrumentos disponiveis para a analise e observacdo das
caracteristicas microestruturais dos materiais sélidos. No MEV ocorre uma interacdo entre um
feixe fino de elétrons de alta energia e a superficie da amostra onde parte do feixe é refletida e

coletada por um detector que converte este sinal em imagem de elétrons retroespalhados, ou
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nesta interacdo a amostra emite elétrons produzindo a chamada imagem de elétrons
secundarios [MALISKA, 2006; MENEZES, 2007].

As micrografias da superficie das amostras foram obtidas em um microscépio
eletronico de varredura da TESCAN, modelo Vega/XMU com ampliagGes entre 5,96 e 6,14
vezes e com voltagens de aceleracdo de 10 e 30 Kv.

Com a finalidade de proporcionar uma boa condutividade elétrica (para
escoamento de elétrons pela amostra) e térmica (para dissipar o calor produzido pela
incidéncia de elétrons), as amostras foram recobertas com uma camada ultrafina de ouro de
poucos nandmetros de espessura, € com isso, é possivel facilitar a interacdo do feixe
eletronico focalizado sobre a area da amostra estudada e, desta forma, melhorar o contraste da
imagem, ja que as camadas depositadas no recobrimento das amostras podem melhorar o
nivel de emissdo de elétrons, pois emitem mais elétrons que o material da amostra, facilitando
a construcdo da imagem [GOLDSTEIN et al., 1992; FERNANDES, 2012].

Figura 17. Amostras recobertas com camada ultrafina de ouro.

Fonte: Proprio Autor.

4.4. CARACTERIZACAO ELETRICA E DIELETRICA

4.4.1. RF ATEMPERATURA AMBIENTE

As amostras utilizadas no processo de caracterizacdo dielétrica em baixa

frequéncia foram conformadas como discos (capacitores de placas planas e paralelas),
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pesando cerca de 0,59 com diametros e espessuras em torno de 12mm e 2mm, e tiveram suas
superficies cobertas por tinta condutora. Ap6s secagem a temperatura ambiente foi fixada
conexdes condutoras (fios de cobre estanhados) e depois realizada uma nova secagem,
também a temperatura ambiente, de um dia para o outro, por aproximadamente 24 horas. A
amostra final pode ser visualizada na Figura 18. A medicdo foi realizada em um
Impedancimetro Agilent 4294A (40 Hz — 110 MHz), interligado a um microcomputador PC,
via cabo GPIB (General Purpose Interface Bus).

Figura 18. Amostra recoberta com tinta prata e com os eletrodos para medida de 40 Hz

a 110 MHz.

Fonte: [FERNANDES, 2012].

A capacitancia e a tangente de perda dielétrica foram medidas simultaneamente
para o estudo das propriedades dielétricas, onde na capacitancia foi considerado o modelo de
um circuito equivalente RC paralelo. O calculado do valor da permissividade relativa foi
realizado a partir da capacitancia medida e do fator geométrico da amostra, que neste caso sdo
a razao entre a area do eletrodo, ou seja, faces do disco ceramico e a sua espessura. Apés a
sua normalizacdo pela permissividade do vacuo, é obtida a permissividade relativa, sendo que
foram desprezados os efeitos de distorcdo do campo elétrico nas bordas das pecas. As
medidas foram realizadas na faixa de operagdo do equipamento no intervalo que se estende
desde 40 Hz a 110 MHz.

4.4.2. RF COM VARIACAO DE TEMPERATURA

O processo de caracterizagdo elétrica com variacdo de temperatura foi realizado
em um Impedancimetro da marca Solartron SI11260, que estava conectado a um forno para
variacdes de temperaturas de 30° a 450 °C, acoplado a um controlador Contemp (Controlador

digital microprocessado, CTM45) e interligado a um microcomputador PC, via cabo GPIB.
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Para operacdo do Impedancimetro e aquisicdo de dados foi utilizado o programa Impedbeta,
da Solartron.

As amostras utilizadas para realizar a medi¢do foram conformadas da mesma
forma como foi descrito na se¢do 4.4.1, sendo que a Unica diferenca é que ndo foi mais
necessario o uso de contatos metalicos na amostra. Na Figura 19 apresenta a amostra pronta
para ser medida. As medidas foram feitas na faixa de intervalo que se estende de 1 Hz a 1
MHz, cuja variag&o de temperatura foi de 390°C a 450°C para todas as amostras.

Figura 19. Amostra coberta com tinta prata para medida com variacdo de temperatura.

Fonte: [FERNANDES, 2012].

4.4.2.1. ENERGIA DE ATIVACAO

Através da andlise dos dados obtidos para as amostras medidas com variagao de
temperatura, foi possivel obter os valores de energia de ativacdo a partir da construcdo do
grafico de Arrhenius para cada amostra, sendo utilizada a seguinte equacdo [ATKINS;
PAULA, 2008]:

onde:

A, = fator pré-exponencial;
2= energia de ativacéo (eV);

k = constante de Boltzmann (eV/K);
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T = temperatura em Kelvin (K).

Os valores de energia de ativacdo, para cada amostra, foram obtidas tanto em funcéo da
frequéncia maxima do médulo imaginario (fmax) quanto pela condutividade AC (oqc), onde foi

necessario fazer somente a substituicdo do termo A por ¢ ou fmax.

4.4.2.2. COEFICIENTE DE TEMPERATURA DA CAPACITANCIA (TCC)

O TCC é importante para verificar uma provavel aplicacdo do material em radio
frequéncia, pois a partir dele podemos verificar a estabilidade térmica do material com a
variacdo de temperatura, onde os valores ideais sdo os proximos de zero [MOULSON;
HERBET, 2003]. A seguir pode ser visto a expressao usada para o calculo deste coeficiente
de variacao da capacitancia com a temperatura.

_ (CTZ _CT:L)
TCC= (19)

onde:
Cr1 = capacitancia medida na temperatura T, (28°C)
Cr, = capacitancia medida na temperatura T, (100°C).

As medidas das amostras com variagdo de temperatura foram inicialmente medidas entre
valores de 28°C a 100°C, para que fosse possivel determinar o TCC de cada uma das

amostras.

4.4.3. ESPECTROSCOPIA DIELETRICA EM MICRO-ONDAS

O método de medicdo de ressonancia introduzido por Hakki-Coleman (1960) foi
usado para obter as caracteristicas dielétricas das amostras na faixa de micro-ondas. Na Figura
20 pode ser vista a tipo de amostra utilizada neste método, ela apresenta um formato

cilindrico.
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Figura 20. Amostra para medida de micro-ondas, t: , como antena ressoadora dielétrica e

picnometria.

Fonte:[FERNANDES, 2012].

Na Figura 20 pode ser visto o esquema do sistema de medi¢cdo contendo uma
amostra, onde a mesma é posicionada entre duas placas condutoras.

Esta configuracdo permite a propagacdo de varios modos TE, TM, EH e HE, ja
gue o modelo tedrico para esta configuracdo assume que as duas placas paralelas sdo
infinitamente largas. Porém, o modo TEg;: € amplamente usado na caracterizagdo das
propriedades dos materiais, ja que as propriedades ressoantes deste modo permanecem
inalteradas caso haja gaps de ar entre o dielétrico e as placas condutoras [CHEN; ONG; NEO,
VARANDAN; VARADAN, 2004; FERNANDES, 2012]. Uma vez que os campos elétricos
tendem a zero como este modo, o efeito dos gaps de ar entre o dielétrico e as placas
condutoras torna-se insignificante, enquanto que os campos fora do dielétrico decaem muito
rapidamente e, portanto, a utilizacdo de placas de conducdo de dimensdes finitas ainda
fornece uma boa aproximacéo para o0 modelo tedrico [COURTNEY, 1970; ALMEIDA, 2011;
FERNANDES 2012].
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Figura 21. Diagrama esquematico do sistema de medicdo de propriedades dielétricas
utilizando o método de Hakki e Coleman (1960).

Prato de cobre
movel Amostra
Ponta de — Ponta de
prova < prova
': | 1%
#
Prato de cobre <« | ™ Fixador da ponta
fixo | | de prova

Fonte: [adaptado de SEBASTIAN, 2008].

A medida de transmisséo do Analisador de Rede HP, utilizando a configuragdo
proposta por Hakki e Coleman (1960) foram realizadas em todas as amostras desenvolvidas
neste trabalho. Com o uso do programa COURTNEY foi possivel realizar o célculo da
permissividade relativa, sendo que as equacdes necessarias para calcular a permissividade
relativa sdo detalhadas em Kobayashi & Katoth (1985).

4.4.4. COEFICIENTE DE TEMPERATURA DA FREQUENCIA RESSONANTE

Como o coeficiente de temperatura da frequéncia ressonante (tr) esta relacionado
com a estabilidade das caracteristicas da DRA, uma pequena variacdo de temperatura pode
gerar um t; com grande modulo, causando uma grande variagdo da frequéncia ressonante da
DRA. Assim, esta variacdo pode causar uma modificacdo no comportamento da antena, e
consequentemente fazer com que as caracteristicas do projeto da antena como largura de
banda de impedancia (BW) e frequéncia de operacéo (fop) sejam alteradas. Deste modo, uma
antena projetada com um material caracterizado a 30 C pode n&o possuir a mesma eficiéncia
de uma projetada a 20°C [COSTA, 2007; FERNANDES, 2012].

Uma vez que é dificil manter a frequéncia de ressonancia com as mudancas na
temperatura de operacdo, um material com um 1t grande ndo é Gtil em um circuito de micro-

ondas, portanto, o valor de t; deve ser proximo de zero para a estabilidade térmica do
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dispositivo. Os valores de t; das amostras estdo relacionados principalmente com a
composicdo do material e com o composto indesejado, se houver, como por exemplo, fases
secundarias em um material ceramico. A partir da medida resultante da frequéncia de
ressonancia em relacdo a temperatura, é possivel obter o valor do coeficiente de temperatura
da frequéncia de ressonancia (t:) [RAJPUT, 2011; FERNANDES, 2012].

A partir da Equacdo 20, o valor deste coeficiente pode ser calculado
[SEBASTIAN, 2008, FERNANDES, 2012; SILVA, 2012]:

T, =2 —.10° (20)

onde:

Af = variacdo da frequéncia ressonante (GHz);
AT = variacdo de temperatura;

f = frequéncia inicial

As duas formas de medicdo do 1, método de Courtney e/ou 0 método ndo perturbativo
da cavidade, se mostram limitadas, pois as medidas sdo impossibilitadas de serem realizadas
quando as amostras possuem valores de tangente de perda dielétrica na ordem de 1x107?,
devido a dificil identificacdo do modo TEg;, ja que a largura de banda é larga e com isso
ocorre a deformagdo do modo TEq1; [CHEN; ONG; NEO; VARADAN; VARADAN, 2004,
FERNANDES, 2012].

Um novo método, como pode ser visto no esquema do sistema de medida
mostrado na Figura 22, foi utilizado para realizar as medidas de t;, onde a amostra atua como
uma antena ressoadora dielétrica (DRA).

O sistema da Figura 22 consiste de uma placa metalica para servir de plano de
terra para a DRA e uma sonda de alimentacdo, no qual a medicéo t foi realizada atraves de
cinco (05) medidas no intervalo que variou de 30°C a 100°C. Para possibilitar o
acompanhamento do deslocamento da frequéncia do modo HE;;; com o aumento da
temperatura e devido a medida da DRA ser feita no espaco livre, um forno foi acoplado para
fazer o aquecimento da DRA [COSTA, 2007a; COSTA, 2007b; FERNANDES, 2012].
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Figura 22. Sistema de medi¢do com forno acoplado.

Ceramica Refrataria

\LDRA Resmtenma

O% Sonda -
Cabo Coaxial Plano de Terra

Fonte: [FERNANDES, 2012].

4.5. CONFIGURACAO DA ANTENA RESSOADORA DIELETRICA

A configuracdo para analise de uma antena ressoadora dielétrica pode ser vista na
Figura 23, onde uma sonda de alimentagdo (sonda coaxial) é dirigida através de um plano de
terra em um cilindro dielétrico. O ressoador é colocado sobre um plano de terra feito de cobre
com dimensdes iguais a 35,5 cm x 30 cm x 2,14 mm. Este é excitado por um cabo coaxial
com comprimento (L) de 9 mm. A sonda € ligada ao plano de terra através de um conector
SMA. A DRA possui raio a, altura h e permissividade relativa . Onde o alimentador esta
localizado ao longo do eixo z, no centro dos planos x e y com ¢ = 0.

Esta configuragdo da DRA cilindrica opera no modo HE;;5, conforme descrito na
Secdo 3.7.2. Os parametros experimentais de impedancia e perda de retorno sao adquiridos
para cada amostra. A perda de retorno é definida como [ALMEIDA et al., 2008; SANTOS et
al., 2008; PEREIRA et al., 2010]:

z-1

11—

Onde z = Z/Rc, sendo Z a impedancia de entrada e Rc é a impedéancia caracteristica da sonda.

A Equacdo (21) mostra claramente que S;; depende da Rc, por exemplo, ao usar um
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alimentador com uma Rc = 50, a transmissao de energia para a antena é elevada (S1; # 0) na

frequéncia ressonante da DRA.

Figura 23. Configuracdo para analise das amostras como antena ressoadora dielétrica.
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|
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| gap de ar |
S I (&) Bl I
| | |
Planode | h : :
Terra I I [
Z /:) : T : % : :
Alimentacao 7 E I | |
- _'Ver Detalhe 1 |

Fonte: [FERNANDES, 2012].

Os valores de perda de retorno sdo importantes, pois indicam a razdo do quanto de
energia fornecida para o ressoador é devolvida para o analisador de rede. Por exemplo,
quando os valores de perda de retorno estdo proximos de 0 dB indicam que toda energia é
devolvida a fonte. No entanto, a energia ndo é retornada pela DRA a medida que o valor vai
diminuindo [BALANIS, 2009; COSTA, 2007].

O valor de frequéncia em que a perda de retorno é minima é denominado
frequéncia de ressonancia do ressoador na antena (fo), que pode ser visualizada na Figura 24
[BALANIS, 2009; COSTA, 2007].



70

A largura de banda (BW) de uma DRA ird depender das dimensbes fisicas e da

permissividade do material dielétrico utilizado. Outra forma de se definir a BW da DRA é:

BW =20 22)

Onde Af se refere a variacdo de frequéncia medida em -10 dB.

Figura 24. Perda de retorno em funcédo da frequéncia para uma DRA genérica.

Perda de Retorno (dB)

30 '8

1 T T T
4 & 8 10
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‘Fonte: [FERNANDES, 2012].

O valor mais intenso e com menor frequéncia indicam um melhor casamento de
impedancia da DRA com o excitador, deste modo, foram adquiridos diversos valores de

impedancia de entrada e perdas de retorno para diferentes posi¢Ges em relagdo ao excitador.

4.6. SIMULACAO POR HFSS

Com objetivo de estimar parametros importantes, como por exemplo, diagramas

de radiacdo, ganho, diretividade, dentre outros, é feita uma validacdo numérica dos resultados
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experimentais [BALANIS, 2009]. Assim, foram feitas simula¢Ges com o auxilio do software
HFSS (High Frequency Structure Simulator).

O célculo dos parametros S de estruturas passivas e a distribuicao tridimensional
dos campos dentro das estruturas sdo realizados no programa HFSS, onde os parametros S sdo
relacbes entre ondas que entram e saem nos portos do dispositivo a ser caracterizado. O Sy; é
o coeficiente de reflexdo de entrada, também conhecido como perda de retorno. O S;; € 0
coeficiente de transmissdo, O Sp; € 0 coeficiente de transmissao inverso e 0 Sy, é o coeficiente
de reflexdo da saida [COSTA, 2007; FERNANDES, 2012].

O HFSS utiliza como base os métodos de elementos finitos (FEM), que divide os
objetos presentes no modelo em um grande numero de pequenas regides (elementos),
conforme ilustrado na Figura 25, em que cada elemento é um tetraedro formado por quatro
triangulos equilaterais, sendo que essa colecdo de tetraedros é denominada de malha (mesh)
do elemento finito. E através de regiGes de contorno absorvente ao redor da estrutura
simulada, os campos distantes da antena podem ser obtidos [COSTA, 2007; FERNANDES,
2012].

Em Rocha et al. (2006) € proposto um esquema de discretizacdo adaptativo, em
que a convergéncia € obtida para uma variacdo de frequéncia menor do que 1% com uma
variacdo da resposta (perda de retorno) inferior a 0.02%. E para aumentar a precisdo, sdo
realizadas trés repeticdes deste processo, o que leva a um valor aproximado de 2.5x10* graus
de liberdade.

Figura 25. Exemplo dos elementos finitos distribuidos na DRA e no plano de terra.

Fonte: [FERNANDES, 2012].



72

Para simulacao no programa HFSS, além da medida de monopolo, sdo necessarios
os dados da permissividade relativa e da tangente de perda dielétrica que sdo obtidos através
do método de Hakki — Coleman (Secdo 4.4.2), bem como a geometria da amostra (raio e
altura). Apo6s a insercdo desses dados no programa, inicia-se a variacdo dos valores dos gaps
de ar, tentando achar a melhor combinacdo que se aproxime dos dados experimentais. Os
gaps de ar sdo: vertical (e;) e horizontal (e;), que podem ser vistos na Figura 25 [COSTA,
2007; FECHINE, 2007; FERNANDES, 2012].
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CAPITULO5

5. RESULTADOS E DISCUSSOES

Os resultados obtidos durante o desenvolvimento deste trabalho seréo
apresentados neste capitulo. Inicialmente serdo descritos os resultados da caracterizacdo
estrutural, através do refinamento dos resultados de difracdo de Raios-X para todas as
temperaturas de calcinacdo utilizadas para a sintese do BBT puro. Na se¢do 5.1 serdo
descritos 0s requisitos necessarios na preparacao das amostras para utilizacdo em cada medida
realizada nesta pesquisa. Na secdo 5.2 serdo mostrados os resultados das anélises estrutural e
dielétricos do BBT puro, na secdo 5.3 serdo mostrados os resultados dielétricos, morfoldgicos
das adicOes dos fundentes na ceramica de BBT. Na sec¢do 5.4 serdo ilustrados os resultados
experimentais e simulados da aplicacdo das ceramicas desenvolvidas como DRAs, através de
simulacdo numérica utilizando o programa HFSS®.

5.1. AMOSTRAS PRODUZIDAS

Para realizagdo de todas as medidas, foram necessarios que as amostras fossem
preparadas inicialmente a partir do pd, bem como a sua conformacao para a obtencdo de pecas
(pellets) com diferentes alturas, uma vez que, cada analise requer um determinado tipo de
amostra. Para a andlise de Raios-X foi utilizado aproximadamente 200mg da amostra
calcinada em forma de po.

Para a medicdo das caracteristicas elétricas e dielétricas em radiofrequéncia,
micro-ondas, 1 e analise da ceramica como uma DRA foi necessario produzir amostras com
tamanhos determinados para cada tipo de medida. Apds a sinterizagdo houve uma contragdo
das dimensdes das pecas, tal fendbmeno decorrente das caracteristicas intrinsecas de cada
material, como por exemplo, fases obtidas, reagentes presentes e densidade.

Para as amostras utilizadas nas medidas de micro-ondas € necessario manter uma
relacdo linear entre a altura e o diametro da amostra, segundo a seguinte expresséo:
d=2h (23)

Esta relacdo do didmetro ser duas vezes o valor da altura que favorece a
visualizacdo do modo TEq;, uma vez que o melhor fator de qualidade para este modo esta

nesta relagdo de didmetro e altura, e com isso, empregando o método de Hakki-Coleman
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(1960), 0 modo TEp;; € bem melhor visualizado, sendo este utilizado para a medida da

permissividade relativa e tangente de perda dielétrica do matérial em estudo.

5.2. BaBi4Ti4015

Em geral, o processamento de materiais ceramicos obedece a seguinte sequéncia:
selecdo e pesagem estequiométrica e dos reagentes; homogeneizagdo manual ou por meio de
moagem mecanica, tratamento térmico ou calcinagdo, visando a formacéo das fases desejadas;
conformacdo do material através de prensagem; sinterizacdo ou queima e, finalmente,
acabamento das pecas produzidas

Nesta secdo serdo descritos a avaliacdo estrutural das amostras produzidas. Na
secdo 5.2.1 podem ser vistos os resultados dos refinamentos obtidos através do metodo de
Rietveld para os produtos obtidos para todas as temperaturas de calcinagéo testadas, enquanto
que na se¢do 5.2.2 serdo mostrados os resultados de Picnometria, ja na secdo 5.2.3 podem ser
vistas as micrografias das amostras, na se¢do 5.2,4 serdo mostrada os resultados das medidas

dielétricas do BBT puro nas faixas de radiofrequéncia e micro-ondas.

5.2.1. DIFRACAO DE RAIOS-X

Os resultados obtidos através da analise da difracdo de raios-x sdo mostrados na
Figura 26, onde se pode notar a presenca de apenas uma Unica fase é referente ao BBT. Picos
de difracdo referentes aos reagentes (Bi,Os;, TiO, e BaO) ndo foram encontrados para
nenhuma temperatura testada, evidenciando a formacdo do BBT a partir de 750 °C. Entretanto
a confirmacao da formacdo do BBT somente pela analise da presenca dos picos de difracdo
ndo é evidencia da formacdo do BBT, uma analise posterior destes resultados através de uma
modelagem tedrica € requerida, assim estes resultados obtidos foram analisados pelo
refinamento Rietveld para confirmacdo das fases cristalinas propostas na analises dos picos de

difracdo mostrados na Figura 26.
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Figurura 26. Padrdes difratométricos dos reagentes, do BBT e das medidas de difragdo dos

produtos obtidos nos processos de calcinagéo testados.
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Fonte: Préoprio Autor.

Na Figura 27, sdo mostradas as curvas observadas (experimental) e calculadas
(refinamento de Rietveld), e ainda, as curvas relativas a diferencga de intensidade observada e
calculada pelo refinamento, as quais estéo localizadas abaixo dos picos de difracdo de cada
amostra. No refinamento das amostras foi obedecida uma sequéncia, como ja mencionada na
secdo 4.3.2 deste trabalho, esta sequéncia de refinamento utilizada para as amostras pode ser
vista na Tabela 5.

No método Rietveld alguns pardmetros servem como referencial de um bom
refinamento e consequentemente servem para confirmar as fases cristalinas propostas para o
padrdo difratométrico obtido, estes parametros sd0 Rwp, S € Dgragg, ONde 0s valores destes
pardmetros devem estar em uma faixa que seja aceitavel para os resultados de difragdo de
raios-x de amostras policristalinas. Os valores aceitaveis para Ry, devem estar abaixo de 20%,
0 parametro S deve possui valores que estejam na faixa entre 1 a 1,5. O pardmetro Dgyagq deve
possuir valores que estejam abaixo de 9% [PASCOAL, C et al., 2002], entretanto devido a
condigdes experimentais em que os resultados de difracdo foram obtidos estes limites podem
ser excedidos, podendo coexistir parametros que excedam os valores limites com parametros

que estejam dentro dos limites sugeridos por Pascoal.
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Figura 27. Resultados do refinamento Rietveld com os difratogramas obtidos nos processos

de calcinacao testados.
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Fonte: Proprio Autor.

Os resultados da analise dos refinamentos Rietveld para os difratogramas podem
ser vistos na Tabela 6 e na Figura 27. Na Tabela 6 pode-se notar que 0s parametros que
foram utilizados para controlar a qualidade do refinamento se mostraram bastantes coerentes
com valores de Ryp, S e Dgragg Proximos dos limites que sdo considerados satisfatorio, os
resultados obtidos para Unica fase (fase cristalina do BBT) demonstram que a reacdo se deu
por completo formando uma Unica fase como foi proposta pela anélise da Figura 26.

A sequéncia de refinamento deve seguir a seguinte ordem: primeiro sdo refinados
0s pardmetros instrumentais tais como: o fator de escala, deslocamento da posi¢do da amostra,
pardmetros de background, W e os pardmetros de assimetria. Estes dois ultimos séo
parametros que estdo inclusos nas funcdes perfis e estdo relacionados diretamente com a
largura a meia-altura do pico. Em seguida, sdo refinados os parametros estruturais: 0s
parametros de rede (a, b e c) e os pardmetros térmicos. Neste trabalho foi utilizada a funcéo
pseudo-Voigt [MENEZES, 2007; MEDEIRQS, 2007; ALMEIDA, 2007].
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Tabela 5. Sequéncia dos parametros refinados nas medidas de difracdo de Raios-X.

Sequéncia Parametros
1 Deslocamento da amostra
2 Coeficientes Background
3 Fator de escala
4 W (funcéo perfil)
5 Fator de assimetria
6 NA e NB
7 Parametros de rede (a, b e ¢)
8 Posi¢cdes Atbmicas (X, y, z) e parametros térmicos
9 VeU
10 Fator de ocupagdo se necessario

Fonte: Proprio Autor.

Nota-se que alguns dos parametros de controle mostrados na Tabela 6 estdo acima
dos limites sugeridos por Pascoal, onde para as temperaturas de 750 e 850 °C, por exemplo, o
parametro Dgragg Se mostrou acima dos valores limites, para estes casos a explicagéo para tal
resultado estd associado ao fato de que a velocidade de aquisi¢cdo de dados fornecida pelo
laboratdrio responsavel pela analise € muito alta o que resulta em difratogramas com pouca
qualidade, para que se possa efetuar um refinamento e obter melhores resultados.

O procedimento para realizacdo do refinamento consistiu primeiramente em
ajustar parametros de deslocamento da amostra com relagéo ao plano do cristal, background,
fator de escala, largura do pico de difragdo a meia altura (W), fator de assimetria, perfil de
pico (NA e NB), pardmetros de rede (a, b, c; «a, B, y), possivel orientacdo preferencial,

posicdes atbmicas (X, y, z), parametros térmicos isotropicos ou anisotropicos e parametros
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instrumentais (U e V). As posi¢Oes atdbmicas especiais ndo foram refinadas, visto que isso €

um parametro intrinseco da amostra.

Na Tabela 6 pode-se notar que hd uma tendéncia de melhora para o pardmetro
Dgragg ONde este vai diminuindo com o aumento de temperatura, bem como os demais
parametros analisados. Uma andlise do tamanho do cristalito foi realizada através da equacéo
de Scherrer, Equacdo (24), como pode ser visto na Tabela 6 e na Figura 28 o tamanho de

cristalito vai variando de acordo com o processo de calcinacéo.

KA

dcristalito =
£ cosé

(24)

Tabela 6. Resultados do refinamento Rietveld para os produtos obtidos nas calcinagdes

testadas.
Pardmetros de Rede Parametros de Refinamento
Amostra
a b c Rwp Sqof De&ragg o
B750 3,852 3,852 41886 19,45 1,55 11,30 7,51
B850 3,856 3,856 41,940 20,83 1,28 10,36 7,48
B900 3,855 3,855 41930 17,18 1,41 8,07 7,48
B950 3,856 3,856 41,958 17,90 1,36 91 7,48
B1000 3,854 3,854 41929 18,93 1,43 9,4 7,36
Grupo Espacial 14/mmm

Fonte: Proprio Autor.
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Figura 28. Variacdo do tamanho de cristalito para os produtos obtidos nos processos de

calcinacdo testados.
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Fonte: Proprio Autor.

Outro ponto a ser abordado no estudo estrutural do BBT é que na literatura a
simetria do cristal ndo é bem definida por todos os autores, alguns autores defendem que o
BBT apresenta simetria ortorrdmbica e outros defendem que a simetria é tetragonal.
[KENNEDY, B. J et al., 2008], fez um estudo com difrag&o de néutrons onde ele confirmou a
simetria do BBT como ortorrdbmbica. Muitos outros trabalhos na literatura citam uma
transicdo de fase do BBT da fase ortorrdmbica para tetragonal numa faixa de temperatura que
compreende de 390°C até 440°C. Assim os resultados obtidos neste trabalho, onde a simetria
usada foi a tetragonal, pode ser justificada pelo tamanho de cristalito obtido nas sinteses
utilizadas, onde todas as amostras apresentaram tamanhos abaixo de 50 nm.

Para justificar o uso do BBT com uma simetria tetragonal nos refinamentos,
podem-se citar duas justificativas. A primeira é que foram realizados refinamentos com o
BBT com simetria ortorrombica e os resultados obtidos mostraram-se piores do que aqueles
obtidos pelo refinamento com a simetria tetragonal. A segunda existe trabalho na literatura em
que é justificada por uma mudanca de simetria a temperatura ambiente devido o tamanho de
cristalito ser muito pequeno[FREY, M. H et al., 1996]. Estes estudos envolvem o
monitoramento da simetria do cristal com o aumento do tamanho do cristalito. Estas

observacdes sobre a mudanca da simetria devido ao tamanho do cristalito sdo reforcadas com
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outros resultados obtidos como a espectroscopia Raman e analise dielétrica com temperatura,
onde sera discutido mais adiante.

A partir deste ponto e com base nos resultados obtidos, a temperatura de
calcinacdo escolhida foi a de 850°C por ser a menor temperatura com parametros de
refinamentos mais proximos dos limites aceitaveis e também devido o padrdo de difracdo ser
semelhante a todas as medidas de difracdo ndo apresentando outros picos referentes a outras

fases.

5.2.2. ESPECTROSCOPIA RAMAN

Os modos vibracionais de um oOxido podem fornecer informacdes sobre sua
estrutura e assim colaborar com o estudo estrutural realizado por difracdo de raios-x.

Através do estudo do grupo espacial da estrutura cristalina de um oxido tipo
Aurivillius pode-se prever quantos modos vibracionais sdo ativos no espectro Raman. No
trabalho de Graves, estruturas tipo Aurivillius com m =1, 2 e 3 pode ter 6, 12 e 16 modos de
Raman ativos respectivamente, onde esses modos foram obtidos através da analise do grupo
espacial de cada tipo de Aurivillius. O nimero de modos Raman ativo para uma ceramica do
tipo Aurivillius com m > 3, seguindo a tendéncia observada por Graves, € para ser maior que
16 modos. Nos trabalhos de Lazarevic, Kojima, Kumar, Fang, o BBT apresentou 4-6 modos
Raman ativos. [GRAVES, 1995; KOJIMA 1995; LAZAREVIC, 2009; KUMAR, FANG,
2012].

A analise dos modos vibracionais do BBT por Espectroscopia Raman foi
realizada observando-se a presenca dos modos vibracionais do tipo Ti-O, Bi-O, Ba-O
caracteristicos para o0 BBT com uma estrutura ortorrdmbica. Os modos Raman ativos para
BBT encontram-se nos trabalhos de [KUMAR, 2012].0s modos vibracionais relacionados
com as ligacdes Ti-O estéo localizadas em niimeros de onda de 278, 556 e 750 cm™, os modos
vibracionais relacionados as ligacdes Bi-O sdo mostrados em nlimeros de onda 60 e 125 cm™,
os modos vibracionais do tipo Ba-O sdo encontrados em nimeros de onda iguais a 880 cm™ e
modos vibracionais caracteristicos de estruturas em camadas sdo observados a 157 cm™
Tabela 7.
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Tabela 7. Modos vibracionais para uma Aurivillius (m=4) e modos vibracionais encontrados

para o BBT neste trabalho.

Modos literatura Modos Observados Picos
Bi-O 60 57,63 Forte
Bi-O 125 118,23 Fraco
BBT 157 158,10 Fraco
TiOg 278 277,42 Forte
TiOg 556 556,96 Forte
TiOg 750 753,83 Fraco
Ba-O 880 886,86 Forte

Fonte: Proprio Autor.

Obteve-se o0 espectro Raman (a temperatura ambiente) para uma amostra de BBT
sinterizada a 950°C. Os modos vibracionais apresentados pelo BBT, Figura 29, mostra os
modos vibracionais caracteristicos de uma ceramica da familia Aurivillius com m = 4, onde
0s modos de vibracdo do tipo Ti-O, Bi-O, Ba-O foram encontrados para o BBT sinterizado
como mostrado na Figura 29 de acordo com os estudos descritos por [KRUMAR, 2012; FANG,
2012]. Os principais modos vibracionais de BBT ortorrombico de acordo com [KUMAR,
2012; FANG, 2012], foram: 125, 278, 556 e 880cm™, que s&o os mesmos modos obtidos
neste trabalho.

A estrutura obtida por Espectroscopia Raman é diferente do obtido na difragcdo de
raios-x, onde a simetria encontrada foi a tetragonal, é justificada pelo 0 aumento do tamanho
do cristalito devido ao processo de sinterizacdo, fazendo com que a estrutura seja

ortorrdmbica a temperatura ambiente.
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Figura 29. Espectro Raman para a amostra de BBT sinterizada a 950°C.
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Fonte: Proprio Autor.

5.2.3. MICROSCOPIA ELETRONICA E DENSIDADE

Para facilitar o entendimento de algumas propriedades dielétricas o estudo sobre a
morfologia do p6 e da cerdmica fabricada se faz necessario. O estudo da morfologia foi

realizado através da Microscopia Eletrénica de Varredura (MEV).

As micrografias do BBT na forma de pé e do BBT sinterizado em forma de
pastilha ceramica sdo mostradas nas Figuras 30a, 30b e 30c. A micrografia do p6 é mostrada
na Fig. 30c e consiste em aglomerados com diversos tamanhos de grédos e diversas
morfologias, os tamanhos de grao apresentados pelo aglomerado estéo por volta de 20 um.

Para as pastilhas ceramicas as micrografias revelam (Figuras 30a e 30b) que as
cerdmicas apresentam poros, demonstrando que o processo de sinterizacdo utilizado

(950°C/3h) mostrou-se pouco efetivo.
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Figura 30. Micrografias da ceramica de BBTcom ampliacdo de (a)1.4X e de (b)10000X e
microscopia do (c) BBT p6 (calcinado).
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Fonte: Proprio Autor..

O grande nimero de poros apresentados pela cerdmica sugere que a densidade
relativa do BBT seja muito baixa, que é comprovado pela medida de densidade, onde foi
utilizada a técnica de Picnometria para calcular a densidade absoluta da ceramica de BBT que
apresentou um valor de 4,06 g.cm™. Este valor de densidade estd muito abaixo do valor de
densidade apresentado pelo monocristal que é de 7,43 g.cm™ que foi obtido no estudo de
difracdo de raios-x, sendo assim o BBT apresenta uma densidade relativa de 56%. Isto revela
que o volume apresentado pela ceramica de BBT possui metade do volume ocupado por ar, 0
que ira influenciar nas propriedades dielétricas do BBT, uma vez que, a permissividade

dielétrica do ar, por exemplo, é menor do a do BBT, fazendo com a permissividade analisada



84

possua valores menores do que o esperado. Com base nas analises das micrografias e dos
resultados obtidos pela Picnometria constatou-se que o processo de sinterizacdo ndo foi

efetivo.

5.2.4. MEDIDAS ELETRICAS E DIELETRICAS

O BBT é uma ceramica ferroelétrica que possui uma alta temperatura de Curie.
Vérios autores relatam que a temperatura de Curie varia entre 390°C a 440°C. As
propriedades dielétricas de um material sao afetadas pela sua estrutura cristalina, ou seja, estas
alteracdes implicardo em mudancas nas propriedades dielétricas do material, tais como
permissividade dielétrica, coeficientes de temperatura, condutividade e perda dielétrica, isto

porque os dipolos presentes na rede cristalina s@o sensiveis as altera¢6es da simetria do cristal.

5.2.4.1. MEDIDAS NA REGIAO DE RADIOFREQUENCIA

As propriedades dielétricas do BBT na regido de radiofrequéncia foram analisadas
por Espectroscopia de Impedancia, onde o BBT na forma de pastilha que foi inserida entre
duas placas condutoras formando um capacitor cerdmico. As propriedades elétricas e

dielétricas foram obtidas através das equacdes abaixo:

5= flet== L .
JaCyZ (25)
tan5:g—l:
& (26)
M™ = i* = ja)COZ*
5 (27)

*_ - 0 *
o =]Jwe’e (28)
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Onde:
¢ = permissividade complexa; C, = capacitancia de um capacitor vazio (Farad);
o = frequéncia angular (Hz); Z" = impedancia complexa (Ohms); M" = modulo elétrico;

o* - condutividade complexa; €° = permissividade no vacuo, ¢’ e & =permissividade real e

imaginaria respectivamente.

As propriedades dielétricas como permissividade real e imaginaria do BBT versus
a frequéncia, em funcdo da temperatura, € mostrada nas Figuras 31 e 32. Nelas sdo
distinguiveis duas diferentes regifes nos espectros de €’ e £”. Na primeira regidao é observada
uma grande queda nos valores de €’ ¢ £” na regido de baixa frequéncia. A segunda regido que
estd situada numa faixa de alta frequéncia observa-se uma tendéncia em manter os valores

constantes de €’ e £”. Nenhum pico de perda foi observado no espectro €".

Figura 31. Comportamento da permissividade dielétrica real com a frequéncia a diversas

temperaturas.
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Fonte: Proprio Autor.
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Figura 32. Comportamento do €” com a frequéncia a diversas temperaturas.
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Fonte: Proprio Autor.

Os altos valores de €' e especialmente de " em altas temperaturas e a grande
queda de &" quando a frequéncia aumenta, parece indicar a influéncia da condutividade e
carga de polarizagdo espacial, disfarcando uma relaxacdo ferroelétrica. Assim, a dispersdo
dielétrica observada em baixa frequéncia pode ser devido ao mecanismo de polarizacdo
associado a conducao térmica ativada de ions mdveis e/ou outros defeitos.

A fim de compreender a dispersdo dielétrica observada, realizamos a anélise da
impedancia complexa. A Figura 33 mostra curvas de impedancia complexa da ceramica de
BBT em vaérias temperaturas. De acordo com o trabalho de [KUMAR, 2009] foi-se observado
dois arcos semicirculares sobrepostos, que correspondem as respostas elétricas dos graos e
dos contornos de grdo e que sdo claramente observados nesses graficos de Nyquist, entretanto
ao observar o comportamento do BBT no grafico de Nyquist deste trabalho (Figura 33)
apenas um semicirculo é observado, neste ponto podem-se aferir duas hipoOteses: uma
defendida por Bobic, et al [BOBIC, J. D. et al., 2010] onde nos seus estudos foi observado
apenas um semicirculo e este estd associado ao grdo, a segunda hipdtese: € que devido a baixa
densidade relativa e consequentemente um grande numero de defeitos na ceramica devido ao
grande nimero de poros o semicirculo associado ao contorno de grdo esteja sobreposto com o

do semicirculo do grdo como pode ser visto no semicirculo deformado na Figura 33.
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Figura 33. Diagrama de Nyquist para o BBT a diversas temperaturas (390°C-450°C).
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Fonte: Proprio Autor.

Nota-se que os arcos observados nos graficos de Nyquist tornam-se menores com
0 aumento da temperatura. Em geral, a frequéncia de pico para o contorno de grdo é muito
menor do que para gréos, devido & sua grande capacitancia e resisténcia. Portanto, o arco
semicircular ao lado de frequéncia mais alta pode ser atribuido ao gréo e o arco em frequéncia
mais baixa para o contorno de grao.

A Figura 34 mostra a parte real de condutividade AC (c'), que foi calculado
usando a relacdo o(w) = wepe", onde g € a permissividade do espaco livre e " é a parte
imaginaria da constante dielétrica. A variacdo da condutividade AC (o,) em funcdo da
frequéncia em varias temperaturas (390°C-450°C) é representada na Figura 33. As curvas da
condutividade AC mostraram uma suave tendéncia de crescimento dos valores da cac ha
faixa de frequéncia mais baixas do grafico e que cresce com o0 aumento de temperatura, em
outra regido do grafico, especificamente na regido de alta frequéncia, observa-se um elevado
aumento dos valores de condutividade a partir de 1 kHz, entretanto, nota-se a condutividade

em 1 MHz em todas as temperaturas estudadas convergindo para um mesmo valor.
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Figura 34. Comportamento da condutividade do BBT com a frequéncia em diversas
temperaturas (390°C-450°C).
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Fonte: Proprio Autor.

A Figura 35 mostra a dependéncia da permissividade dielétrica do BBT com a
temperatura em varias frequéncias na faixa de 100 Hz — 100 KHz. Um valor maximo é notado
aproximadamente na temperatura de 439°C, onde a parte real da constante dielétrica mostra
um maximo difuso. Esta anomalia coincide com a transformacdo estrutural de ortorrémbico
(grupo espacial A2;am) para tetragonal (14/mmm), tem sido atribuida para a transi¢do de fase
ferroelétrica.

Figura 35. Variacdo da permissividade dielétrica do BBT com a temperatura.
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A lei de Curie-Weiss, que € descrita pela relacéo:

(e

T= Temperatura; Tc= Temperatura de Curie; C= Constante de Curie; &= Permissividade

dielétrica.

Analisando a Equacdo (29), quando o termo 1/e tende a zero a temperatura de
Curie é a mesma temperatura onde ocorre este minimo. Analisando a Figura 36, 0s minimos

apresentados nas curvas reforcam os resultados mostraram na Figura 35, ou seja, que a

temperatura de Curie para BBT sintetizado neste artigo é de 439°C.

Figura 36. Lei de Curie-Weiss para o BBT.
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Temperatura (°C)

89

(29)

No BBT, a contribuicdo principal (de acordo com Bobic, et al) para a

condutividade elétrica em altas temperaturas, sdo geralmente originados de vacancias de

oxigénio termicamente ativadas. A dependéncia da temperatura de condutividade 6hmica foi

ajustada de acordo com a equacéo de Arrhenius:

—E,
o =0, exp( T ]

(30)
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Onde oy € o fator pré-exponencial; E, é a energia de ativacdo dos portadores de
carga (assumida energia necessaria para criar e mover defeitos); k é a constante de Boltzmann
e T é a temperatura absoluta.

Os dados de condutividade em dc, medidos em 1Hz, seguem a lei de Arrhenius
muito bem na faixa de temperatura 350°C — 450°C. Os valores calculados da energia de
ativacdo, Ea, foram obtidos pelo coeficiente angular do grafico de Arrhenius e o valor
encontrado foi 1,27 eV. O grafico de Arrhenius da condutividade éhmica das amostras é

mostrado na Figura 37.

Figura 37. Energia de ativacdo para o BBT através da Equacéo de Arrhenius.
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Fonte: Préprio Autor.

O valor da Ea para condutividade sugere uma possibilidade de que a conducgéo
ibnica na faixa de alta temperatura é devido a vacancias de oxigénio. Além disso, foi medida a
energia de ativagdo para BBT na mesma faixa de temperatura através do deslocamento da
frequéncia do modulo elétrico imaginario, onde o valor encontrado € 1,13 eV, como mostrado

na Figura 37, estando de acordo com os valores obtidos para a condutividade.
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5.2.4.2. MEDIDAS NA REGIAO DE MICRO-ONDAS

As propriedades dielétricas na faixa de micro-ondas foram analisadas pelo método
Hakki-Coleman, onde um cilindro ceramico foi fabricado com relacdo altura/raio
aproximadamente de uma unidade (Tabela 8). A permissividade dielétrica e perda dielétrica
foram calculadas pela analise do modo transversal elétrica TEq;1 € 0s resultados obtidos
mostram que o BBT apresenta uma permissividade dielétrica (¢' = 52,40) e uma perda
dielétrica (tg & = 8,35 x 10°).

Figura 38. Deslocamento do modo HE;15 com a variacdo de temperatura.
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Fonte: Proprio Autor.

A estabilidade térmica do BBT na faixa de micro-ondas foi realizada pelo método
SFS [SILVA, 2012] devido a alta perda dielétrica apresentada pelo BBT, tornando-se
impossivel controlar a mudanca do modo de TEp;; com o aumento da temperatura. A
configuracdo proposta por Silva tem como finalidade o monitoramento da mudanca do modo
de HE;15 com o aumento da temperatura, usando a configuragdo de uma antena ressoadora
dielétrica. Os resultados obtidos por esta metodologia mostraram que BBT apresenta um
elevado valor negativo do coeficiente de temperatura da frequéncia ressonante (-420,31 ppm °
C™), Tabela 8 e Figura 38.

Os resultados das propriedades dielétricas apresentados na regido de micro-ondas
em conjunto com a densidade relativa (o; = 0,56) mostraram que a permissividade dielétrica

pode atingir valores maiores, isto devido a sua baixa densidade relativa apresentada pelo BBT
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(Tabela 8), ressaltando que a temperatura de sinterizacdo utilizada no trabalho foi 950°C,
contrariando os valores encontrados na literatura, onde a temperatura de sinterizacdo é acima
de 1000°C.

Tabela 8. Propriedade dielétricas na regido de micro-ondas.

Propriedades dielétricas do BBT em Micro-ondas.

€ 52,40 a (mm) 8,839
tg & 0,0835 h (mm) 8,794
7 (ppm °C™) -420,31 a’h 1,01

Fonte: Proprio Autor.

5.3. FUNDENTES

Com os resultados apresentados para a fase pura, a ado¢do de um fundente para
melhorar as propriedades elétricas e dielétricas do BBT se fez necessario, isto devido a baixa
temperatura de sinterizacdo utilizada neste trabalho que foi de 950°C, enquanto que
temperaturas de sinterizacdo utilizada em trabalhos existentes na literatura sdo maiores que
1000°C [BOBIC, 2010; KUMAR, 2011; FANG, 2012].

Assim para melhorar a densidade relativa do BBT a adicdo de um fundente foi
realizada. Os fundentes escolhidos para ajudar no processo de sinterizacdo foram: os 6xidos
de zinco (ZnO) e oxido de niobio (Nb,Os), a escolha destes o0xidos foi de forma aleatoria ndo
tendo nenhuma caracteristica especifica como fator determinante, como por exemplo, a
temperatura de fusdo destes Oxidos, uma vez que a temperatura de fusdo destes éxidos sdo
maiores que a temperatura de sinterizacdo do BBT.

O estudo do efeito da adi¢do do ZnO e/ou do Nb,Os sobre as caracteristicas finais
das ceramicas feitas a partir do BBT, serd abordado nestes topico como por exemplo, 0s
estudo das densidades relativas das cer@micas adicionadas, bem como as propriedades
elétricas e dielétricas como a permissividade dielétrica, da perda dielétrica, da energia de

ativacéo, coeficiente de temperatura da capacitancia (TCC) e o coeficiente de temperatura da
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frequéncia de ressonancia (t: ), onde estes estudos elétricos e dielétricos foram feitos nas faixa
de frequéncia referentes regido de radiofrequéncia e para regido de micro-ondas.

As composicoes de ZnO e de Nb,Os utilizadas neste trabalho foram em % massa de 1, 2, 5 e
10%.

5.3.1. ESTUDO DA DENSIDADE

O estudo da densidade das ceramicas obtidas da adi¢do de ZnO e de Nb,Os se deu
através da Picnometria. Os calculos das densidades tedricas foram baseados através das
equacdes 31 e 32. Uma corre¢do nas densidades teoricas se faz necessario devido os fundentes
apresentarem temperaturas de fusdo muito grandes (> 1300°C) o que indica que ndo ha perdas
por volatilizacdo destes 6xidos no processo de sinterizacdo das ceramicas, onde a temperatura
utilizada foi de 950°C, em outras palavras, o produto final da ceramica adicionada de ZnO e
Nb,Os tem a presenca do BBT e do 6xido adicionado.

100
= 31
pcomposno %BBT . %Zno ( )
Peer  Pzno
100
pcompésito = (32)

0 0,
/OBBT + A)szos

PseT  Pnb,0,

As medidas de Picnometria para as amostras ceramicas de BBT adicionadas com
oxido de zinco sdo mostradas na Tabela 8, onde pode se observar que as densidades absolutas
medidas aumenta com o aumento da concentracdo de ZnO, este comportamento é o oposto do
previsto pela Equagdo (31), onde o aumento de 6xido de zinco na ceramica iria fazer com que
a densidade absoluta da ceramica fosse diminuindo, uma vez que a densidade do ZnO (p =
5,61 gcm™) é menor do que a do BBT (p = 7,5 gcm™), isto se tratando dos monocristais de
ZnO e do BBT. O mesmo comportamento é observado na adi¢do de Nb,Os (p = 4,60 g.cm™)

como pode ser visto na Tabela 9. Esta anomalia observada no crescimento das densidades do
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BBT adicionado de ZnO e de Nb,Os esta associado a acdo sinterizante destes fundentes sobre
0 BBT, que tem como finalidade aumentar a densidade do BBT.

Tabela 9. Densidades teoricas, absolutas e relativas para as ceramicas de BBT adicionado com
Zn0.

% ZnO Pteorico Pabsoluta Prelativa
g.cm™ g.cm?
0 7,50 4,17 0,56
1 1,47 4,54 0,61
2 7,45 4,96 0,67
5 7,38 5,46 0,74
10 7,26 5,59 0,77

Fonte: Proprio Autor.

Tabela 10. Densidades tedricas, absolutas e relativas para as ceramicas de BBT adicionada
com NbOs.

% Nb,Os Pteorico Pabsoluta Prelativa
g.cm™ g.cm?
0 7,50 4,17 0,56
1 7,45 4,07 0,55
2 7,40 4,29 0,58
5 7,26 4,38 0,60
10 7,03 4,29 0,61

Fonte: Proprio Autor.
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Entretanto ao observarmos a densidade relativa das cerdmicas adicionadas com o
ZnO e com 0 Nb,Os, como pode ser visto nas Tabela 9 e 10 e nas Figuras 39 e 40 pode-se
notar que com o aumento da adi¢cdo do ZnO e do Nb,Os as densidades relativas crescem
também, evidenciando o efeito sinterizante deste fundentes sobre o BBT, uma vez que a
temperatura de sinterizacdo permaneceu abaixo dagquelas comumente utilizadas em diversos
trabalhos na literatura [BOBIC, 2010; KUMAR, 2011; FANG, 2012].

Figura 39. Densidade relativa do BBT-ZnO com o aumento da % massa de ZnO.
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Fonte: Préprio Autor.
Figura 40. Densidade relativa do BBT-Nb,Os com 0 aumento da % massa de Nb,Os.
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Ao comparar os dois fundentes utilizados para melhorar a densidade relativa do
BBT, constatou-se que a adi¢do de Oxido de zinco apresentou os melhores resultados de
densificacdo do BBT, atingindo os maiores valores de densidade relativa, mesmo na menor
concentracdo de ZnO a densidade relativa apresentou valores maiores do que o maior valor de
densidade relativa apresentado com a adi¢do de Nb,Os.

5.3.2. ESTUDO DA MORFOLOGIA

A Microscopia Eletrénica de Varredura (MEV) ird fornecer informacdes
qualitativas a respeito da morfologia superficial das ceramicas fabricadas. O estudo da
morfologia superficial destas ceramicas ira mostrar ou revelar o quanto a ceramica esta mais
ou menos densa do que a ceramica de BBT pura.

A densidade de poros ou “buracos” presente na superficie das ceramicas € o
tamanho dos gréos presentes sera uma ferramenta para fazer esta analise qualitativa.

Para a adicdo de ZnO na ceramica de BBT, as micrografias obtidas sdo mostradas
nas Figura 41a, Figura 41b e Figura 41c. O comportamento observado para a adi¢do de ZnO é
de um aumento do tamanho de grdo e da diminuicdo da quantidade de poros ou buracos
presentes na superficie das ceramicas adicionadas de ZnO. A analise da morfologia superficial
do BBT adicionada de ZnO corrobora com os resultados obtidos da Picnometria, ou seja, em
relagdo ao BBT puro a adigdo de dxido de zinco aumentou a densidade relativa das ceramicas
onde a variacéo foi de aproximadamente de 21%.

Ao se analisar as micrografias presentes na Figura 41 pode-se observar que com o
aumento da concentracdo de Nb,Os (Figura 41e, Figura 41f e Figura 41g) a quantidade de
poros ndo diminui e o tamanho do grédo aumenta, respectivamente em relacdo ao BBT puro
(Figura 41d), este efeito observado é reforgado através da Figura 41, onde a densidade relativa
das ceramicas adicionadas aumentou muito pouco em relacdo a ceramica de BBT puro, em
termos percentuais o0 aumento foi de aproximadamente de 5% apenas , 0 que realmente ndo
seria notado uma variacdo apreciavel da diminuicdo de poros ou buracos e do aumento dos
gréos das ceramicas de BBT adicionadas com Nb,Os.

Observa-se que através das andlises da morfologia superficial das ceramicas
adicionadas de ZnO e de Nb,Os que apesar da adi¢do destes fundentes, o0 ZnO apresentou 0s
melhores resultados de densificagdo, sendo assim este fundente mais indicado para melhorar o

processo de sinterizacdo do BBT.
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Figura 41. Micrografias das ceramicas sinterizadas de BBT dopadas com: (a) 1% ZnO, (b) 5%
Zn0O, (c) 10%Zn0O, (d) BBT, (e) 1% NbyOs, (f) 5% Nb,Os e (g) 10% Nb,Os.
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5.3.3. ESTUDO DAS PROPRIEDADES ELETRICAS E DIELETRICAS

Como visto em topicos anteriores com a adi¢do de um fundente como o ZnO ou
Nb,Os houve uma melhora da densidade relativa de todas as amostras ceramicas de BBT.
Assim € esperado que as propriedades dielétricas das ceramicas de BBT também melhorem.
Neste topico serdo apresentados os resultados obtidos para as medidas elétricas e dielétricas
das cerdmicas de BBT adicionadas de ZnO e Nb,Os.

Foram analisadas as ceramicas de BBT na forma de pastilhas para anéalise
dielétrica na regido de radiofrequéncia. Com adicdo de ZnO, os resultados obtidos sdo
mostrados nas Figuras 42, 43 e 44 onde sdo mostrados a variagdo da permissividade
dielétrica, da perda dielétrica e da condutividade com o aumento da concentragdo de ZnO,
respectivamente. Como pode ser observado na Figura 42, a adicdo de ZnO promoveu um
aumento da permissividade dielétrica do BBT em relacdo a fase pura até a concentracdo de
2% de ZnO, acima desta concentracdo a permissividade dielétrica teve uma diminuicdo, mas
tendo valores acima do BBT puro, diferentemente do esperado, onde se esperava um aumento
da permissividade com o aumento da concentracdo de ZnO. Devido ao aumento da densidade
relativa das ceramicas de BBT, foi observado um maximo de ¢’, a explicacdo para tal
comportamento pode estar associado a € do ZnO presente na ceramica de BBT, ou seja, no
caso da adicdo do ZnO pode-se prever dois processo que compete para o valor final do &” do
BBT, onde um melhora a permissividade dielétrica do BBT ( efeito sinterizante do ZnO) e o
outro que diminui o €’ devido a baixa permissividade do ZnO.

Para a perda dielétrica, Figura 43, foi observado uma diminuicdo dos valores de
perda atingindo os menores valores para a adigdo de 10% de ZnO. A condutividade
apresentada pelas ceramicas de BBT adicionada de ZnO apresentaram um aumento com 0
acréscimo do fundente. Assim como na permissividade dielétrica, foi observado um méaximo
para condutividade (Figura 44) na concentracdo de 2% de ZnO, também foi constatado um
aumento da condutividade do BBT com o aumento da frequéncia, que é perfeitamente
explicado através da analise da reatancia capacitiva de um circuito RC em corrente alternada,
uma vez que X, = (oC)™, quanto maior a frequéncia do campo elétrico aplicado menor sera o

valor de X diminuindo a impedéncia e aumentando a condutividade AC das ceramicas.



Figura 42. Efeito da adi¢do de ZnO na permissividade dielétrica do BBT.
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Figura 43. Efeito adigdo de ZnO na perda dielétrica do BBT.
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Figura 44. Efeito da adicdo de ZnO na condutividade AC das ceramicas de BBT.
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O efeito do aumento da concentracdo de 6xido de nidbio na cerdmica de BBT
sobre as propriedades dielétricas foram mais perceptiveis que as ceramicas adicionadas de
Zn0. Na Figura 45, pode-se observar que com o aumento da adi¢do de Nb,Os na ceramica de
BBT, a permissividade dielétrica aumenta com o a adi¢do do fundente, ao contrario do que foi
observado no estudo da densidade, onde se observou um aumento de 5% nos valores da
densidade relativa, embora no estudo dielétrico desta mesma cerdmica foi observado um
aumento de 64,71% na permissividade dielétrica da ceramica de BBT.

A perda dielétrica para a ceramica de BBT adicionada de Nb,Os mostrou que com
0 acréscimo do fundente houve uma diminui¢do dos valores da perda dielétrica, Figura 46,
mas ficando na ordem de 107, comportamento semelhante ao observado nas ceramicas de
BBT adicionadas de ZnO.

A condutividade observada na ceramica de BBT adicionada de Nb,Os mostrou
um aumento do valor da condutividade (Figura 47) com um aumento da concentracdo de

Oxido de nidbio, tendo porem um maximo de condutividade para a concentracao de 1%.
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Figura 45. Efeito da adicdo de Nb,Os na permissividade dielétrica do BBT.
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Figura 46. Efeito da adicdo de Nb,Os na perda dielétrica do BBT.
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Ao comparar as propriedades dielétricas das cerdmicas de BBT adicionada de
ZnO e de Nb,Os pode-se constatar que a permissividade dielétrica obteve valores mais alto
para as adi¢des de 0xido de niobio. As perdas obtiveram 0 mesmo comportamento, contudo

apresentando valores menores para as ceramicas de BBT adicionadas de ZnO, onde obteve-se
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valores na ordem de 10, Para a comparacdo da condutividade, ambos fundentes mostraram a

mesma ordem de grandeza e um comportamento semelhante.

Figura 47. Efeito da adicdo de Nb,Os na condutividade do BBT.
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As medidas elétricas e dielétricas na regido de radiofrequéncia foram conduzidas
em diversas temperaturas, abrangendo uma faixa de temperatura de 30°C a 450°C para se
obter pardmetros como a energia de ativacdo das ceramicas, temperatura de Curie e 0
coeficiente de temperatura da capacitancia (TCC). Para o inicio das discussdes destas medidas
feitas ha diversas temperaturas, vale ressaltar que estes trés parametros sdo importantes para
elaboracdo de um projeto de engenharia, uma vez que o engenheiro deve ter a total confianca
que todos os parametros elétricos e dielétricos estejam dentro dos padrdes estabelecidos para
0 projeto seja qual for a temperatura utilizada.

A energia de ativacdo dos portadores de carga de uma cerdmica ou do 6xido de
estudo, se da através de duas metodologias em que se aplica a equacdo de Arrhenius. A
primeira metodologia a ser empregada € o monitoramento da frequéncia de ressonancia do
modulo elétrico imaginario, da permissividade dielétrica imaginéria ou da impedancia

imaginaria, onde se emprega a seguinte equacao:
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(33)

A segunda metodologia consiste em monitorar a evolucdo da condutividade DC

na frequéncia de 1 Hz com o aumento da temperatura, seguindo a Equacdo 34. Entretanto,

todas as medidas realizadas foram em corrente alternada e os graficos de condutividade vs

frequéncia, Figuras 44 e 47, ndo apresentam um platd de condutividade constante tanto nas

ceramicas de BBT adicionadas de ZnO e de Nb,Os, onde poderiam ser extraidas as

condutividades D.C..

Ea
Y

(34)

Tabela 11. Energia de ativagdo para as ceramicas de BBT adicionadas de ZnO e Nb,Os

calculadas pelo modulo elétrico.

Ea (eV)

%

ZnO Nb2Os
0 1,13 1,13
1 1,17 1,11
2 1,17 1,30
5 1,23 1,00
10 0,70 0,41

Fonte: Proprio Autor.

A energia de ativacdo para a ceramica de BBT adicionada de ZnO sdo mostradas

na Tabela 11 e na Figura 48, onde é observado que com o aumento da concentracdo de ZnO a

energia de ativacdo da cerdmica de BBT cresce suavemente até 5% do fundente e cai para o

menor valor de energia de ativacdo na concentracdo de 10% de ZnO (E; = 0,70 eV). O efeito



104

da adicéo do oxido de zinco até 5% mostra que a energia requerida pelos portadores de cargas
para promover a conducdo é aumentada, diminuindo na concentragdo de 10%. Este
comportamento pode ser explicado devido o ZnO ser um semicondutor, em outras palavras, a
conducdo do ZnO é maior do que a do BBT, o que é reforgado nos gréaficos da Figura 44. O
efeito do aumento da Ea na faixa de 1 a 5% de ZnO na ceramica de BBT pode estar associado
ao aumento da densidade relativa do BBT (Tabela 9 e Figura 39) onde é observado duas
regides distintas, uma com aumento rapido da densidade relativa (faixa de 0-5%) e outra com
aumento menos acentuado na faixa de 5-10%, onde nesta faixa o efeito sinterizante ja ndo é
tdo acentuado quanto na regido anterior e algumas propriedades fisicas do ZnO, como a

densidade, comeca ser evidenciado.

Figura 48. Efeito da adicdo de ZnO na energia de ativacdo do BBT.
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Figura 49. Efeito da adicdo de Nb,Os na energia de ativacdo do BBT.
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Figura 50. Efeito da adigdo de ZnO sobre TCC das ceramicas de BBT em vérias frequéncias.
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Tabela 12. Valores de TCC para as ceramicas de BBT adicionadas de ZnO em diversas

frequéncias.

TCC (ppm.°C™)

Frequéncia BBT-00 BBT-1Zn BBT-2Zn BBT-5Zn BBT - 10Zn

1Hz 38632,0  828,0 7549,8 162114,0 27815,7

10 Hz 25516  1617,0 1859,0 1256,7 624,4
100 Hz 2191,7 17153 1772,3 1253,0 979,5
1 kHz 1816,3  1860,9 1672,7 1230,0 435,5
10 kHz 1757,0  1812,7 1645,4 1058,1 302,8
100 kHz  1742,4  1809,5 1592,6 987,1 283,8
1 MHz 17579 18117 1563,5 977,5 305,7

Fonte: Proprio Autor.

O efeito da adicdo dos dois fundentes sobre a energia de ativacdo mostra que o
oxido de zinco aumenta a energia necessaria para a conducao dos portadores de carga numa
faixa mais ampla de concentracdo do que o 6xido de nidbio e o efeito do ZnO sobre a E, €
mais regular do que 0 Nb,O:s.

O coeficiente de temperatura da capacitancia (TCC) é um fator importante para
aplicacdo em eletrébnica, uma vez que qualquer dispositivo que possua componentes
capacitivos em sua estrutura é importante saber o valor da capacitancia deste dispositivo, bem
como a variagdo da mesma com o aumento da temperatura. Os TCCs medidos para a
ceramica de BBT adicionada de ZnO sdo mostrado na Tabela 12 e na Figura 50. Os
comportamentos observados sdo os seguintes:

a) Diminuicdo do valor do TCC, no geral, com o aumento da frequéncia;

b) Diminuicdo do valor do TCC com o aumento da concentragéo de ZnO.
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Estes comportamentos observados sdo explicados devido a tendéncia natural de a
permissividade dielétrica diminuir com o aumento da frequéncia, isto é devido a desativacédo
dos dipolos elétricos como consequéncia ao curto periodo de tempo que estes dipolos elétricos
tém para se orientarem ao campo aplicado, assim quanto menos dipolos orientados menor sera

a variacdo da capacitancia com aumento da temperatura.

Figura 51. Efeito da adicdo de Nb,Os no TCC das ceramicas de BBT.
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Fonte: Proprio Autor.
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Tabela 13. Valores de TCC para as ceramicas de BBT adicionadas de Nb,Os em diversas

frequéncias.

TCC (ppm°C™)

Frequéncia BBT-00 BBT-1Nb BBT-2Nb BBT-5Nb BBT - 10Nb

1Hz 38632  4872,56 518,43 22493,65 4966,85

10 Hz 2552 938,00 469,40 1036,49 1962,13

100 Hz 2192 1079,32 1687,63 1861,00 1799,14

1 kHz 1816 1119,62 1827,72 1718,18 1461,41

10 kHz 1757 1048,71 1767,57 1681,14 1417,12

100 kHz 1742 978,73 1723,03 1626,76 1372,04

1 MHz 1758 919,35 1687,66 1602,57 1347,73

Fonte: Préprio Autor.

O segundo comportamento observado pode estar associado ao fato do ZnO apresentar um
TCC negativo, onde tal afirmacdo pode se comprovada com o decréscimo do TCC com o
aumento da concentracdo do ZnO na ceramica de BBT. A disperséo dos valores apresentado
na frequéncia de 1 Hz esté associado ao fundo de escala do equipamento.

Para as adi¢es de Nb,Os na ceramica de BBT, foi observado 0 mesmo comportamento visto
para adigdes de ZnO, entretanto a adicdo de Nb,Os apresentou valores de TCC superiores ao
que foram obtidos da ceramica de BBT adicionada de ZnO, o que mostra que o TCC de 6xido

de nidbio tem um valor menor do que o do ZnO em maodulo.



Figura 52. Efeito da adi¢cdo de ZnO na temperatura de Curie do BBT.
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Como visto no topico 5.2.4.1 a temperatura de Curie do BBT apresentou um valor

de 439°C, assim para as ceramicas de BBT adicionadas de ZnO e Nb,Os, 0 efeito destes

fundentes sobre a temperatura de Curie do BBT foram analisado.

Ao analisar os graficos da Figura 52a, 52b e 52¢ para as frequéncias de 100 Hz, 1 KHz e 100

KHz respectivamente, pode-se observar que a adi¢cdo de ZnO ndo alterou significativamente a

temperatura de Curie em todas as concentragcfes estudadas, a Unica alteragdo observavel é a

intensidade do méaximo de ¢’, onde 0 BBT com 2% de ZnO apresentou valores superiores as

demais adicdes, mostrando uma relacdo com as medidas da permissividade dielétrica a

temperatura ambiente, Figura 42, onde é observado o maior valor de ¢ para 0 BBT com 2%

de ZnO.



Figura 53. Efeito da adicdo de Nb,Os na temperatura de Curie do BBT.
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O efeito da adi¢do de Nb,Os mostrou comportamento semelhante ao ZnO, ou seja,

ndo houve variagdes significativas da temperatura de Curie com a concentra¢do de Nb,Os,

também observou-se que intensidade dos maximos obtidos seguiu 0 mesmo comportamento

mostrado na Figura 45 para a permissividade dielétrica do BBT adicionada de Nb,Os .

As propriedades dielétricas do BBT e de suas adi¢cdes também foram analisadas

na faixa de micro-ondas. A metodologia utilizada para a medida das propriedades dielétricas

foi a metodologia de Hakki-Coleman, onde o modo TEq; foi utilizado para o calculo da

permissividade dielétrica e da perda dielétricas do BBT e suas adices.
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Figura 54. Permissividade dielétrica das ceramicas de BBT adicionadas de ZnO e Nb,Os

obtidas na regido de micro-ondas.
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Fonte: Proprio Autor.

As caracteristicas dielétricas do BBT adicionado de ZnO séo mostrado na Figura
54 e na Tabela 14, onde é observado que com o aumento da concentracdo do ZnO a
permissividade dielétrica também aumenta, ao contrario do que foi observado na faixa de
radiofrequéncia, assim a tendéncia de crescimento da permissividade dielétrica segue o
comportamento visto nas medidas de densidade relativa, ou seja, um comportamento
crescente com o0 aumento da concentragdo do ZnO na ceramica, em relacao a perda dielétrica
foi observado um maximo para concentracdo de 1%, com valor superior ao BBT puro, nas
demais concentracdes o efeito do ZnO foi de uma diminuicéo da perda dielétrica com valores
menores ao BBT puro. Entretanto, as perdas dielétricas medidas apresentaram valores na
ordem de 1072

Apesar dos valores de h/a, razdo entre a altura e o raio do ressoador dielétrico,
estarem distante do valor unitério para alguns valores de concentracdo de ZnO, a identificacdo
do modo TEo; e por conseqiiéncia a obtencdo dos pardmetros dielétricos das ceramicas foi
possivel. O método de Hakki-Coleman requer uma condicéo de relagdo de raio e altura onde o
valor desta relacdo “se aproxima” de um. Esta condi¢do deve ser obrigatoriamente seguida
para amostras de perdas dielétricas muito baixas (tg 8<<1x10®). A justificativa para esta

relagdo h/a = 1 reside no fato de que nesta relacdo o modo TEq; terd o seu melhor fator de
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qualidade, possibilitando a medida de perdas dielétricas muito baixa e no caso de ceramicas
da familia dos Aurivillius as perdas dielétricas caracteristicas sio na ordem de 102, assim a
perda da relacdo do raio ser igual a altura pode ser ignorada e comprovada com os resultados

obtidos pelas ceramicas adicionadas de Nb,Os.

Tabeal 14. Valores da €’, tg 6 e a relacdo h/a das ceramicas adicionadas de ZnO e Nb,Os.

Zn0O Nb,Os

%

g tg o h/a g tg o h/a
0 33,85 5,08x107 0,96 33,85 5,08x10 0,96
1 33,61 6,61x10 0,90 46,72 5,13x10 1,00
2 4896  4,51x107 0,78 25,27 5,56x10 1,00
5 58,93  4,48x107 0,77 32,30 3,05x10 0,97
10 70,24  512x107 0,72 36,13  3,12x107 1,00

Fonte: Proprio Autor.

A andlise dielétrica do BBT adicionada de Nb,Os pode ser visto nas Figuras 54,
55 e na Tabela 14, como nas observacOes da adicdo de ZnO o comportamento da
permissividade dielétrica seguiu 0 comportamento observado no estudo da densidade relativa,
onde as mesmas variam muito pouco com o aumento da concentracdo de Nb,Os, ou seja, 0s
valores de permissividade dielétrica ndo teve alteracdes significativas em relacdo a pura e
apresentando valores inferiores aos obtidos com a adicdo de ZnO. Para as perdas dielétricas,
em geral apresentaram valores proximos ao do BBT, com perdas na ordem de 10, mas com
valores menores obtidos pelo BBT puro e do BBT adicionado de ZnO. Todas as relagcdes de
raio e altura mostraram muito proximo de um e confirmando os resultados de que a relacédo de
raio e altura da adicdo de ZnO ndo influiu na medida das propriedades dielétricas do BBT

adicionado de 6xido de zinco.
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Figura 55. Perda dielétrica das ceramicas de BBT adicionadas de ZnO e Nb,Os obtidas na

regido de micro-ondas.
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Fonte: Préprio Autor.

Com as propriedades dielétricas definidas para regido de micro-ondas passou-se
para estudo destas propriedades com a variacdo de temperatura, aonde ird se medir o
coeficiente de temperatura da frequéncia ressonante ou simplesmente t: . A medida do t; € um
importante parametro para engenharia na atualidade, visto que muitos dispositivos que a
sociedade utiliza estdo situados na faixa de micro-ondas, e estudar como o material que
compde estes dispositivos se comporta a uma mudanca de temperatura € um fator necessario
para a concepc¢do de um projeto de engenharia eletrénica e elétrica.

Tradicionalmente a metodologia empregada para o estudo do t; seria o
monitoramento do modo TEp; com o aumento da temperatura e usando o0 arranjo
experimental do método de Hakki-Coleman. Entretanto como a visualizagdo do modo fica
comprometida devido ao alargamento do modo por causa da alta perda dielétrica do BBT, foi
utilizada a metodologia empregada por Silva et al [SILVA, 2012], onde é feito o
monitoramento do modo HE;15 com 0 aumento de temperatura usando o arranjo experimental
de uma antena ressoadora dielétrica (ARD ou DRA, em inglés).

Os resultados obtidos sdo mostrados na Figura 56 e na Tabela 15, os resultados
obtidos demonstram o efeito dos fundentes sobre o valor de t; do BBT. Ambos fundentes

mostram que o t; tende ao valor zero com o0 aumento da concentragcdo dos dois fundentes. Ao
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analisar a regido de linearidade dos graficos da Figura 56, constatou-se que as concentragdes

para um valor de 1 =0 seriam de 12% para ZnO e 15,69 % para Nb,Os.

Figura 56. Efeito da adi¢do de ZnO e do Nb,Os no t; das ceramica de BBT.
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Fonte: Proprio Autor.

Este comportamento j& era previsto devido o estudo do TCC para a regido de

radiofrequéncia onde t; pode ser calculado pela equacdo abaixo:

r, =—a —-= (35)

Onde, o, € o coeficiente expansdo linear do material e ndo desvia significativamente do valor
de 8107 até 810°K™ numa ampla faixa de temperatura para materiais ceramicos dielétricos e
1. € 0 coeficiente de temperatura da permissividade que € um valor proximo ao TCC sendo
este valor em geral muito maior do que o,. Assim como TCC apresentou valores positivos e
tendendo ao zero, era esperado 0 mesmo comportamento na regido de micro-ondas. O ideal
seria que tanto o TCC quanto o t; fosse 0 mais proximo possivel do valor zero, pois 0

comportamento de um dispositivo eletrénico sofreria pouca influéncia da temperatura do
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ambiente em que estd submetido. A porosidade do material exerce dependéncia destes

valores. Portanto, sua diminuicdo tende a aumentar a estabilidade térmica dos dispositivos.

Tabela 15. Valores de t; para as ceramicas de BBT adicionads de ZnO e de Nb,O:s.

1 (ppm.°C™)

%

ZnO Nb,Os
0 -420,31 -420,31
1 -573,41 -554,38
2 -466,30 -396,95
5 -393,92 -302,18
10 -81,91 -181,43

Fonte: Proprio Autor.

5.4. ESTUDO DE ANTENA

A aplicacdo e o estudo das cerdmicas obtidas nesta tese sdo foco deste topico,
onde se procurou testar os ressoadores dielétricos fabricados para os estudos dielétricos na
regido de micro-ondas como antenas. O estudo consistiu em sintonizar o ressoador dielétrico
para se obter a menor perda de retorno possivel e verificando que esta fique abaixo de -10dB,
onde este € o maior valor permitido de perda de retorno para que uma antena opere de forma
satisfatoria. A outra parte envolve o estudo através da simulagdo numérica da DRA para se
adquirir parametros de campos distante como 0 ganho da antena, diretividade, eficiéncia e 0
diagrama de radiacdo que s6 sdo possiveis obter em uma camera anecdica.

A simulagdo numérica traz estas informages com dados bem proximos daqueles
obtidos numa camera anecdica. Para que os dados obtidos por simulagdo numérica sejam tdo
préximos da realidade, a simulacdo numérica deve apresentar resultados semelhantes aos
obtidos experimentalmente como o parametro S;3, as impedancias de entrada, a frequéncia de

operacdo da DRA e a largura de banda a -10 dB que sdo medidos em laboratoério através de
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uma analisador de rede. Assim estes parametros serdo os indicadores de quanto a simulacdo
numérica estd proxima da realidade.

Representar graficamente uma amostra com todos os detalhes e imperfei¢des
inerentes a uma DRA real em se tratando que todas as DRAs utilizadas foram fabricadas de
forma “artesanal” e, como ter uma precisdo micrométrica da posicdo em que a DRA esta
localizada em relacdo a sua alimentacdo. Demandaria tempo e habilidade que certamente
iriam fazer com este estudo levasse um tempo demasiadamente grande para ser concluido.
Assim como sugerido na Figura 23 do tdpico 4.5, o uso de gaps de ar entre a sonda de
alimentacdo e a DRA e gaps de ar entre a DRA e o plano de terra foram inseridos para
minimizar os erros provenientes de um modelo que ndo correspondem fielmente a realidade.

Depois do exposto como foi conduzida a simulacdo numérica, as DRAs de BBT
adicionada de ZnO, foram simuladas e os resultados séo apresentados nas Figuras 57, 58, 59 e
na Tabela 16. Na Figura 57 sdo mostradas as perdas de retorno experimentais e simuladas.
Nos gréaficos apresentados pode-se notar uma boa concordancia com o0s resultados
experimentais e dos obtidos por simulacdo numérica e que sdo reforcados pelos pequenos
erros calculados para a largura de banda, frequéncia de operacdo e do parametro S;; que séo
mostrados na Tabela 16, onde os erros para estes trés parametros estdo abaixo de 10 %
reforcando a boa concordancia dos resultados. Os maiores erros obtidos para os dados
simulados foram para as larguras de banda onde os erros ficaram em torno de 6% para as
amostras adicionadas de ZnO, estes erros podem estar associados as imperfeicdes inerente as
ceramicas fabricadas e bem como a uma possivel diferenca da perda dielétrica utilizada na
simulacdo numérica que foi medida na metodologia de Hakki-Coleman e a frequéncia do
modo TEo; € superior a da frequéncia do modo HE;;5 da DRA, assim uma possivel alteracéo
no valor da perda dielétrica é possivel. Na questdo das imperfeicGes o fator de qualidade,
consequentemente a largura de banda dos modos, é influenciada pela geometria da DRA.
Assim as imperfeicdes que ndo sdo contempladas no modelo numérico, ou seja, ndo sdo
desenhadas com total fidelidade podem alterar a largura de banda.

As impedancias de entrada simuladas e medidas mostraram boa concordéncia e
pequenos erros entre si como pode ser visto na Tabela 16 e Figura 58.

Os diagramas de radiacdo para as DRAs de BBT adicionada de ZnO sdo
mostrados na Figura 59, onde mostram que todas as antenas estudadas estdo irradiando na
direcdo de 6 = 0°, e todos mostram mesmo perfil de radiacdo. Os pardmetros de campo
distante obtidos pela simulacdo numerica, Tabela 16, demonstram que 0 ZnO ndo modificou

significativamente o ganho, a eficiéncia e a diretividade da antena, apresentando baixos
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valores de ganho (média de 1 dBi) e baixa eficiéncia (média de 30%). A largura de banda da
DRA foi o parametro que foi mais afetado pela adicdo de ZnO, onde foi observado o
estreitamento da largura de banda com o aumento da concentra¢do do 6xido de zinco, onde
este efeito era esperado devido a largura de banda do modo HE;1;5 ser bastante influenciada

pela permissividade dielétrica do material como pode ser visto na equacdo abaixo:

_ 138 2,05 i_i a ’
Que,, =0,010075! h[1+100e [Zh 80@“ (36)

Onde a Equacéo (36) mostra o fator de qualidade do modo HE;35, assim quanto
maior for a permissividade da DRA maior ira ser o fator de qualidade e menor sera a largura
de banda da antena. Como a permissividade dielétrica das DRAs de BBT adicionadas de ZnO
crescem com o aumento da frequéncia, como foi visto anteriormente, era esperado que a
largura de banda também seguisse o comportamento inverso, vale ressaltar que as perdas

dielétricas mostradas nos estudos dielétricos poderiam alargar a banda da antena.



Tabela 16. Parametros da medida de antena das DRA estudas.
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Parametro BBT BBTZnl BBTZn2 BBTZn5 BBTZnl10
a (mm) 8,839 8,586 8,319 8,108 8,0125
h (mm) 8,794 8,617 8,523 8,342 8,355
& 52,54 58,20 70,70 65,90 69,26
o 0,050 0,043 0,0305 0,025 0,0254
Eficiéncia 32,51 24,49 33,96 30,39 28,89
Ganho (dBi) 1,12 0,82 1,16 1,03 0,96
D"ig\éigade 3,45 3,33 3,41 3,39 3,32
BWoxperimentl 0,0890 00693 00575 00457  0,0460
BWammatado 0,0896 00738 00535 00429  0,0436
Erro(%) 0,67 6,49 6,96 6,13 5,22
fopermena(GHZ)  2,2652 20501 2,0520  1,9885  1,9542
foimutaco(GHZ) 22650 20501 20520  1,9887 1,9541
Erro(%) 0,008 0,00 0,00 0,01 0,01
Zoprmenat(ONMS) 49,1256 51,0815 53,5222 44,9803 47,2614
Zomoado(ONMS) 48,3354 52,1848 52,7880 44,7505 46,8429
Erro (%) 1,63 2,16 1,37 0,53 0,89
S1lopermenai(dB)  -29578 28,2804  -30,0312  -25,4080  -28,8920
Sllomuaso(dB) 29584 20,4825 31,4992  -245007  -29,0150
Erro(%) 0,02 4,25 4,89 3,22 0,43

Fonte: Proprio Autor.
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Figura 57. Perda de retorno simulada e experimental para as DRAs de BBT adicionada de
Zn0:(a) 1%Zn0O, (b) 2% ZnO, (c) BBT puro, (d) 5% Zn0O, (e) 10 %ZnO.
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Figura 58. Impedéancia de entrada simulada e experimental para as DRAs de BBT adicionada
de Zn0:(a) 1%2Zn0O, (b) 2% ZnO, (c) BBT puro, (d) 5% Zn0O, (e) 10 %ZnO.
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Figura 59. Diagrama de radiacdo para as DRAs de BBT adicionada de ZnO:(a) 1%Zn0O, (b)
2% ZnO, (c) BBT puro, (d) 5% ZnO, (e) 10 %ZnO.
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Para as DRAs adicionadas de Nb,Os os resultados obtidos mostraram boa
concordancia com os resultados experimentais como mostrados nos graficos nas Figuras 60,
61, 62 e na Tabela 17. Os maiores erros encontrados entre os resultados experimentais e 0s
resultados simulados, também estdo nas larguras de banda da antena a -10 dB. Todas as
eficiéncias mostraram ganhos superiores a 32%, sendo que para a concentracdo de 5%
apresentando o maior valor de eficiéncia de 42%. Os ganhos apresentando valores pequenos
por volta de 1,1 dBi para as concentracdes de 1, 2 e 10% , tendo a concentracdo de 5% o
maior valor de ganho (1,4 dBi). A largura de banda para as DRAs adicionadas de Nb,Os
cresceram de acordo com a permissividade dielétrica, apresentando maior valor de banda para
1% de Nb,Os e a menor para 5% de Nb,Os.

Os diagramas de radiacdo para a DRAs adicionadas de Nb,Os apresentaram-se
semelhantes as adicionadas de ZnO tendo o0 mé&ximo de radiacéo para 6 = 0°.

Na comparacdo dos dois fundentes as adicionadas de Nb,Os apresentaram 0s
melhores ganhos e as melhores eficiéncias. As maiores larguras de banda encontram-se para
as DRAs adicionadas de Nb,Os e as menores para ZnO. Os resultados, apesar de
apresentarem valores baixos de ganho e eficiéncia mostram que os valores na situagédo em que
foram medidos ndo apresentavam os melhores casamentos de impedancia da DRA com o
sistema de alimentacdo, o que pode ser um dos motivos destes parametros apresentarem
valores muito baixo, em conjunto com as altas perdas e permissividade dielétricas.

Para melhorar os valores de ganho e eficiéncia pode-se propor uma mudanca da

geometria, da altura e/ou do raio, bem como melhorar o casamento de impedéncia.



Tabela 17. Parametros da medida de antena das DRA estudas.
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Parametro BBT _ BBTNDL  BBTND2  BBTNb5  BBTNDILO
a (mm) 8,839 9,171 9,204 9,192 9,198
h (mm) 8,794 9,082 9,342 9,164 9,396
& 52,54 44,28 46 44,00 55,48
o 0,050 0,05 0,041 0,028 0,0435
Eficiéncia 32,51 32,78 33,87 42,21 35,00
Ganho(dBi) 112 115 112 141 113
D"ig\éigade 3,45 3,51 3,30 3,38 3,21
BWerperimenta 0,080 00972 _ 0089 _ 00688  0,0505
BWamutaco 0,0896 01020 _ 00835 00665 0,079
Erro(%) 0,67 4,94 1,95 3,34 33.45
fopermenat(GHZ)  2,2652  2,2876 2,645 21942 2,1059
famiao(GHZ)  2,2650  2,2880 21654  2,1940  2,1065
Erro(%) 0,008 0,02 0,04 0,01 0,03
Zopermena(ONMS) 491256 54,2070 52,6069 50,1000 54,7702
Zomiao(ONMS) 483354 554622 53,7475 51,8397 52,5058
Erro (%) 1,63 2,32 217 3,45 413
S1lopermenai(@B) 29578 338112  -33,0336  -32,3517  -35,2029
S1lammo(dB)  -29584  -34.8254 335302 32,0114  -357177
Erro(%) 0,02 3,00 1,50 1,05 1,46

Fonte: Proprio Autor.
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Figura 60. Perda de retorno simulada e experimental para as DRAs de BBT adicionada de
Nb,Os:(a) 1% Nb,Os, (b) 2% Nb,Os, (c) BBT puro, (d) 5% Nb,Os, (€) 10 % Nb,Os.
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Figura 61. Impedancia de entrada simulada e experimental para as DRAs de BBT adicionada
de Nb,Os:(a) 1% Nb,Os, (b) 2% Nb,Os, (c) BBT puro, (d) 5% Nb,Os, (€) 10 % Nb,Os.
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Figura 62. Diagrama de radiacdo para as DRAs de BBT adicionada de Nb,Os:(a) 1% Nb,Os,
(b) 2% Nb,Os, (c) BBT puro, (d) 5% Nb,Os, (€) 10 % Nb,Os.
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CAPITULO 6

6. CONCLUSOES E PERSPECTIVAS FUTURAS.

O presente trabalho teve como objetivo desenvolver o titanato de bario-bismuto

(BaBi4Ti4015), com a adicdo do 6xido de niobio (Nb,Os) e dxido de zinco (ZnO) para seu uso

em Radio Frequéncia e como Antena Ressoadora Dielétrica (DRA). Neste capitulo serdo

descritas as conclusdes e perspectivas futuras do trabalho.

6.1. CONCLUSOES.

Como conclusdes tem-se que:

A sintese da BBT mostrou eficiente ja a partir de 750°C, pois a partir dela

identificamos a formacdo de fase Unica do BBT;

O BBT apresentou uma Unica fase cristalina em todas as temperaturas de calcinagédo

testadas;

O BBT apresentou permissividade dielétrica e perda dielétrica na regido de
radiofrequéncia (¢’ = 80, tg 6= 0,02) e micro-ondas (e = 33,85, tg 6= 0,0508);

O 17 apresentado pelo BBT foi de -420,31 ppm.°C™;

O processo de sinterizacdo utilizado neste trabalho mostrou pouco eficiente fazendo
com a densidade relativa do BBT apresentasse valor de 56%;

As caracteristicas de antena ressoadora dielétrica do BBT apresentou ganho de 1,12
dBi com 32,51% de eficiéncia;

A adicdo de ZnO na ceramica de BBT mostrou que aumento da concentracdo de ZnO

na cerdmica fez a densidade relativa crescer atingindo um méximo de p, = 77%;

As permissividade dielétricas do BBT adicionado de ZnO na regido de radiofrequéncia

pouco foram afetadas, entretanto na regido de micro-ondas as permissividades foram
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bastante afetadas, o efeito sobre a perda dielétrica nas duas regifes ndo foram

significativas;

O t; da cerdmica de BBT adicionada de ZnO apresentaram uma aproximagéo do valor

zero com 0 aumento da concentracao do fundente;

O aumento da concentracdo de ZnO fez a energia de ativagdo do BBT diminuisse
facilitando o processo de conducgéo dos portadores de carga;

O TCC do BBT decresceu com o aumento da concentracdo de ZnO;

As propriedades de antena do BBT adicionado de ZnO mostraram pouca influéncia da
presencga de ZnO, diminuindo apenas a largura de banda da DRA;

A adicdo de Nb,Os mostrou pouca influéncia nos valores da densidade relativa do
BBT;

As permissividades dielétricas das ceramicas de BBT adicionadas de Nb,Os
apresentaram grande variacdo na regido de radiofrequéncia e pouca variacdo na de

micro-ondas.

A energia de ativacdo do BBT deve forte influéncia da adicdo do Nb,Os diminuindo

com aumento da concentragéo do fundente.

O 17 do BBT diminuiu em modulo com aumento da concentracdo do Nb,Os

mostrando uma tendéncia a atingir valores positivos de 1 ;

As DRAs de BBT adicionada de Nb,Os mostra que o aumento da concentracdo do
fundente fez com que a largura de banda diminuisse e os ganhos melhorassem um

pouco em relacdo ao BBT puro.
O melhor fundente para o parametro de densidade relativa foi 0 ZnO;

O melhor fundente para aumentar a permissividade dielétrica na regido de

radiofrequéncia foi o Nb,Os;

O melhor fundente para aumentar a permissividade dielétrica na regido de micro-

ondas foi 0 ZnO;

O melhor fundente para o uso como antena foi 0o BBT com 5% de Nb,Os;
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O fundente que apresentou 0s maiores valores de energia de ativacdo foi o ZnO;

As perda dielétricas ndo apresentaram grandes modificacGes para as adi¢bes de ZnO
ou de Nb,Os;

Ambos fundentes utilizados apresentaram caracteristicas de diminuir o valor do T
(diminuicdo em modulo) do BBT, apresentando o valor mais proximo de zero a

concentracdo de 10% de ZnO com o valor de -81,905 ppm°C™;



130

6.2. PERSPECTIVAS FUTURAS.

Emprego de metodologias tais como: coprecipitagédo, precursor, sol-gel, Spray-
drying etc para obtencdo do material ceramico;

Emprego de outras técnicas de caracterizacdo de materiais como

Infravermelho;
Refinamento das amostras com adi¢cdo de Nb,Os e ZnO;

Estudo da adicdo de outros fundentes, como por exemplo, o éxido de bismuto
(Bi03), para melhorar as caracteristicas dielétricas dos materiais;

Procurar desenvolver um material com 1 proximo de zero a partir da adicao de

outros fundentes;

Procurar desenvolver um material com TCC préximo de zero a partir da adicao

de outros fundentes para aplicacdo em circuitos de radio frequéncia;

Comparar o desempenho das amostras do BBT através de outros méetodos de
excitacdo (microfita, abertura, guia de onda coplanar, etc.);

Desenvolver uma metodologia para aumentar a largura de banda das DRAS

desenvolvidos através de empilhamento;

Caracterizar o comportamento dos materiais desenvolvidos utilizando outros

tipos de geometria, como por exemplo, cilindrica ou o retangular;

Comparar o desempenho das DRAs com a antena de microfita através da
fabricacdo deste tipo de antena, utilizando o substrato produzido a partir dos

materiais desenvolvidos nesta tese;

Avaliar os diagramas de radiacdo das amostras produzidas através de medicdes

experimentais em camera anecoica;

Produzir compdsitos para melhorar as caracteristicas dielétricas do material.
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