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Resumo

Neste trabalho, apresentamos o estudo das propriedades elétricas na regidao de
radiofrequéncia (RF) (f < 300MHz) e micro-ondas (MW) (300 MHz < 300GHz) da matriz
ceramica Sr2TiSi20s (STS) com adicdo de TiO: e suas aplicagdes em antenas
ressoadoras dielétricas (DRA) e sistemas de telecomunicagdes. Realizamos andlises
de difracdo de raios X e microscopia eletronica de varredura (MEV) para
caracterizacdo e determinagdo do material. Aplicamos técnicas de espectroscopia de
impedancia complexa (CIS) para investigacdo das propriedades elétricas da matriz e
dos compdsitos. Obtivemos valores elevados de permissividade dielétrica relativa (€'
) para STS20 (g'r = 2,8x103), STS15 (&'r =2,2x10°) e STS25 (&':=1,8x10°) apés a adi¢io
de TiO>. Utilizamos diagramas de Nyquist para mensurar as contribuicdes do grio e
do contorno de grao na resposta elétrica das amostras em um circuito de associacdo R-
CPE. As amostras apresentaram graos e contornos de grao (340 °C a 460 °C) com
diminui¢do da resisténcia com o aumento da temperatura. O coeficiente de temperatura
de capacitancia de (TCC), em baixas frequéncias, sofre uma influéncia maior com a
temperatura. Na regido de micro-ondas, a adi¢do de TiO. melhora a performance
dielétrica do material ao aumentar a permissividade dielétrica (&) e reduzir as perdas
dielétricas (tand) em concentra¢des moderadas, com valores de tand = 1,75x1072 para
STS e tand = 2,02x107% para STS20. O coeficiente de temperatura da frequéncia
ressonante (tf) apresentou valor de — 22,30 ppm/°C. Na simulagdo numérica, os
resultados foram excelentes, com diretividade de 5,79 dBi, ganho de 4,38 dBi e
eficiéncia de radiacdo de 72,15% para STS, além de eficiéncia de 97,99% para amostra
STS25. Os resultados demonstram que as amostras podem operar em eletronicos de
banda C (4 GHz < f < 8 GHz), conforme definido pelo Instituto de Engenheiros
Eletricistas e Eletronicos (IEEE). Essa faixa € adequada para aplicagcdes em
dispositivos Wi-Fi de alta frequéncia, redes 5G e sistemas de radar meteoroldégico.

Palavras-chave: Sr.TiSi2Os, micro-ondas, radiofrequéncia, DRA, simulagdo

numérica.



Abstract

In this work, we present the study of electric properties in the radiofrequency (RF)
region (f' < 300 MHz) and microwaves (MW) (300 MHz < f < 300 GHz) of the ceramic
matrix Sr2TiSi120s (STS) with the addition of TiO: and its applications in dielectric
resonator antennas (DRA) and telecommunication systems. We conducted X-ray
diffraction and scanning electron microscopy (SEM) analyses for material
characterization and determination. Complex impedance spectroscopy (CIS)
techniques were applied to investigate the electrical properties of the matrix and
composites. High relative dielectric permittivity (¢'r) values were obtained for STS20
(&'t =2.8x10%), STSI15 (¢'+ = 2.2x10%), and STS25 (¢'r = 1.8x103) after the addition of
Ti0O.. Nyquist diagrams were used to measure the contributions of grains and grain
boundaries to the electrical response of the samples in an R-CPE circuit association.
The samples exhibited grains and grain boundaries (340 °C to 460 °C) with decreasing
resistance as temperature increased. The temperature coefficient of capacitance (TCC)
at low frequencies was more influenced by temperature. In the microwave region, the
addition of TiO: improved the dielectric performance of the material by increasing the
dielectric permittivity (&) and reducing the dielectric losses (tand) at moderate
concentrations, with tand values of 1.75x1072 for STS and tand = 2.02x1073 for STS20.
The temperature coefficient of resonant frequency (17 showed a value of —22.30
ppm/°C. In numerical simulations, the results were excellent, with a directivity of 5.79
dBi, a gain of 4.38 dBi, and a radiation efficiency of 72.15% for STS, as well as
97.99% efficiency for the STS25 sample. The results demonstrate that the samples can
operate in C-band electronics (4 GHz < f < 8 GHz) as defined by the Institute of
Electrical and Electronics Engineers (IEEE). This range is suitable for applications in
high-frequency Wi-Fi devices, 5G networks, and weather radar systems.

Keywords: Sr.TiSi20s, microwaves, radiofrequency, DRA, numerical simulation.
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1. INTRODUCAO

1.1 Desenvolvimento de ceramicas avancadas em tecnologias emergentes

A busca por materiais ceramicos que apresentem propriedades fisico-quimicas
desejdveis e sejam capazes de atender as demandas crescentes nas dreas de
telecomunicagdes tem impulsionado estudos voltados para ceramicas avangadas.

Esses materiais oferecem propriedades significativas ao mercado,
possibilitando avancos em equipamentos eletronicos e contribuindo para uma
conectividade continua e mais eficiente. Reconhecidos por serem isolantes elétricos,
desempenham um papel crucial em dispositivos como capacitores e isoladores em
circuitos eletronicos, destacando-se pela sua importancia na melhoria da eficiéncia e
funcionalidade desses sistemas (Callister, 2018; Kumar et al., 2020).

Neste contexto, destacam-se as eletroceramicas por sua versatilidade, uma vez
que apresentam propriedades dielétricas, ferroelétricas, piezoelétricas, piroelétricas,
eletro-Opticas, de supercondutividade, magnéticas, mecanicas e de estabilidade
quimica. Essas caracteristicas tornam as eletroceramicas indispensdveis em dareas
como telecomunicagdes, sistemas de energia sustentdvel, sensores de precisdo,
dispositivos médicos e sistemas eletronicos avangados. Carter (2013) e Moulson &
Herbert (2003) ressaltam que a capacidade desses materiais de combinar diferentes
propriedades em uma tnica estrutura os posiciona na vanguarda da inovacgdo
tecnologica.

Uma das propriedades mais importantes abordadas em nosso estudo refere-se
as ceramicas dielétricas, materiais que se destacam por sua capacidade de operar na
faixa de radiofrequéncia e micro-ondas. Esses materiais possuem uma alta constante
dielétrica, caracteristica que contribui significativamente para o armazenamento de
energia elétrica em capacitores (Buchanan, 2000; Kim et al., 2016). Além disso,
apresentam baixa perda dielétrica, um atributo essencial para aplicacdes que envolvem
frequéncias elevadas, como em circuitos de micro-ondas (Sebastian, 2008; Carter,
2013).

As aplicagdes das ceramicas dielétricas sdo amplas e diversificadas,
abrangendo tecnologias de ponta como antenas ressoadoras dielétricas (DRAs),
amplamente utilizadas em sistemas de comunicacdo sem fio. Também tém papel
crucial em tecnologias de comunicacdo terrestre e via satélite, sistemas de

posicionamento global (GPS) e na expansdo da Internet das Coisas (IoT), que



dependem de dispositivos com alta eficiéncia e confiabilidade para atender as
crescentes demandas de conectividade e transmissdo de dados (Moulson & Herbert,
2003; Sebastian, 2017; Yin et al., 2021). Além disso, cerdmicas dielétricas com baixa
constante dielétrica tém sido exploradas em aplicacdes emergentes, como a
comunicacdo de quinta geracdo (5G), onde sdo fundamentais para otimizar a
velocidade e frequéncia de transmissao (Park et al., 2020; Yin et al., 2021).

Essas propriedades fazem das ceramicas dielétricas materiais indispensaveis
em dispositivos eletronicos modernos, contribuindo nao apenas para o aprimoramento
técnico, mas também para o desenvolvimento de sistemas mais eficientes e integrados,

fundamentais para a evolugdo tecnolégica em diversas dreas.
1.2 Motivacao

A pesquisa em materiais avancados requer a exploragdo de compodsitos com
propriedades otimizadas para atender as crescentes demandas tecnoldgicas. Nesse
contexto, o composito Sr2TiSi20s (STS), ou fresnoita de estroncio, destacou-se durante
nosso levantamento bibliografico devido as suas propriedades piezoelétricas,
piroelétricas e estabilidade térmica, caracteristicas que o tornam um material
promissor para aplicacdes em dispositivos de alta precisdo e ambientes extremos.
Contudo, a busca por melhorias na performance do STS, especialmente em suas
propriedades dielétricas e estabilidade térmica, motivou a adi¢gdo de novos
componentes a sua matriz ceramica.

Entre os potenciais candidatos, o didxido de titdnio TiO> emergiu como uma
escolha estratégica. Amplamente estudado, o TiO: ¢é reconhecido por suas
propriedades fisicas excepcionais, como alta constante dielétrica, baixa tangente de
perdas e coeficiente de temperatura ajustavel, além de sua capacidade de atuar como
semicondutor em estados especificos de oxidagdo. Esses atributos sugerem que sua
adic¢do ao STS poderia melhorar tanto as propriedades dielétricas quanto a estabilidade
térmica do compdsito, otimizando seu desempenho em aplicagdes tecnoldgicas
avangadas.

Para investigar esses efeitos, realizamos a adi¢do de TiO- a matriz ceramica de
STS em diferentes propor¢des estequiométricas, correspondendo a 5%, 10%, 15%,
20% e 25% em massa. Esses percentuais foram escolhidos para avaliar
sistematicamente como a incorporagao do TiO: influencia as propriedades estruturais,

elétricas e térmicas do composito, buscando identificar a concentragdo ideal que



maximize o desempenho do material. Este estudo representa um passo importante na
exploracdo de novas formulacdes ceramicas capazes de atender as exigéncias de

dispositivos eletronicos modernos e de alta eficiéncia.
1.3 Estrutura da Tese

A presente tese foi organizada de forma sistemadtica para apresentar, de maneira
légica e coesa, o desenvolvimento da pesquisa sobre materiais ceramicos avangados,
suas propriedades elétricas e aplicacbes em micro-ondas. A estrutura segue uma
abordagem sequencial, permitindo a constru¢do progressiva do conhecimento e a
integracdo dos resultados experimentais com a fundamentagao tedrica.

No Capitulo 1 — Introdugdo, sdo discutidos o contexto e a relevancia da
pesquisa, destacando-se a importincia dos materiais cerdmicos na tecnologia
emergente. Além disso, apresenta-se a estrutura da tese e os objetivos do estudo.

No Capitulo 2 — Objetivos, sdo definidos os objetivos: geral e especificos da
pesquisa, os quais direcionam o desenvolvimento do trabalho e a abordagem
experimental adotada.

O Capitulo 3 — Fundamentacao Teodrica apresenta uma revisdao detalhada dos
conceitos € fendOmenos essenciais para a compreensdo dos materiais ceramicos
estudados. Sao abordados temas como sintese via reacdo do estado solido,
propriedades dielétricas, espectroscopia de impedancia e técnicas de caracterizacao
estrutural e elétrica. Também sao introduzidos conceitos fundamentais sobre antenas
ressoadoras dielétricas e suas aplicagdes.

O Capitulo 4 — Materiais e Métodos descreve os procedimentos experimentais
adotados na preparacdo dos materiais ceramicos, incluindo a sintese, o tratamento
térmico e a caracterizagdo estrutural. S3o detalhadas as técnicas empregadas para
andlise da microestrutura, propriedades elétricas e comportamento em radiofrequéncia
e micro-ondas, além das simula¢gdes numéricas realizadas.

No Capitulo 5 — Resultados e Discussdes, sdo apresentados e analisados os
dados experimentais obtidos. A secdo inicia-se com a caracteriza¢do estrutural por
difracdo de raios X e microscopia eletronica de varredura, seguida pela avaliacdo das
propriedades dielétricas e espectroscopia de impedancia. Além disso, sdo discutidas as
andlises de coeficiente de temperatura da capacitancia e os resultados obtidos em

simulacdes numéricas, correlacionando-os com as propriedades do material.



O Capitulo 6 — Conclusdes sintetiza as principais descobertas da pesquisa,
destacando os avangos alcancados e as possiveis aplicacdes dos materiais estudados.
Sao também discutidas as limitacdes do estudo e sugestdes para trabalhos futuros.

Por fim, a tese inclui referéncias bibliograficas, destacando os principais
trabalhos utilizados na fundamentagdo tedrica, além de publicagdes associadas ao
desenvolvimento da pesquisa. Os anexos trazem informagdes complementares, como
os depdsitos de patentes relacionados as contribuicdes tecnoldgicas do estudo.

Essa estrutura visa garantir clareza e coeréncia na apresentacao dos resultados,
consolidando a pesquisa como uma contribuicdo relevante no campo dos materiais

ceramicos para aplicagcdes em radiofrequéncia e micro-ondas.



2. OBJETIVOS

2.1 Objetivo Geral

Realizar a sintese e a caracterizacao estrutural e elétrica de materiais ceramicos

baseados na matriz Sr2TiSi20s (STS) com diferentes adi¢des de TiO2, com o objetivo

de desenvolver novos compdsitos com propriedades dielétricas aprimoradas para

aplicacdes avancadas.

2.2 Objetivos Especificos

v

Sintetizar a matriz ceramica Sr.TiSi>Os utilizando o método de reagdo no
estado sdlido.

Produzir novos compésitos ceramicos com adi¢des de 5%, 10%, 15%, 20% e
25% de TiO2 em massa a matriz Sr2TiSi20s.

Identificar e caracterizar estruturalmente as fases cristalinas presentes nas
amostras por meio de difracdo de raios X (XRD) e refinamento de Rietveld.
Analisar as superficies das amostras utilizando microscopia eletronica de
varredura (MEV) para avaliacdo morfolégica e microestrutural.

Investigar as propriedades elétricas, como condutividade, impedancia,
permissividade dielétrica e tangente de perdas, na regido de radiofrequéncia,
utilizando Espectroscopia de Impedancia Complexa (EIC).

Avaliar a estabilidade térmica dos compésitos, determinando o coeficiente de
variagdo da capacitancia com temperatura (TCC) em radiofrequéncia e o
coeficiente de temperatura de frequéncia ressonante (tf) na faixa de micro-
ondas.

Examinar o desempenho dos compdsitos como ressoadores dielétricos (DRs)

por meio de medidas experimentais e simulacdes computacionais.



3. FUNDAMENTACAO TEORICA
3.1 Materiais ceramicos

Os materiais ceramicos sd0 compostos inorganicos, nao metélicos, constituidos
por elementos metdlicos e ndo metdlicos que apresentam ligacdes idnicas e/ou
covalentes. Os estudos acerca de tais materiais t€ém se mostrado essenciais para
possibilitar o desenvolvimento tecnoldgico e cientifico de forma direta e indiretamente
em diversas areas como por exemplo: Eletronica e Telecomunicagdes, semicondutores
e sensores, energias renovaveis, construcdo civil, medicina e defesa e aeroespacial
(SMITH, 1998).

As aplicagdes sdo diversas e estdo relacionadas a multiplicidade de
propriedades que esses materiais oferecer como: propriedades mecanicas, térmicas,
elétricas, Opticas, quimicas, magnéticas, bioldgicas, estruturais e de processamento
dentre outras. O termo "ceramica" € extraido do dialeto grego “keramikos”, que
significa "material queimado", referindo-se ao processamento de tratamento térmico
que estes materiais sdo submetidos para alcancar as propriedades desejadas e
caracteristicas para aplicacOes diversas (CALLISTER, 2018; MOULSON,2003;
ABREU, 2019; WILEY, 2003).

3.1.1 Classificacao e Caracteristicas Gerais

De acordo com Callister (2018), os materiais ceramicos podem ser
classificados em dois grandes grupos:

»  Ceramicas Tradicionais: Tais materiais sdo amplamente utilizados em
aplicacdes simples e de baixo controle de qualidade na produgao, onde as propriedades
mecanicas (alta dureza, resisténcia ao desgaste, baixa tenacidade) sdo perscrutadas.

Sua principal matéria prima € a base de argila de composto quimico silicato de
aluminio hidratado (Al2O3.S102.H2O + aditivos), a silica (SiO2) e o feldspato
(K20.A1,03.6S10,) e podem ser encontrados por exemplo: telhas, tijolos, porcelanas e
revestimentos dentre outros.

Esses materiais sdo comumente empregados na construcao civil devido a sua
durabilidade e praticidade.

»  Ceramicas Avancadas: As ceramicas avangadas representam uma
classe de materiais com propriedades especificas que as distinguem das ceramicas

tradicionais.



FUNDAMENTAGAO TEORICA

Sua fabricagdo € caracterizada por alta pureza, controle rigoroso da
microestrutura e, em alguns casos, processos inovadores de sintese, como os utilizados
na produgdo de o6xidos de aluminio (Al=Os), carboneto de silicio (SiC), 6xido de
zirconio (ZrO2), 6xido de titdnio (TiO2), 6xido de magnésio (MgO), 6xido de itrio
(Y205) e oOxido de cério (CeO:). Esses processos resultam em caracteristicas
otimizadas para atender a demandas tecnoldgicas especificas (figura 1), incluindo
aplicagdes como catalisadores, dispositivos fotovoltaicos, revestimentos resistentes a
altas temperaturas, materiais de alta refratariedade, condutores térmicos e elétricos,
fosforescentes e materiais com estabilidade térmica (KAJFEZ; GUILLON, 1998;
KINGERY, 1976; RICHERSON, 2005; HOLLEMAN, 2007; SCHUBERT, 1991).

Figura 1 — Antenas ressoadoras com cerdmicas avangadas em diversas geometrias

Fonte: LUK; LEUNG, 2003

Esses materiais compdem uma ampla gama de propriedades que as tornam
indispensaveis em aplicagOes industriais e cientificas. Dentre as caracteristicas mais
importantes, destacam-se a alta resisténcia mecanica, a estabilidade térmica,
propriedades elétricas e Opticas versdteis e resisténcia quimica. Além disso, a
flexibilidade na modificacdo de suas composi¢des quimicas permite ajustar essas
propriedades de acordo com as necessidades especificas das aplicagdes (LUK;
LEUNG, 2003).

A obtencdo de ceramicas pode ser realizada por diferentes métodos, cada um
com caracteristicas e aplicacdes especificas que variam de acordo com as propriedades
desejadas para o material final. Entre os métodos mais utilizados estdo a rea¢do no
estado sélido, coprecipitacdo, métodos baseados em precursores, sol-gel, spray-drying,
freeze-drying, combustdo e recristalizacdo vitrea. Cada abordagem apresenta

vantagens e limitacdes que influenciam na escolha do método mais adequado.



Por exemplo, o método de coprecipitagdao é amplamente usado para a produgao
de materiais de alta pureza e homogeneidade, uma vez que os precursores quimicos
sdo misturados em solucdo antes de serem precipitados (Richerson, 2005).

J4 o método sol-gel destaca-se por sua capacidade de produzir materiais
nanométricos com excelente controle da morfologia, sendo particularmente util para
revestimentos finos e ceramicas avancadas (Holleman et al., 2007).

Técnicas como spray-drying e freeze-drying sdo utilizadas para preparar pos
ceramicos homogéneos e com boas propriedades de dispersdo, enquanto a combustao
se baseia em reagdes exotérmicas rdpidas para sintetizar materiais em altas
temperaturas.

No presente trabalho, optou-se pela sintese por reacdo no estado sélido, um
método consolidado e amplamente empregado na produ¢do de ceramicas. Por essas
razoes, a reagdo no estado solido serd discutida em maiores detalhes ao longo deste

trabalho, destacando sua aplicacdo e importancia no contexto da sintese ceramica.
3.2 Método de Reacao do Estado Sélido

O método de reagdo no estado s6lido € uma técnica amplamente utilizada na
sintese de materiais ceramicos, especialmente 6xidos, ferritas, carbonatos € compostos
policristalinos, devido a sua simplicidade e eficiéncia para produzir materiais de alta
pureza e controle.

Este método baseia-se em reagdes quimicas entre solidos, nas quais 0s
precursores, geralmente 6xidos ou carbonatos, sdo misturados, moidos e submetidos a
altas temperaturas para que as reagdes ocorram e a fase desejada se forme.

Segundo Kingery, Bowen e Uhlmann (1976), o processo comeca com a mistura
e moagem dos precursores em proporcdes estequiométricas, uma etapa critica para
assegurar a homogeneidade da reacdo e a formagdo de uma fase pura.

Essa etapa inicial é frequentemente acompanhada por técnicas como moagem
de alta energia para aumentar a reatividade dos sélidos ao reduzir o tamanho das
particulas e melhorar a 4rea de contato entre os reagentes.

A sinterizacdo, ou tratamento térmico, € a etapa central do método, na qual os
solidos reagem sob altas temperaturas, tipicas entre 800 °C e 1500 °C, dependendo do
material a ser sintetizado. Durante o aquecimento, ocorre a difusdo atdmica, que

promove a formacao de novos compostos. Conforme Richerson (2005), o controle da



temperatura e do tempo de aquecimento € essencial para evitar a formacgao de fases
secunddrias indesejadas e garantir a pureza da fase final.

Holleman et al. (2007) destacam que a eficiéncia do método esta
intrinsecamente ligada a reatividade dos precursores € a remoc¢do completa de
subprodutos gasosos, como CO2, que podem ser gerados pela decomposi¢do térmica
de carbonatos. O processo pode ser iterativo, exigindo ciclos de moagem e tratamento
térmico para alcancar a formacdo completa da fase desejada.

Embora seja um método versétil, a reagao no estado sélido apresenta limitagdes
relacionadas a necessidade de altas temperaturas e tempos prolongados, o que pode
levar ao crescimento exagerado dos grdos e a perda de controle sobre a microestrutura.

Para contornar essas dificuldades, avangos como a introdu¢do de técnicas
assistidas, como sinterizagdo com micro-ondas ou reacdes mediadas por solventes, t€ém
sido incorporados ao método tradicional (Schubert, 1991).

Assim, o método de reacdo no estado sélido permanece uma abordagem
consolidada e eficaz na sintese de materiais ceramicos, oferecendo uma combinacao
de simplicidade, robustez e controle composicional que o torna amplamente utilizado
em aplicacdes industriais e cientificas.

3.2.1 Principios Fundamentais da Sintese em Estado Solido
» Preparacio e mistura dos reagentes:

Os reagentes solidos, geralmente 6xidos ou carbonatos, sdo selecionados com
base em critérios rigorosos de pureza e reatividade quimica, fundamentais para
assegurar a eficiéncia e o controle do processo de sintese.

A homogeneizacdo dos materiais € realizada por meio de processos de moagem
de alta energia representado na figura 2, que utilizam recipientes projetados para
garantir um contato intimo entre as particulas, otimizando a eficiéncia da reacdo
quimica (Sebastian, 2008).

Figura 2 — Representacdo esquemadtica do processo de moagem de alta energia em moinho

planetério.
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Fonte: CARMO, 2021 (Adaptada)

Esses recipientes e as esferas podem ser fabricados com materiais especificos,
como aco inoxidavel, alumina (Al.Os), zirconia (ZrO-), carboneto de tungsténio (WC),
nitreto de silicio (SizNa) ou polimeros, como nylon, polietileno e teflon, dependendo
das exigéncias quimicas e mecanicas do sistema.

A utilizagdo de esferas no processo de moagem ¢é essencial, pois elas
promovem a fragmentacdo eficiente das particulas € uma mistura homogénea, fatores
cruciais para maximizar a reatividade do sistema os (KONG, 1999, 2000 e 2001;
RICOTE,2001).

» Calcinacao:

Apés a mistura, o material é submetido a um tratamento térmico em alta
temperatura, onde ocorrem reacdes quimicas e a formacao de fases intermedidrias.

Durante essa etapa, carbonatos sdo decompostos em 6xidos e gases como CO2
sdo liberados, resultando em um material com maior densidade e reatividade (Kao,
2004).

» Moagem intermediaria, conformacio e sinterizacao:

Ap0s a calcinagdo, o material € submetido a uma nova etapa de moagem para
reduzir aglomerados e melhorar sua homogeneidade. Esse processo € essencial para
garantir a uniformidade do tamanho das particulas e, consequentemente, a eficiéncia
nas etapas subsequentes. Em seguida, o p6 é submetido a sinterizacdo, na qual
temperaturas ainda mais altas sdo aplicadas para densificar e consolidar o material.

Esse tratamento térmico promove a formacao de ligacdes quimicas e estruturais
entre as particulas, resultando em propriedades estruturais e funcionais aprimoradas
(Kajfez; Guillon, 1998).

ApOs a obtencdo do compdsito, o material, geralmente caracterizado por um
aspecto de p6 fino e homogéneo, pode ser processado por dois métodos principais para
a fabricacdo de pecas ceramicas: a técnica a seco e a técnica a imida, dependendo das
caracteristicas desejadas para o produto final (Richerson, 2006).

Esses processos desempenham um papel fundamental na conformacao da peca,
influenciando diretamente suas propriedades mecanicas, estruturais e funcionais.

Na técnica a seco, o pé ceramico ¢ compactado em um molde por meio de
prensagem uniaxial ou isostdtica (figura 3), utilizando altas pressdes para formar um
corpo com densidade controlada, também conhecido como corpo verde (figura 4).

z

Segundo Richerson (2006), essa técnica é amplamente utilizada devido a sua
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simplicidade e eficiéncia, sendo ideal para a produgao de pegcas com geometria regular
e baixa porosidade inicial. No entanto, a uniformidade da compactacdo pode ser um
desafio em pecas de grande dimensdo, uma vez que variagdes na pressdo podem
ocasionar defeitos estruturais.

Figura 3 — Esquema do processo de prensagem isostitica para conformacdo de pecas

ceramicas.
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Fonte: SANCHO, 2013 (Adaptada)

Por outro lado, na técnica a imida, o p6 inorganico € disperso em um meio
aquoso, polimérico ou solvente organico, formando uma suspensdo ou pasta. Esse
método € mais versatil, permitindo maior controle sobre a microestrutura e a
homogeneidade do material. Conforme observado por Kingery, Bowen e Uhlmann
(1976), a técnica a imida pode englobar processos como colagem por fita (tape
casting), moldagem por injecao ou fundi¢do por gesso (slip casting), dependendo do
tipo de matriz ceramica e das propriedades almejadas. Além disso, a adicdo de aditivos
como dispersantes, ligantes e plastificantes € fundamental para estabilizar a suspensao,
melhorar a processabilidade e minimizar a formacao de aglomerados, fatores criticos

para a obten¢do de pecas homogéneas e sem defeitos.



Figura 4 — Etapas do processo de prensagem uniaxial de pds ceramicos.
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Fonte: RICHERSON, 2006 (Adaptada)

ApOs essas etapas iniciais, tanto na técnica a seco quanto na umida, as pecas
conformadas, os corpos verdes, passam por processos de secagem e sinterizagdo. A
secagem remove o meio dispersante ou solvente, enquanto a sinterizacdo aumenta a
densidade e promove a formacdo de ligacdes quimicas e estruturais entre as particulas.
Esses processos sdo essenciais para conferir ao material suas propriedades mecanicas
e funcionais finais (Sebastian, 2008).

As técnicas de conformacao desempenham um papel central no processamento
de ceramicas avancadas, permitindo a producdo de materiais com propriedades
especificas para aplicacdes em dreas como eletronica, revestimentos resistentes e
dispositivos estruturais de alta performance. Cada método, com suas particularidades,
contribui para o avanco da tecnologia e inovacdo no desenvolvimento de novos

materiais.
3.3 Matriz Ceramicas Investigadas
3.3.1 Silicato de titanio e estroncio (Sr:TiSi:Os).

O composto Sr2TiSi20s (STS), visto na figura 5 € conhecido como fresnoita de
estroncio, pertence ao grupo espacial PAbm e apresenta uma estrutura cristalina
tetragonal. Essa estrutura € composta por camadas alternadas de octaedros de titanio
(TiOs) e tetraedros de silicio (SiO4), com ions de estroncio (Sr**) ocupando posicoes
intersticiais para manter o equilibrio eletrostatico (Esmaeilzadeh, 2002; Sebastian,

2008).
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A auséncia de centros de simetria na estrutura cristalina confere ao STS
propriedades piezoelétricas e piroelétricas, permitindo a geracdo de dipolos elétricos
permanentes. Esses dipolos sdo fundamentais para as propriedades piezoelétricas
intrinsecas do material, sem a necessidade de polarizagdo prévia, como ocorre em
materiais ferroelétricos (Dupla, 2020; Moulson & Herbert, 2003).

A organizagdo cristalina da fresnoita facilita a orientacdo preferencial dos
dipolos elétricos ao longo dos planos cristalogrificos (00l), promovendo

caracteristicas piezoelétricas macroscépicas (Buchanan, 2000; Yin et al., 2021).

Figura 5 — Estrutura da célula unitéria da cerdmica Sr,TiSi,Os Sistema cristalino tetragonal

ndo centro-simétrica.

Fonte: Elaborado pelo préprio autor

Essa estrutura confere ao material alta estabilidade térmica, essencial para
dispositivos que operam em altas temperaturas, como sensores de ondas acusticas de
superficie (SAW), sensores de pressao e outros dispositivos avancados que demandam
eficiéncia e confiabilidade em condi¢des extremas (Carter, 2013; Sebastian, 2017; Kim

etal., 2016).
3.3.2 Diéxido de Titanio (TiO2).

O dioxido de titanio (TiO:2) tem sido extensivamente investigado desde a
década de 1960, quando estudos pioneiros de Von Hippel (1961) demonstraram seu
potencial em aplicagdes eletronicas. Posteriormente, a utilizacdo do rutilo como
ressonador dielétrico (dielectric resonator, DR) foi explorada por Okaya e Barash
(1962), enquanto suas propriedades dielétricas em micro-ondas foram descritas em

detalhes por Cohn (1970). Na forma de rutilo, o TiO2 ¢ um material anisotropico com



uma estrutura tetragonal composta por ions de oxigénio quase compactados e ions Ti*"
ocupando metade dos sitios octaédricos. Além disso, apresenta um gap optico entre a
banda de valéncia (O2p) e a banda de conducdo (7i3d). Em condi¢des normais,
funciona como um isolante excepcional, mas em estados de oxidacao especificos pode
atuar como semicondutor (Buchanan, 2000; Carter, 2013).

O TiO: se destaca por suas propriedades dielétricas superiores, incluindo uma
constante dielétrica relativa elevada (e; = 85,61), baixa tangente de perdas (tgd =
1,76x107*) e um coeficiente de temperatura de frequéncia ressonante positivo (tf =
+364,97 ppm/°C) (Kim et al., 2016; Yin et al., 2021). Essas caracteristicas tornam o
material ideal para otimizar tanto as propriedades dielétricas quanto a estabilidade
térmica de matrizes ceramicas, como o Sr2TiSi2Os. Assim, a adicao de didxido de
tithnio em compdsitos avancados € considerada uma estratégia promissora para

melhorar o desempenho em aplicagdes de alta precisdo e estabilidade térmica.
3.4 Caracteristicas dos Materiais
3.4.1 Propriedades Fundamentais nos dielétricos

Os dielétricos sdo materiais isolantes que possuem a capacidade de sustentar
um campo elétrico sem permitir uma condugdo significativa de corrente elétrica. Essa
propriedade esta diretamente relacionada a sua alta resistividade elétrica (p) e a baixa
tangente de perdas dielétricas (tand), caracteristicas que os tornam especialmente
adequados para aplicacdes em dispositivos que operam em altas frequéncias (Kao,
2004; Moulson & Herbert, 2003).

Esses materiais desempenham duas funcdes principais em relacdo a energia:
dissipacdo e armazenamento. A dissipa¢do ocorre quando a energia elétrica €
convertida em calor através do movimento de cargas, fenomeno conhecido como efeito
Joule. J4 0 armazenamento de energia € resultado do deslocamento das cargas elétricas
em resposta a um campo aplicado, com as cargas retornando as suas posi¢des originais
quando o campo € removido. Esse processo é denominado polarizacdo dielétrica e é
descrito pela permissividade dielétrica (¢’), que mede a capacidade do material de

armazenar energia elétrica (Kittel, 1986).
3.4.2 Tipos de Polarizaciao

Os processos de polarizacdo de cargas ocorrem quando um material dielétrico

€ submetido a um campo elétrico, o que altera a orientacao de seus dipolos, provocando



o alinhamento dos dipolos com o campo por um determinado periodo de tempo. Esse
comportamento varia de acordo com o tipo de polarizacdo, que pode ser classificado
da seguinte forma:
< Polarizacio Eletronica: Ocorre quando hé deslocamento das nuvens eletronicas
nas camadas externas do nucleo atdmico. Nesse processo, o campo elétrico induz a
translacdo das nuvens eletronicas ao redor das moléculas, causando a polarizacdo do
material (Kao, 2004).
< Polarizacio Atomica ou I6nica: Também chamada de polarizagdo vibracional,
ocorre devido as vibracdes e distor¢des da rede cristalina. Nesse caso, os dtomos sao
deslocados pelo campo elétrico de maneira simultdnea, molécula por molécula, em
materiais poliatobmicos (Kao, 2004).
< Polarizaciao Orientacional: Esse tipo de polariza¢do acontece pela reorientacdo
dos dipolos ao longo da dire¢cdo do campo elétrico aplicado. Essa movimentagdo
encontra resisténcia devido 2 inércia das moléculas vizinhas e 2 agitacdo térmica. E
considerada uma interagdo intermolecular resultante de deformacdes ineldsticas das
particulas (Kao, 2004).
< Polarizaciao de Carga Espacial: Refere-se a0 movimento de cargas aprisionadas
no interior do material. Esse processo resulta em uma distribuicao distorcida do campo
elétrico, causada pela formacgao de cargas espaciais, geralmente originadas pela injecao
de portadores de carga (Mahato, 2011).

A investigacdo do comportamento dos materiais dielétricos nos leva a discutir
sobre a permissividade relativa dielétrica, uma propriedade essencial para o
entendimento dos fendmenos fisico-quimicos. Trata-se de uma grandeza fisica
diretamente relacionada a frequéncia do campo alternado, a estrutura cristalina do
material, bem como a pressdo e temperatura as quais o material foi submetido (Kao,
2004).
3.4.3 Propriedades dos materiais dielétricos
a) Permissividade Relativa (&r):

Descreve fisicamente a capacidade de armazenamento de energia elétrica pelo

material dielétrico na presenca de um campo elétrico, quando imerso ao vacuo:

& = g 1)

Onde ¢ é a permissividade do material e € a permissividade do vacuo

(8,85x107'2 F/m) (Barsoum, 2003).



De acordo com Kittel (1986), a permissividade relativa € uma grandeza
adimensional que reflete a interacdo entre o campo elétrico e os dipolos presentes no
material. Valores mais elevados de (¢;) indicam maior capacidade de armazenamento
de energia além de corroborar para miniaturizacdo do circuito elétrico, devido a
permissividade ser inversamente proporcional ao quadrado do comprimento de onda

no interior do material (Sebastian, 2008)
1o\
— (20 2
&r (Ad>

e 1y € o comprimento de onda no ar (no viacuo);

Como:

e A4 € ocomprimento de onda no dielétrico.

De modo geral, o valor da permissividade € relativo e depende da aplicacao do
material dielétrico, sua importancia reside no fato de que ela influencia a velocidade
de propagacdo da onda eletromagnética no meio, determinando a resposta dielétrica
do material em diferentes frequéncias. Por exemplo, em sistemas de comunicag¢do por
radio frequéncia (RF) e micro-ondas, um valor elevado de permissividade resulta em
uma menor velocidade de propagagdo, o que pode ser vantajoso na miniaturizagdo de
componentes, como guias de onda e ressonadores. Quando a permissividade relativa é
baixa, o material interfere minimamente no campo elétrico aplicado, permitindo que
as ondas eletromagnéticas se propaguem com uma velocidade préxima aquela
observada no vacuo. Isso € particularmente desejavel em sistemas de alta frequéncia,
como antenas, guias de onda e circuitos de micro-ondas. Em dispositivos de alta
frequéncia, como linhas de transmissao e antenas, substratos com baixa permissividade
minimizam as perdas de sinal e a distorcdo causada pela propagacdo da onda
eletromagnética no meio (Brosseau, 2019).

Além disso, a permissividade relativa estd intimamente ligada a constante de
acoplamento eletromagnético, que afeta o desempenho de dispositivos piezoelétricos
e eletro-Opticos. A sua dependéncia de fatores como frequéncia, temperatura e pressao
torna o estudo detalhado dessa propriedade essencial no desenvolvimento de novos
materiais avangados, como ceramicas dielétricas e polimeros funcionais (Kao, 2004;

Shannon, 2015).

b) Tangente de Perda (tand):



Relacionada as perdas dielétricas ou fator de dissipacdo como uma funcio da

frequéncia (w) internas do material e pode ser descrita pela rela¢do:

£
tand = 3)

Onde ¢’ ¢ a parte real (armazenamento de energia) dada em (F/m) e € a parte
imagindria (perdas) da permissividade com as unidades (F/m). Trata-se de uma
grandeza adimensional que quantifica as perdas dielétricas em materiais de
caracteristica dielétricas (Kao, 2004). As perdas dielétricas no material € atribuida ao
processo de dissipacdo de energia devido a diversos fatores como por exemplo:
estrutura cristalina do material, fisica, quimica, relaxagdo dielétrica, condug¢do térmica,
ressonancia, perdas ndo lineares dentre outros (Abreu, 2024).
¢) Condutividade e Resistividade Elétrica (o e p):

Apresentam-se com grandezas fisicas inter-relacionadas que descrevem o
comportamento da passagem da corrente elétrica em um condutor. A resistividade

elétrica (p) € inversamente proporcional a condutividade elétrica (o):

1

p== 4)

Materiais com alta condutividade (como metais) possuem baixa resistividade,
enquanto materiais isolantes (como dielétricos) tém alta resistividade (MOULSON &
HERBERT, 2003).

d) Capacitancia no Vacuo (Co):

A capacitancia de um capacitor € a medida de sua capacidade de armazenar
carga elétrica em func¢do da diferencga de potencial aplicada entre suas placas.

Quando o espaco entre as placas de um capacitor é preenchido apenas por
vacuo ou ar (considerado dielétrico com € = 1), a capacitancia € calculada pela

férmula:

Co=— )

Onde Coy € a capacitancia no vacuo, € € a permissividade elétrica do vacuo
(8,854x107'2F/m), A é a 4rea das placas paralelas, e d é a distincia entre elas. "A
capacitancia de um capacitor de placas paralelas € proporcional a drea das placas e
inversamente proporcional a distancia entre elas (figura 6), parametros fundamentais

para a otimizag¢do de dispositivos capacitivos" (Moulson & Herbert, 2003, p. 251).

Figura 6 — Ilustracdo do capacitor com placas paralelas em meio vacuo.
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Fonte: Elaborado pelo autor, adaptado de (Abreu, 2024)
Quando o espaco entre as placas € preenchido com um material dielétrico, a
capacitancia aumenta devido a capacidade do dielétrico de armazenar energia elétrica

adicional. Nesse caso, a capacitincia é dada pela equacgdo:

A
CO:T (6)

A permissividade do material dielétrico (¢) ¢ dada pelo produto da
permissividade do vacuo (€o0) € da permissividade relativa (g;) do material.

€= ¢ & ()

Efetuando as devidas substitui¢des na férmula, temos:

&g A

Tal expressdo indica que a presenca de um dielétrico aumenta a capacitancia
em um fator igual a permissividade relativa () do material. "Materiais dielétricos com
alta permissividade relativa aumentam significativamente a capacidade de
armazenamento de energia, tornando-os ideais para aplicacdes que demandam alta
densidade de energia, como capacitores avancados" (Kao, 2004, p. 249).

Figura 7 — Ilustracdo do capacitor com placas paralelas preenchido por um dielétrico.
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As afirmativas apontam que a capacidade de armazenamento de carga elétrica
€, portanto, influenciada diretamente pela escolha do material dielétrico (figura 7).

A permissividade relativa com valores elevados nos materiais (ceramicas ou

polimeros), corrobora significativamente para aumentar a eficiéncia dos capacitores.
3.5 Espectroscopia de Impedancia

3.5.1 Introducio a espectroscopia de impedancia

A espectroscopia de impedancia (EIS) vem do termo em inglés
“Electrochemical Impedance Spectroscopy” e surgiu como uma técnica fundamental
para estudo de comportamento e a caracterizacdo de materiais e sistemas
eletroquimicos durante o século XX. Atualmente a técnica € amplamente utilizada para
caracterizar propriedades elétricas e dielétricas de materiais, especialmente ceramicos
e polimeros. Possibilitando a investigacdo de propriedades como condutividade
elétrica, comportamento capacitivo e indutivo além de mecanismos de transporte de
portadores de cargas. Segundo Barsoukov e Macdonald (2005), "a EIS combina
modelagem matematica e experimental para decifrar fendmenos eletroquimicos e
estruturais complexos". S3o enumeras sua aplicabilidade e tem consonancia com
técnicas em estudos de materiais avancados. Logo a aplicagdo permite analisar
processos relacionados a conducao elétrica, polarizagao dielétrica e relaxa¢do em uma
ampla faixa de frequéncias, fornecendo informagdes sobre graos, contornos de grao e

interfaces do material (Macdonald, 1987).

3.5.2 Modelagem de circuitos equivalentes.



A modelagem de circuitos equivalentes € uma abordagem analitica que utiliza
componentes elétricos ideais, como resistores, capacitores e indutores, para
representar o comportamento elétrico de materiais e sistemas reais.

Em sistemas reais, nos deparamos com o comportamento de sistemas nao
ideais, causado por variagdes nas propriedades fisico-quimicas na interface do
material, resultando em uma desordem nos mecanismos de relaxagdo. Para auxiliar na
caracterizacdo desses efeitos de relaxacdo, que ocorrem em niveis microestruturais e
atdmicos, surgiu a técnica de Espectroscopia de Impedancia Complexa, conhecida em
inglés como “Complex Impedance Spectroscopy (CIS)”, originada a partir das
pesquisas de K. S. Cole e R. H. Cole (Moulson; Herbert, 2003).

A técnica (CIS) € empregada em diversas dreas, como ciéncia de materiais,
eletroquimica e fisica, por permitir uma compreensio detalhada dos mecanismos de
transporte de carga, reacOes interfaciais e relaxagdes dielétricas.

Segundo Barsoukov e Macdonald (2005), "a modelagem de circuitos
equivalentes € essencial para traduzir os dados experimentais em informagdes fisicas
significativas, conectando fendmenos microscopicos a grandezas macroscopicas
observaveis".

% Circuito RC em série.

Para realizagdo da andlise acerca da resposta elétrica em uma ceramica €
necessdrio a montagem de circuitos elétricos que contribuam na elucidagdo dos valores
relativos ao comportamento elétrico da ceramica.

Na figura abaixo temos a representacdo de circuito RC em série formado
basicamente pela adicdo de um resistor (R) e um capacitor (C) em um circuito
associados em série.

Figura 8 — Diagrama de um circuito RC em série.
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Fonte: Elaborado pelo Autor



A impedancia total Z (w) pode ser calculada pela soma das impedancias do
circuito, observado que trata-se de um associag¢do das impedancias do resistor (R) e

do capacitor (C) quando os componentes estao em série.

Z(@) =R+C 9)

1
Z(w)=R+ m (10)
Z() =R+ (wC)? (11)
Z (@) =R — j(0C)? (12)

% Circuito RC em paralelo.

Para um sistema que apresenta um circuito RC composto por um resistor (R) e
um capacitor (C) associados em paralelo, conforme ilustrado na Figura 9, esse tipo de
circuito € amplamente empregado na modelagem de materiais dielétricos que exibem
multiplos mecanismos de relaxacao ou combinam, simultaneamente, efeitos resistivos
e capacitivos. Essa abordagem permite representar com precisao a resposta do sistema
a diferentes frequéncias, sendo fundamental na andlise de processos de relaxacao

dielétrica e transferéncia de carga em materiais complexos.

Figura 9 — Diagrama de um circuito RC em paralelo.
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Fonte: Elaborado pelo Autor

Para determinar a impedéancia total de um circuito RC em paralelo, é necessario
calcular a resisténcia equivalente do sistema, considerando a contribuicdo simultanea
do resistor (R) e do capacitor (C) ao fluxo de corrente. Nesse tipo de circuito, a corrente
total (Iora) € @ soma da corrente que atravessa o resistor (Ir) e a corrente que passa pelo

capacitor (Ic).



A relacdo entre a tensdo aplicada (V) e a corrente total permite calcular a

impedancia total (Zwta) do circuito, conforme a equagio abaixo:
1 1 .
Ztota1(w) "R el (13)
Onde:
e R ¢ aresisténcia 6hmica;
e (¢ acapacitancia;
e w ¢ afrequéncia angular;
e j ¢éaunidade imagindria

«* Circuito R-CPE em série.

O circuito composto por um resistor R em série com um Elemento de Fase
Constante (CPE — “Constant Phase Element”) é utilizado em modelagem de sistemas
dielétricos nao ideais. O CPE € um componente que estende o comportamento de um
capacitor ideal, permitido representar fendmenos de dispersdo relacionadas a
heterogeneidade estrutural e imperfeicdes na interface eletrodo-eletrdlito ou em
materiais dielétricos.

Figura 10 — Diagrama de um circuito R-CPE em série.
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Fonte: Elaborado pelo Autor

A impedancia total do sistema € dada pela soma da impedancia do resistor R e

a impedancia do CPE (Z;pg(w)):

Z(w) =R+ Zcpg(w) =R+ (14)

1
q(jw)™
Onde:

R € a resisténcia Ohmica;



Q ¢ o fator de proporcionalidade do CPE, relacionado ao comportamento capacitivo
do sistema;

n é o expoente de fase constante, com (0 < n < 1);

j € aunidade imagindria (j2 = -1);

(w) € a frequéncia angular (w = 27f).

Desenvolvendo a expressdo em termos de sua parte real e imagindria, a impedancia
total pode ser expressa como:

Z(w) =R+ qiwcos (%) +jqiwsin (%) (15)

A equacdo mostra que a impedancia total possui uma parte real (z’) e uma parte
imaginaria (Z2”), ambas dependentes da frequéncia e do pardmetro n. O valor de n
determina o grau de dispersdo da constante de tempo do sistema.

Para n = 1, o CPE se comporta como um capacitor ideal.

Para n < I, o CPE representa um comportamento disperso, tipico de sistemas

heterogéneos.
% Circuito R-CPE em paralelo

Através do circuito abaixo figura 11, formado por resistor (R) e um Elemento
de Fase Constante (CPE) conectado em paralelo, podemos obter o valor de impedancia
total (Ziotal) do circuito R-CPE em paralelo pela somatdria das admitancias individuais

dos componentes (R e CPE).

Figura 11 — Diagrama de um circuito R-CPE em paralelo.
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Fonte: Elaborado pelo Autor



Célculo da admitancia total (Y;y¢q;(w)) em um circuito em R-CPE paralelo é
obtido através da CPE (Y¢pg(w)):

nm

Yepe(w) = q(jw)™ = qw™ | cos (—) + jsin (E) (15)
2 2
A admitancia total do circuito € entdo expressa como:

1
Yiotar(@) = R + Yepp(w) (16)

Assim a impedancia total (Z(w)) é obtida como o inverso da admitancia total.
Realizando um desenvolvimento algébrico, chegamos a forma final da impedancia

(Z(w)) separada em parte real e imagindria:

o) R + gR%*" cos (71771) . qR?®" sin (n?n) -
(@)= 1+ 2qRw™ cos (nTH) + ¢*R*w®" - 1+ 2qRw™ cos (n?n) + q2R2w*" )

Nesta forma, a impedancia total é expressa em termos de sua parte real (Z’) e

parte imagindria (Z2”) (Yuan, 2010; Abreu, 2024).

% Diagrama de Nyquist.

O diagrama de Nyquist € uma representacdo grafica muito utilizada em
espectroscopia de impedancia para apresentar o comportamento elétrico de materiais
e sistemas. Tal representacdo consta da relagcdo entre a parte real (Z') eixo horizontal e
a parte imagindria (Z") eixo vertical da impedancia, permitindo a visualiza¢do de
processos fisicos e quimicos subjacentes, como transporte de carga, relaxacdes
dielétricas e difusdo. Segundo Barsoukov e Macdonald (2005), "o diagrama de Nyquist
¢ um método eficiente para associar fendOmenos elétricos a elementos ideais em

circuitos equivalentes, facilitando a modelagem de sistemas complexos".

A impedancia elétrica (Z) € definida pela relacdo entre a tensao (V) e a corrente

elétrica (/) em um circuito sob excitacdo alternada. A equacgao € expressa como:
Z(w) = Z'(w) +jZ"(w) (18)

Onde (Z') é a parte real (resistiva) e (Z"), a imagindria (reativa) e (w)
corresponde a frequéncia angular. Tal abordagem facilita o entendimento dos
processos resistivos ou indutivos em materiais.

A representacdo grafica de um circuito RC em série similar ao visto na figura
8 pode ser facilmente demonstrada com o diagrama de Nyquist como podemos

observar na figura 1. Esse tipo de diagrama ¢ tipicamente utilizado para expressar o
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comportamento do material e caracterizar o sistema com relagdo a sua capacitancia

e/ou resistividade.

Figura 12 — Diagrama de Nyquist de um circuito RC em série com R = 100Q e C = 0,1F.
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Fonte — Elaborado pelo autor (Adaptado Yuan, 2010)

Para representacdo gréfica de circuito RC em paralelo figura 9 podemos utilizar

o diagrama de Nyquist exibido na figura 13 para verificar o comportamento da

relaxacdo dielétrica de um circuito com frequéncia de ImHz a IMHz composta por

resistor 6hmico de 100 Q e capacitor de 0,005 Farad. A curva resultante para um

circuito RC em paralelo é um semicirculo perfeito com didmetro correspondendo a

resisténcia R e a frequéncia caracteristica (wy4,) coincidindo com o ponto onde a

impedéncia imagindria atinge seu valor maximo, ou seja, o topo do semicirculo.

Figura 13 — Diagrama de Nyquist de um circuito RC em paralelo composto R =100 Qe C =

0,005F.
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Fonte — Elaborado pelo autor (Adaptado Yuan, 2010)



A Figura 13 apresenta o esquema de um circuito composto por um resistor (R)
em série com um Elemento de Fase Constante (CPE). O modelo indicado para
representar sistemas eletroquimicos e dielétricos que apresentam comportamento nao
ideal devido a fatores como irregularidades superficiais, heterogeneidade estrutural e
dispersao de constantes de tempo.

Figura 14 — Diagrama de Nyquist para o circuito R-CPE na faixa de frequéncia de ImHz a

1MHz, com pardmetros R = 10 Q, q = 1Q!s*3
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Fonte: Elaborado pelo autor (adaptado de YUAN, 2010)

A utilizacdo do CPE torna possivel o estudo do comportamento de um capacitor
em um sistema ndo ideal, Este € tipicamente empregado em situacOes onde ha
fendmenos de relaxacdo dispersos ou interfaces irregulares (Yuan et al.,, 2010;
Moliton, 2007).

Para representagdo grafica (figura 13) do circuito R-CPE com associagdo de

resistor € CPE em paralelo similar ao circuito apresentado na figura 11.

Figura 15 — Diagrama de Nyquist para o circuito R-CPE com associac¢do em paralelo na faixa

de frequéncia de 1mHz a 1IMHz, com pardmetros R = 100 Q, q=0,01Q's* en =1.
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Fonte: Elaborado pelo autor (adaptado de YUAN, 2010)

Esse comportamento de semicirculo € tipico de sistemas que sao composto por
efeitos resistivo e capacitivo com dispersdo de constantes de tempo. O grau de
achatamento € regulado diretamente pelo constante n, ou seja, o CPE representa um
comportamento disperso, e o semicirculo aparece achatado devido a heterogeneidade

do sistema (Yuan et al., 2010).

Tabela 1 — Descrigdo dos tipos de diagramas de Nyquist para sistema eletroquimico.

Apresenta um diagrama

caracteristico de sistemas que possuem

Semicirculo _ _
uma Unica constante de tempo associada

a transferéncia de carga. 70

Z7)

Ocorre em processos distintos

com constantes de tempo diferentes,

Dois ) o
) como transferéncia de carga e N
Semicirculos o .
polarizacdo de eletrodos, aparecem dois /_\\/A\
7 ()
semicirculos sobrepostos.
Surgimento de uma linha
inclinada apds o semicirculo indica a
Difusao de

4o

presenca de um fendmeno de difusdo
Warburg . . . :
controlada, conhecido como impedancia

de Warburg. Z (0




Quando o semicirculo ideal §é
substituido por um arco “achatado” ou
L depressivo, devido a heterogeneidade do | _
Semicirculo . . )
sistema ou a dispersao de constantes de | ~
Achatado
tempo. Esse comportamento ¢ modelado e
S
por um elemento constante de fase (CPE)
em vez de um capacitor ideal.
Apresenta comportamento nao
Duplo ideal, onde os semicirculos sdo &
Semicirculo achatados. Isso reflete uma dispersao de ™ //_\\f\
Achatado constantes de tempo em multiplos Z(Q)
processos eletroquimicos.
. Combina¢do do efeito de uma
Semicirculo . )
constante de fase ndo ideal com a difusdo =
Achatado <
L de Warburg, resultando em um N
com Difusido _ _
semicirculo achatado seguido por uma
de Warburg ) o ‘ ‘ Z(©)
linha inclinada em baixas frequéncias.

Fonte: Elaborado pelo autor, Adaptado de Yuan, 2010.

O diagrama de Nyquist é a forma diddtica de apresentar a impedancia
experimental de um sistema. Na tabela 1 podemos interpretar que o tamanho do
semicirculo indica a resisténcia de transferéncia de carga, enquanto a inclinacdo da
linha de Warburg estd relacionada a difusdo dos fons no sistema. Observa-se que
sistemas com multiplas constantes de tempo exigem modelos mais complexos,
compostos por multiplos circuitos equivalentes, para interpretar corretamente oS

fendmenos fisicos e quimicos que ocorrem no sistema.

% Lei de Poténcia de Jonscher.

A Lei de Poténcia de Jonscher, também conhecida como Jonscher’s Power
Law, ¢ um modelo utilizado para descrever a dependéncia da condutividade elétrica
alternada (oac) em fungdo da frequéncia (f) em materiais dielétricos, ceramicos e
polimeros.

Essa lei permite compreender os mecanismos de transporte eletronico e idnico
em sistemas complexos, especialmente aqueles que apresentam dispersdao

significativa. Segundo Jonscher (1977), "a condutividade em sistemas dielétricos €



caracterizada por uma contribui¢do continua da frequéncia, refletindo a interagao entre
diferentes mecanismos de transporte".
A dependéncia da condutividade alternada (cac) com a frequéncia é descrita
pela seguinte equacao:
ouc(w) = opc + Aw™, (19)
Onde:

e 0y ¢ aCondutividade elétrica alternada.

opc € a Condutividade em corrente continua (DC).

A ¢é a Constante proporcional ao material, relacionado a mobilidade das cargas.

e w éaFrequéncia angular w = 2nf .

e 1 € a Expoente de dispersao, que assume valores no intervalo 0 <n <1

A condutividade em corrente continua (op¢) € um parametro fundamental na

andlise das propriedades elétricas de materiais, em especial sistemas dielétricos,
ceramicos e polimeros. Esse termo refere-se a parte da condutividade elétrica que €
independente da frequéncia, ou seja, estd associada ao transporte de carga em regime
de corrente continua (DC).

Podemos definir a condutividade elétrica DC através da relagao:

o = E (20)

Onde:
e ¢ ¢ aCondutividade elétrica (S/cm);
e j ¢ aDensidade de corrente elétrica (A/cm?);
e E ¢ aCampo elétrico aplicado (V/cm).

No caso da condutividade em DC, o valor de (ogp) reflete o transporte direto
de portadores de carga, como ions ou elétrons, sem depender da frequéncia aplicada.

Quando incorporada a Lei de Poténcia de Jonscher, a condutividade total de
um material (o4.) que descrita pela equacdo (JPL), a condutividade DC domina em
baixas frequéncias com f tendendo a 0 ou quando ndo ha variagdo temporal
significativa do campo elétrico.

Em relacdo ao componente dispersiva (Aw™) descrito na lei de poténcia de
Jonscher, € responsavel por elucidar o comportamento dependente da frequéncia da
condutividade alternada (o4-) em materiais dielétricos, cerdmicos e polimeros. Esse
termo reflete os efeitos dispersivos de transporte de carga, como a interacao entre

portadores de carga e a matriz estrutural do material, além de mecanismos interfaciais



e heterogeneidades. Segundo Jonscher (1977), "a contribuicdo dispersiva é uma
manifestacdo da dinamica da resposta elétrica de sistemas complexos, dominada por
fatores estruturais e cinéticos".

Os critérios para o expoente n indicam os parametros fundamentais para
interpretacdo da componente dispersiva, variando de 0 <n < 1 . Ele determina o
grau de dispersdo e os mecanismos de transporte no sistema:

Quando n = 1: a contribuicdo dispersiva descreve um comportamento ideal
capacitivo. Isso ocorre em sistemas homogéneos e bem cristalizados, onde os
portadores de carga interagem uniformemente com o material. Segundo Barsoukov e
Macdonald (2005), "o expoente n = [ reflete a auséncia de dispersao significativa no
sistema".

Quando 0<n<1: Valores de n menores que 1 indicam dispersdao
acentuada, caracteristicas de sistemas heterogéneos. Onde tais matérias podem
apresentam: Grao de tamanho diferentes, barreiras intergranulares e/ou interfaces
complexas e presenca de multiplos tempos de relaxacdo. Nascimento et al. (2019)
apontam que "valores menores de n estdo associados a heterogeneidade estrutural e a
distribuicao desigual de portadores de carga".

Quando n = 0,5: Este valor € tipico de processos de difusdo dominados, como
em sistemas caracterizados pela impedancia de Warburg. Luo et al. (2023) ressaltam
que "o expoente n = 0,5 reflete um transporte limitado por difusdo, comum em
materiais eletroquimicos e interfaces".

Quando n = 0: a componente dispersiva desaparece, indicando um sistema
puramente resistivo, sem contribuicdes capacitivas ou dispersivas.

A constante A e o expoente n dependem fortemente da temperatura,
microestrutura e composicao do material. Zhu et al. (2020) destacaram que "materiais
dopados com terras raras exibem n menores devido a introdugdo de defeitos estruturais
e aumento da dispersdo de carga". Assim, a andlise do comportamento dispersivo
permite correlacionar diretamente os fendmenos de transporte aos fatores estruturais
do material.

3.5.3 Representacao no plano complexo.

O plano complexo é uma ferramenta fundamental em vdrias dreas da fisica e

engenharia, especialmente no estudo de materiais dielétricos, ceramicos e polimeros.

Ele permite a representacdo de niimeros complexos, que sdo essenciais para descrever



fendmenos que envolvem comportamento dindmico, como a resposta dielétrica e a
condutividade elétrica desses materiais.
Um nidmero complexo € geralmente representado na forma z = a + bi , onde
2 , . ., . . . . ., . .2
a é a parte real e b € a parte imagindria, com I sendo a unidade imagindria i“ = —1 .
No plano complexo, a e b sdo coordenadas que posicionam o nimero em

relacdo ao eixo real (Re) e ao eixo imagindrio (Im).

A magnitude de z, dada por |z| = v a? + b?* , representa a distancia do ponto

z a origem. O angulo 6, ou argumento do niimero complexo, é calculado como 6 =
_1(b ~ ‘ .
tan™! (Z) . Essa representagdo polar ¢ amplamente usada para descrever propriedades

de materiais, como a permissividade complexa.

Materiais dielétricos, como cerdmicas avancadas e polimeros, exibem uma
resposta complexa a campos elétricos alternados. Segundo Moliton (2007), grandezas
dielétricas podem ser descritas no plano complexo, permitindo a separacdo de
componentes reais € imagindrios. Essa resposta é frequentemente expressa pela

permissividade complexa (¢*), definida como:
er=¢ —je" (21)

Aqui, (¢') é a permissividade real, que mede a capacidade do material de
armazenar energia elétrica, enquanto (¢'') representa as perdas dielétricas associadas
a dissipacdo de energia no material. No plano complexo, (£*) pode ser representado
como um vetor cuja magnitude e direcdo fornecem informagdes sobre o desempenho
dielétrico do material.

No caso de ceramicas, a estrutura cristalina influencia diretamente os valores
de (&*). Materiais com alta ordem cristalina apresentam menores perdas dielétricas,
uma caracteristica desejavel em dispositivos de micro-ondas e radiofrequéncia. J4 os
polimeros dielétricos, sendo materiais amorfos, exibem maior dependéncia das
condig¢des externas, como temperatura e frequéncia do campo elétrico.

A tangente de perdas, definida na eq. (3) € outro parametro representado no
plano complexo. Ela descreve a eficiéncia dielétrica, sendo usada para selecionar
materiais em aplicacdes especificas. Conforme enfatizado por Silva et al. (2018), "a
avaliacdo da tangente de perdas no plano complexo permite o ajuste preciso de

materiais em sistemas de alta frequéncia."



3.5.4 Mecanismos de Relaxacao dielétrica.

A relaxacdo dielétrica ocorre quando a polarizacdo do material nao €
instantdnea em resposta a um campo elétrico alternado, sendo controlada por
mecanismos que envolvem cargas livres, dipolos permanentes e condutividade
dielétrica (Moliton, 2007; Abreu et al., 2023; Sales et al., 2024) .

O comportamento desse fendmeno pode ser analisado por meio de
espectroscopia de impedancia complexa, onde diagramas de Nyquist permitem
distinguir os efeitos provenientes do grdo e das bordas dos graos (Abreu et al., 2024;
Alekson et al., 2022), dentre os modelos de relaxacdo dielétrica existente apontamos
os modelos de Debye e Havriliak-Negami como ferramentas indispensdveis para
andlise nos fendmenos de polarizagado dielétrica.

O modelo de Debye assume que o tempo de relaxacdo 7 € Uinico e constante
para todo o material, sendo a expressdo da permissividade relativa em funcdo da
frequéncia angular (w) dada por:

& — &

* =E&pt ——
elw)=e¢ 1+ jwt

(22)

Onde (&) € a permissividade em baixa frequéncia e (€4) a permissividade em
alta frequéncias (Abreu et al., 2024; Nobrega et al., 2022; Moliton, 2007).

O modelo de Havriliak-Negami apresenta uma alternativa generalizada ao de
Debye, quando ndo € possivel aplicar o modelo de Debye considerado que se trata de
um modelo aplicado a um sistema de tempo de relaxacdo unico e comportamento
dielétrico definido no material. Surgi a necessidade de utilizar modelos derivados de
Debye, ao qual consideramos como nao-Debye: Cole-Cole, Cole-Davidson. Assim, o
modelo de Havriliak-Negami introduz os parametros, @ e 8, que descrevem a dispersao

e a assimetria do processo de relaxacgao:

N £ — €0
(1+ (or)t-2)F

e (w) = &y (23)
Onde:

e ¢" ¢apermissividade relativa estética;

® &, ¢€apermissividade relativa para altas frequéncias;

e w ¢ afrequéncia de oscilagdo angular;

e 7 ¢éotempo de relaxacdo.



Com os parametros de dispersao e assimetrias limitadosem (0 < @ < 1)e (0 <
B < 1). Este modelo é frequentemente aplicado em materiais com comportamentos

dielétricos complexos (Abreu et al., 2024; Nogueira et al., 2024; Sales et al., 2024).
3.6 Estrutura Cristalografica dos Materiais Ceramicos.
3.6.1 Breve historica do surgimento da cristalografica.

A cristalografia teve inicio em meados do século XVII com as pesquisas de
Johannes Kepler, que postulou propostas acerca da regularidade das formas cristalinas
dos materiais, sucedido por René Just Haiiy, que ficou conhecido como o “pai da
cristalografia”, ao observar que cristais naturais, como o quartzo, apresentavam
padrdes geométricos recorrentes. Entretanto, os avangos significativos sO ocorreram
no inicio do século XX, com a descoberta da difracdo de raios X (DRX) por Max von
Laue em 1912 e a posteriormente com as aplicagdes laboratoriais dos pesquisadores
William Henry Bragg e William Lawrence Bragg, que a cristalografia se fundamentou
como uma ferramenta cientifica indispensdvel na andlise da estrutura atdmica de
sOlidos cristalinos. A técnica de DRX tornou-se essencial para a determinacao precisa
da organizacdo dos 4tomos em um cristal, abrindo uma nova era no entendimento dos
materiais solidos (Padilha, 1997; Callister & Rethwisch, 2010).

No campo de estudo das ceramicas avancadas, a cristalografia e, em especial,
a técnica de difracdo de raios X desempenham um papel crucial. De modo geral, as
Ceramicas avangadas sdo materiais que tem um destaque em relag@o obtencao de fases
cristalinas cuidadosamente projetadas, no intuito de atingir as propriedades especificas
desejadas, como alta resisténcia mecanica, estabilidade térmica e condutividade
elétrica controlada. A aplicacio da DRX torna possivel a andlise minuciosa da
estrutura cristalina desses materiais, garantindo o desenvolvimento de ceramicas com
desempenho superior e aplicacdes tecnoldgicas criticas, como em dispositivos

eletronicos, biomateriais e componentes aeroespaciais (Callister & Rethwisch, 2010).

3.6.2 Sistema cristalinos: Classificacdo geométrica e sua influéncia nas
propriedades dos materiais.
Os sistemas cristalinos configuram como o cerne da cristalografia e compete
ao sistema, fornece ordem para diferenciar as maneiras pelas quais os 4tomos, fons ou
moléculas se organizam em uma rede tridimensional periddica. Esses sistemas estdo

descritos na tabela 2, onde apresenta a classificac@o do sistema cristalino em sete tipos



principais, de acordo com as relagdes entre os eixos cristalograficos e os angulos
interaxiais: cibico, hexagonal, tetragonal, romboédrico, ortorrdombico, monoclinico e
triclinico (Callister & Rethwisch, 2010).

O sistema cubico apresenta a maior simetria, com eixos de igual comprimento
e angulos de 90°. Esse tipo de estrutura ¢ comum em metais como o ferro e materiais
ceramicos avancados com aplica¢des em dispositivos eletronicos. Em seguida temos
o sistema hexagonal caracteriza-se por eixos iguais no plano basal e um eixo
perpendicular de diferente comprimento, formando um angulo de 120° entre os eixos
do plano basal, sendo comum em metais como 0 zinco € compostos Ceramicos
(Moulson & Herbert, 2003).

Por sua vez temos o sistema tetragonal com sua similaridade ao sistema cubico,
mas com um eixo de comprimento diferente, enquanto o sistema romboédrico possui
eixos iguais, mas com angulos distintos de 90°, o que resulta em cé€lulas unitarias

inclinadas.

Tabela 2 — Pardmetros de rede e representacido geométrica dos sistemas cristalinos
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Cubico

Hexagonal

Tetragonal

Romboédrico

Ortorrombico

Monoclinico

Triclinico

a=b=c
a=b#c
a=b#c
a=b=c
azb#c
azb#c
azb#c

a=p=Y=90°

a=p=90°,Y =120° c

a=p=Y=90°
a=p=Y #90°
a=p=Y=90°
a=Y=90°#p
a#B#Y #90°

A=y

=]

Fonte: CALLISTER,2009 (Adaptada)

O sistema ortorrdmbico apresenta trés eixos de comprimentos desiguais e

angulos de 90°. Os sistemas monoclinico e triclinico sd3o os menos simétricos, com

angulos diferentes de 90°, e sdo frequentemente encontrados em ceramicas avangadas

com propriedades especificas para telecomunicagdes e aplicacdes em micro-ondas

(Abreu et al., 2024).

Esses sistemas cristalinos influenciam diretamente as propriedades fisicas dos

materiais, como suas constantes dielétricas, condutividade térmica e mecanica. Por

exemplo, em ceramicas avancadas utilizadas na industria de telecomunicagdes, a

simetria e a periodicidade da estrutura cristalina desempenham um papel fundamental

na defini¢do de suas propriedades dielétricas e de perda, como demonstrado por Abreu

et al. (2021), que estudaram compostos a base de YNbO4 e TiO2.

3.6.3 Difracao de Raios X, Lei de Bragg e Analise Estrutural por Rietveld.



A técnica de difracao de raios X (DRX) é uma ferramenta indispensavel na
determinagdo das estruturas cristalinas desses materiais com maior precisdo, sendo
essencial para a identificacio das fases presentes e para a otimizacdo de suas
propriedades. Essa técnica é baseada na interagdo dos raios X com os dtomos dispostos
na rede cristalina (figura 16), produzindo padrdes de difracdo caracteristicos. O
entendimento da difracdo de raios X e a aplicacdo da Lei de Bragg possibilitam a
andlise de parametros importantes, como o espacamento entre planos cristalinos e a

identificacao das fases presentes no material.

Figura 16 — Esquema da Difragdo de Raios X e Reflexdo em Planos Cristalinos Paralelos.
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Fonte: CALLISTER, 2013.

Recentemente, trabalhos como os de Barros et al. (2024) demonstraram a
aplicacdo da DRX em materiais ceramicos avancados visando melhorar suas
caracteristicas dielétricas em dispositivos operando na faixa de micro-ondas.

A Lei de Bragg estabelece a condicao para que ocorra interferéncia construtiva
entre ondas de raios X refletidas por planos cristalinos paralelos. Quando o dngulo de
incidéncia 0 dos raios X em relacdo a um conjunto de planos cristalinos produz uma
diferenca de caminho igual a um multiplo inteiro do comprimento de onda A, a difracdo

€ observada. A equacao que descreve essa condi¢ao é dada por:
nAd = 2dysenf (24)
Onde:

e 1 ¢ Ordem da difracdo (geralmente n = 1);
e )¢ o comprimento de onda da radiagdo incidente;

e dua € 0 espagamento interplanar entre os planos identificados pelos indices de

Miller (hkl);



e 0 ¢ o angulo de incidéncia e reflexao do feixe de raios x.

Através da expressdo apresentada, torna-se possivel a determinacdo do
espacamento interplanar e, adicionalmente, os parametros de rede de materiais
cristalinos.

A caracterizac¢do da estrutura cristalina € obtida por meio da anélise dos dngulos
de difracdo observados, o que permite a identificacdo das distancias interplanares
associadas aos planos cristalinos especificos.

Os indices de Miller (hkl) sdo usados para descrever a orientacdo de planos
cristalinos em uma rede. Eles sdo definidos como os reciprocos das intersecdes do
plano com os eixos cristalograficos, expressos em termos de fracdes da dimensdo da
célula unitdria.

O espacamento interplanar dnk pode ser calculado a partir dos parametros de

rede. Para um sistema cubico simples, a relacdo é dada por:
a

W e T )

Onde:

e aé parametro de rede da célula unitdria;
e h, kelsdo os indices de Miller.

Essa expressdo € utilizada na anélise estrutural de materiais cristalinos, em
especial, em compostos metélicos e ceramicas avancadas.

O método de Rietveld € uma técnica de refinamento de padrdes de difracdo que
permite extrair informacdes precisas sobre a estrutura cristalina a partir dos dados
experimentais. Desenvolvido por Hugo Rietveld em 1969, esse método consiste em
ajustar o padrdo de difracdo experimental utilizando um modelo estrutural tedrico,
minimizando a diferenca entre o padrao observado e o calculado.

A caracterizacdo de materiais complexos através do refinamento de Rietveld,
como ceramicas avancadas, supercondutores € compostos semicondutores € essencial.
Estudos recentes demonstram a eficicia do método de Rietveld na andlise de
compostos ceramicos utilizados em dispositivos eletronicos, como os relatados por
Abreu et al. (2024), que utilizaram a difracdo de raios X e o refinamento de Rietveld

para investigar a formacao de fases em materiais dielétricos para telecomunicacoes.



3.6.4 Microscopia Eletronica de Varredura (MEV)

A Microscopia Eletronica de Varredura (MEV), também conhecida em inglés
como “Scanning Electron Microscopy” (SEM), € uma técnica analitica indispensavel
o estudo da morfologia e composicdo de superficies de materiais. Oferece alta
resolucdo e capacidade de gerar imagens tridimensionais, a MEV se tornou uma
ferramenta essencial em dreas como ciéncia dos materiais, nanotecnologia e biologia
(Reimer, 1998; Zhou & Wang, 2007). Essa técnica permite a observacdo de
microestruturas, defeitos e contornos de grao, fornecendo informacdes criticas sobre a
formacdo de fases e a qualidade dos materiais analisados (Egerton, 2005;
Suryanarayana & Norton, 2014).

No processo de varredura, um feixe de elétrons altamente colimado € gerado e
direcionado sobre a superficie da amostra, interagindo com ela e gerando diversos
sinais que podem ser captados por detectores especificos. Os principais sinais
coletados sdo os elétrons secunddrios, que formam as imagens topograficas, e os
elétrons retroespalhados, que contribuem com o contraste composicional devido a
variacao do numero atdmico local (Zhou & Wang, 2016). Além disso, a MEV pode
ser equipada com detectores de raios X para realizar a Espectroscopia de Dispersao de
Energia de Raios X (EDS), possibilitando a andlise quimica elementar da amostra
(Goldstein et al., 2018).

Embora a MEV ndo forneca diretamente informagdes sobre a estrutura
cristalina, ela € rotineiramente atribuida aos estudos de ceramicas avangadas, com uma
combinacdo de técnicas como a difracao de elétrons retroespalhados (EBSD).

O EBSD permite a definicdo das orientagdes cristalograficas e a andlise de
texturas, complementando as informacdes obtidas por difracdo de raios X (Schwartz
et al., 2009; De Graef & Zaefferer, 2015).

A jungdo na abordagem dessas técnicas permite o estudo simultineo da
morfologia, composi¢do quimica e orientacdo cristalina de materiais complexos, em

especial o das ceramicas avangadas e metais.
3.7 Antenas Ressoadoras Dielétricas (DRAs)
3.7.1 Breve historia do surgimento da Antenas

Atualmente, as antenas desempenham um papel essencial no campo das
telecomunicagdes, proporcionando beneficios significativos a sociedade. Gracas a

essas tecnologias, é possivel usufruir de servicos modernos de comunicagdo que



seriam invidveis sem a existéncia de mecanismos eficientes de transmissao e recepgao
de sinais eletromagnéticos. O surgimento das antenas tem comego por volta do XIX
com as descobertas fundamentais no campo do eletromagnetismo. A primeira
demonstragdo prética de ondas eletromagnéticas foi realizada por Heinrich Hertz em
1887. Hertz utilizou uma configuracido de dipolos simples, que se tornaria o0 modelo
basico para o desenvolvimento das antenas.

Esse experimento provou a existéncia das ondas eletromagnéticas previstas
teoricamente por James Clerk Maxwell, abrindo caminho para a aplica¢do prética
dessas ondas na comunicagao (Balanis, 2005).

No inicio do século XX, com o avancgo das tecnologias de radio, Guglielmo
Marconi desenvolveu transmissdes de longa distancia utilizando antenas de fio simples
e torres de grande altura. Esse periodo foi marcado pelo desenvolvimento de antenas
monopolo e dipolo, que passaram a ser amplamente utilizadas em sistemas de
radiocomunicag¢do (Petosa, 2007).

A partir da década de 1940, com o surgimento dos radares durante a Segunda
Guerra Mundial, houve grande interesse em antenas direcionais, como antenas de
refletor parabolico e de corneta. Essas antenas apresentavam alto ganho e capacidade
de direcionar a radiacdo em feixes estreitos, o que era fundamental para aplicacdes
militares e de navegacdo (Balanis, 2005).

Na década de 1970, com o avanco dos circuitos integrados, surgiram as antenas
microstrip, que consistem em elementos metdlicos planos montados sobre substratos
dielétricos. Essas antenas tém como principais vantagens o baixo perfil e a facilidade
de integracdo com circuitos eletronicos, tornando-se populares em dispositivos
portéteis e sistemas de comunicagdo via satélite (Petosa, 2007).

Nas udltimas décadas do século XX, as antenas ressonadoras dielétricas
(Dielectric Resonator Antennas - DRAs) comecgaram a ganhar aten¢do devido as suas
caracteristicas tunicas, como alta eficiéncia e operacdo em bandas de frequéncia
elevadas. Inicialmente usadas em circuitos de micro-ondas como ressonadores, foram
adaptadas para funcionar como antenas ao remover o encapsulamento metdlico,
permitindo que o dielétrico irradiasse eficientemente (Petosa, 2007).

Mais recentemente, o desenvolvimento de antenas inteligentes e fractais abriu
novas possibilidades na drea de telecomunicacdes. Antenas inteligentes utilizam

processamento digital para ajustar dinamicamente o padrdo de radiacio, enquanto as
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antenas fractais, baseadas em geometria auto-similar, permitem miniaturizacdo e

ampla largura de banda (Balanis, 2005).
3.7.2 Parametros fundamentais das antenas

+ Diagrama de Radiacao

O diagrama de radia¢do de uma antena, também conhecido como radiation
pattern, € uma representacao matematica ou grafica das propriedades de radiacdo de
uma antena em func¢do das coordenadas espaciais. Em geral, esse diagrama é
determinado na regido de campo distante (far-field region), onde a distribui¢do de
radia¢do da antena pode ser representada como fun¢do das dire¢des angulares (Balanis,

2005).

Figura 17 — Diagrama de antenas Omnidirecional

Fonte: BALANIS, 2005

Na elaboracao de projeto de caracterizacdo de antenas o estudo do diagrama de
radiacdo € fundamental, pois, € possivel visualizar a concentragcdo da energia irradiada
em diferentes direcOes e avaliar a diretividade da antena. Em aplicacOes préticas, um
diagrama de radiacdo altamente direcional € desejdvel em sistemas como radares e
comunicacdo via satélite, enquanto em outras aplicacdes, como antenas
omnidirecionais usadas em redes sem fio, espera-se uma radia¢do uniforme em todas

as direcoes do plano horizontal (Balanis, 2005; Petosa, 2007)

% Densidade de Poténcia Radiada.
Trata-se de um parametro fundamental para a andlise de antenas, pois descreve

a quantidade de poténcia irradiada por unidade de drea em uma direcdo especifica. Ela



€ definida como a poténcia que atravessa uma superficie esférica imaginaria de raio r
ao redor da antena, perpendicular a direcao de propaga¢do das ondas eletromagnéticas.
Esse parametro € particularmente importante na determinacao da eficiéncia de
radiacdo, diretividade e ganho da antena (Balanis, 2005).
A densidade de poténcia radiada (Pr) € definida como a quantidade de poténcia
irradiada por unidade de drea em uma direcdo especifica. E expressa como:

p =1t
T 4mr2

(26)

Onde P; € a poténcia total irradiada e r € a distincia da antena ao ponto de
observacao (Balanis, 2005).

A equagdo 26 mostra que a densidade de poténcia descreve com o quadrado da
c oA 1 N . A s .
distancia (o F)’ ou seja, a medida que nos afastamos da antena, a poténcia irradiada

por unidade de drea diminui abruptamente.
% Intensidade de Radiacao.

A intensidade de radiagdo (U) € a poténcia irradiada por unidade de angulo
s6lido em uma determinada direcdo e estd intimamente relacionada a densidade de
poténcia radiada. A relagdo com a densidade de poténcia € dada por:

U =r12P, (27)

Essa relacdo indica que a intensidade de radiacao € independente da distancia,
pois o fator 7? compensa a diminui¢io da densidade de poténcia com o aumento da
distancia. Portanto, a intensidade de radiacdo depende apenas da direcdo relativa a
antena.

A densidade de poténcia radiada (P,) em regras gerais, € expressa em watts por
metro quadrado (W/m?). Em sistema de telecomunicagdes, em alguns caso, €
importante considerar a densidade de poté€ncia recebida, que € utilizada para calcular

o sinal captado por uma antena receptora.
% Diretividade.
Definida como a razdo entre a intensidade de radiacdo na direcdo de maxima

emissao e a intensidade de radiacdo média total. E expressa como:

D= Unmax

"~ P /4m (28)



A diretividade € um parametro importante na caracterizacdo de antenas
direcionais, como as DRAs (Petosa, 2007; Balanis, 2005).

A diretividade de uma antena € a medida de quao bem ela concentra a radiacao
em uma direcdo especifica em comparacdo com uma antena isotrépica ideal (que radia
igualmente em todas as diregcdes). A diretividade em decibéis isotropicos (Dgsi) €
expressa por:

Dgpi = 10 - logy0(Dyinear) (29)

Onde:

Diinear € a diretividade em escala linear, que representa a relagdo entre a
intensidade de radiacdo em uma direcdo especifica e a intensidade média de radiacao
em todas as direcdes.

Uma diretividade alta € desejavel em aplicacdes que requerem foco de energia
em uma dire¢cdo especifica, como radares e comunicacido de longo alcance (Balanis,

2005).

0,

¢ Eficiéncia de Radiacio.

As perdas de radiagdo em uma antena estdo intrinsicamente associadas a
eficiéncia total. Atribuimos tais perdas a fatores externos, como o descasamento de
impedancias entre a antena e a linha de transmissdo, e a fatores internos, como perdas
nos condutores ou materiais dielétricos. Dessa forma, nem toda a poténcia fornecida a
antena € efetivamente irradiada, ou seja, a antena ndo consegue converter
integralmente a poténcia recebida em radiacdo eletromagnética (Balanis, 2016).

A eficiéncia total pode ser expressa como:

e = e.eje, (30)

Onde:

e ¢, ¢aeficiéncia total,

e ¢, ¢aeficiéncia condutiva, relacionada as perdas nos condutores,

e ¢, ¢aeficiéncia dielétrica, associada as perdas no material dielétrico,

e ¢, ¢ aeficiéncia de reflexdo e esta relacionado ao sistema descasamento de
impedancia entre a antena e a linha de transmissao.

A eficiéncia de radiacdo (1) de uma antena € definida como a razdo entre a
poténcia efetivamente irradiada (P,..4) € a poténcia total fornecida a antena (Pyytq;),

Como podemos observado na expressao:



_ Prad

(3D

B Pto tal
Onde:

e P.,q €apoténcia efetivamente irradiada pela antena;
e Piota € apoténcia total fornecida pela antena.

A eficiéncia de radiacdo pode ser reduzida por perdas devido a resisténcia de
conducdo e perdas dielétricas no material da antena. Em aplicagdes praticas, é
importante projetar antenas com alta eficiéncia para minimizar a dissipacdo de energia
e maximizar a poténcia irradiada (Balanis, 2005)

¢ Eficiéncia de Transmissao (Tpwr).

A eficiéncia de transmissao relaciona a poténcia irradiada com a poténcia total
fornecida a antena. Ela é calculada como:
Towr =1 = Tpwr (32)
Onde:
prr = |F|2 (33)
IT| € o coeficiente de reflexdo, que quantifica a poténcia refletida de volta

para a fonte devido ao desajuste de impedancia entre a antena e a linha de transmissao.

«* Ganho.

O ganho de uma antena corresponde a razao entre a intensidade de radiacdo e
a poténcia total de entrada. Assim o parametro apresenta uma singularidade com a
diretividade, associado a eficiéncia da antena (Balanis, 2016):

intensidade de radia¢io A ue, o)
= 4m

Ganho = 4n (34)

poténcia total de entrada P;
Onde:
e U(H,¢) éaintensidade de radiagdo em uma diregao especifica (6, ¢) .
e P, éapoténcia total fornecida a antena.
O ganho (G) de uma antena estd intrinsicamente relacionada a sua diretividade,
mas também considera as perdas internas, como perdas condutivas e dielétricas, que
afetam a eficiéncia total. Podemos expressar matematicamente a relacdo entre o ganho,

a diretividade (D) e a eficiéncia de radiacdo (1) é definido como:

G=n-D (35)



Observando a equagdo 33 entendemos uma relacao de proporcionalidade entre
a diretividade, o ganho da antena que depende diretamente de sua eficiéncia de
radiacdo. Ou seja, uma antena com eficiéncia ideal, garante que o ganho serd igual a
diretividade. No entanto, consideramos que perdas internas fazem com que o ganho
seja sempre menor do que a diretividade (Petosa, 2007).

% Relacao de Onda Estacionaria de Tensao (VSWR).

A relag@o de onda estaciondria de tensao (VSWR) mede o descasamento entre

a antena e a linha de transmissao. Ela é calculada como:

1+ ||

R=—"—
VSWR =11

(34)

Um VSWR préximo de 1 indica um bom casamento de impedancia, ou seja, €
uma condi¢do na qual a impedancia da carga (Zr) e a impedancia da fonte ou linha de

transmissao (Zo) sdo iguais.
ZL = ZO (35)

Quando ocorre o casamento de impedéincia, minimizamos a poténcia refletida
e maximizamos a transferéncia de energia do transmissor para a carga maximizando a

eficiéncia de transmissdo (Balanis, 2005).
¢ Fator de Qualidade (Q).

O fator de qualidade Q@ é uma medida que quantifica a eficiéncia de
armazenamento de energia de um ressonador, como uma antena ressonadora dielétrica
ou um circuito oscilante, em relacdo as perdas de energia. Ele é definido como a razdo
entre a energia maxima armazenada e a energia média dissipada por ciclo de operagdo.

Matematicamente, o fator de qualidade € expresso como:

energia maxima armazenada no ciclo

0 =21 (36)

energia média dissipada no ciclo

Essa relacdo indica que, quanto maior o fator Q, menor serd a fracdo de energia
dissipada em relagcdo a energia armazenada, o que resulta em uma ressonancia mais
“pura” e com menor atenuacao ao logo do tempo (Kajfez, 1998; Sebastian, 2008)

Além disso, o fator de qualidade Q elevado, em geral, apresenta menor largura
de banda e maior estabilidade da frequéncia de ressonancia o que pode ser desejavel

em certas aplicacdes onde a ressonancia controlada (Petosa, 2007) .



Em antenas ressoadoras dielétricas (DRAs), o fator de qualidade Q pode ser
pode ser determinado com base na tangente de perda (tand), que descreve as perdas

dielétricas do material. Nesse caso, o fator de qualidade € dado por:

1
tand

Q= (37)

Onde:

tand € a tangente de perda do material dielétrico, que representa a razao entre
a parte imagindria e a parte real da permissividade dielétrica do material.

Assim a equacdo (36) indica que quanto menor for a tangente de perda do
material, maior serd o fator de qualidade Q, indicando que o material apresenta

menores perdas e, portanto, é capaz de armazenar mais energia sem dissipacao

significativa (Poole; Darwazeh, 2015).

3.7.2 Antenas Ressoadoras Dielétricas Cilindricas.

As antenas ressonadoras dielétricas cilindricas (Cylindrical Dielectric
Resonator Antennas - DRAs) surgem como alternativas eficazes em sistemas de
comunicacdo de alta frequéncia, devido as suas vantagens como alta eficiéncia,
operacdo em bandas elevadas e facilidade de miniaturizagdo. Essas caracteristicas
fazem das DRAs uma escolha ideal para aplicagdes em micro-ondas, dispositivos de
radar e sistemas de comunicacdo via satélite, onde a precisdo e a estabilidade da
frequéncia de operacgao sao cruciais (Petosa, 2007).

O formato cilindrico das DRAs oferece flexibilidade adicional em comparagao
a outros formatos, como as DRAs hemisféricas e retangulares. Essa flexibilidade
decorre da possibilidade de ajustar ndo apenas o raio (a) do cilindro, mas também sua
altura (%), proporcionando maior controle sobre a frequéncia de ressonancia e o fator
de qualidade (Q) do ressonador. A relacao de aspecto (#/a) é, portanto, um parametro
fundamental, pois afeta diretamente a largura de banda e a eficiéncia de radiacdo da
antena. A escolha adequada dessa relacdo permite projetar ressonadores que atendam
tanto a aplicagdes que requerem alta seletividade quanto a aquelas que demandam
maior largura de banda (Kajfez, 1998).

No interior do ressonador, os campos eletromagnéticos se distribuem de
maneira especifica, levando a formacdo de modos ressonantes distintos. Os modos
ressonantes suportados por uma DRA cilindrica sdo classificados como transversais

elétricos (TE), transversais magnéticos (TM) e modos hibridos. Cada um desses modos



apresenta uma distribuicdo particular dos campos elétricos e magnéticos, o que
influencia diretamente a polarizacdo e o padrao de radiacdo da antena. Para aplicacdes
praticas, os modos mais comuns sdao o TMois, TEois e HE115, que apresentam
caracteristicas de radiacdo adequadas para comunica¢do em bandas de micro-ondas e
milimétricas (Luk & Leung, 2003).

A andlise matemdtica dos modos ressonantes em uma DRA cilindrica é
conduzida a partir das equacdes de Maxwell, que descrevem o comportamento dos
campos eletromagnéticos no tempo e no espaco. Assumindo que os campos variam
harmonicamente no tempo, as equagdes de Maxwell podem ser simplificadas e
resolvidas para cada componente de campo. No caso do modo TMmnp, onde nao ha
componente de campo magnético ao longo do eixo z, a solu¢do do campo elétrico axial

€ dada pela equacdo:

an .
E,(p,$,2) = jm (T p) (C,,cos mep + D, sinme) (Agcos,b’z) (38)

Aqui, /m € a funcdo de Bessel de primeira espécie, Xmn representa o n-ésimo
zero da funcdo de Bessel, e a € o raio do ressonador. As constantes Cm € Dm sao
determinadas a partir das condicdes de contorno aplicadas as superficies do

ressonador. A frequéncia de ressonancia para esse modo € obtida por:

1

2 212
£ (TMyp) = z#ﬁl(xf’) + (pL—”) r (39)

Onde L representa a altura do ressonador, e € e n sdo, respectivamente, a
permissividade dielétrica e a permeabilidade magnética do material utilizado.

A solucdo para os modos TE segue um procedimento similar, onde o campo
elétrico ao longo do eixo z € nulo (E; = 0), e a solucdo final é obtida para o campo

magnético axial. A frequéncia de ressonancia dos modos TE € expressa por:

N~

2

1 X\’ yous
Fr(TEmny) = 2m\ue ( a ) +(T) (40)

Essas equagdes permitem calcular com precisao as frequéncias de operacao de
uma DRA cilindrica, garantindo que ela seja projetada para operar na faixa de

frequéncia desejada. A alta eficiéncia de radiacdo dessas antenas, combinada com a



possibilidade de ajuste fino de seus parametros geométricos e materiais, torna as DRAs
cilindricas especialmente atrativas para aplicacdes em ambientes onde o espaco é

limitado e a eficiéncia energética € critica (Sebastian, 2008).
3.8 Micro-ondas.
3.8.1 Método de Hakki-Coleman.

O método de Hakki-Coleman foi desenvolvido com o objetivo de medir a
permissividade dielétrica de materiais ressonadores dielétricos em altas frequéncias.

Esse método é bastante utilizado no meio académico devido a sua simplicidade,
precisdo e facil aplicacdo em amostras cilindricas. Posteriormente, Courtney
modificou o procedimento, introduzindo melhorias que permitiram expandir a faixa
de frequéncias e aumentar a precisio das medi¢des (Hakki & Coleman, 1960;

Courtney, 1970).

Figura 18 — Esquema do método de Hakki-Coleman para medi¢do de permissividade
dielétrica, mostrando a configuragdo da amostra entre as placas condutoras e as sondas de

acoplamento.
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Fonte: Elaborado pelo préprio autor, Adaptado Sebastian, 2008.

O método consiste em inserir uma amostra cilindrica de material dielétrico
entre duas placas condutoras paralelas, geralmente revestidas de ouro ou cobre polido.

O objetivo é criar uma cavidade ressonante onde apenas o modo TEopis seja
predominante, evitando a interferéncia de outros modos ressonantes.

A configuracdo experimental pode ser vista na Figura 18, onde o espagamento
entre as placas condutoras € ajustdvel para garantir o acoplamento correto do campo
elétrico com a amostra.

A frequéncia ressonante € determinada quando o campo elétrico gerado atinge

uma condi¢do de ressonancia dentro da amostra, permitindo calcular a permissividade



relativa (¢;) do material com base na geometria do ressonador e na frequéncia
ressonante obtida.

A permissividade relativa (&r) € calculada a partir da seguinte equagao:
D (/10 )2 "

e D é o didmetro da amostra.

N =

Onde:

e [ ¢ aaltura da amostra.

e 0¢é o comprimento de onda ressonante no vacuo.

e né o indice de variac@o longitudinal do campo ao longo do eixo da amostra.
A partir de um gréfico de a versus S, é possivel determinar a permissividade

relativa &r utilizando uma interpolagdo grafica ou resolu¢do numérica.
+ Fator de Qualidade (QL).

Além da permissividade, o método de Hakki-Coleman permite medir o fator
de qualidade QL do ressonador. O fator QL € obtido a partir da largura de banda da

curva ressonante observada no analisador de redes, conforme a equagdo:

_h
Af—SdB

) (42)

Onde:
e f:é afrequéncia ressonante.
e Af .34p¢€ alargura de banda medida a — 3 dB do pico da ressonéncia.
O fator QL representa o fator de qualidade carregado (loaded quality factor),
que leva em consideracdo as perdas por acoplamento. O fator de qualidade

descarregado (Qo) pode ser calculado utilizando:

o
_1_Bc

Onde . € a constante de acoplamento, obtida a partir do coeficiente de reflexdo

Qo (43)

(S21) medido experimentalmente (Courtney, 1970).

+» Tangente de Perda (tanJ).
A tangente de perda do material pode ser determinada com base no fator de

qualidade descarregado e na constante de acoplamento:

tans = -+ (44)
=



Onde A € um fator de corre¢do que depende das perdas por conducao nas placas
metélicas e da resistividade superficial das mesmas.

A tangente de perda fornece uma medida direta da eficiéncia do material
dielétrico, sendo essencial para aplicacdes em dispositivos de micro-ondas e

ressonadores de alta frequéncia.
3.8.2 Medicao do Coeficiente de Temperatura de Frequéncia Ressonante (ty).

Trata-se de uma andlise de fundamental importancia no estudo de antenas
ressoadoras dielétrica, pois, a constante representa uma das principais propriedades
exigidas para materiais utilizados neste seguimento. Teoricamente a constante indica
o teor de estabilidade térmica da frequéncia ressonante.

Essa estabilidade é quantificada pelo coeficiente de temperatura de frequéncia
ressonante (t7), que indica a variacdo relativa da frequéncia ressonante (f;) com a
temperatura. Para que um material seja considerado adequado para aplicacdoes em
micro-ondas, o valor de 1 deve ser proximo de zero, minimizando as varia¢des
indesejadas na frequéncia devido a flutuagdes térmicas (Kajfez & Guillon, 1998;

Sebastian, 2008).
% Derivacao da Equacao de t.

A frequéncia ressonante de um ressonador preenchido com ar, operando no
modo transversal eletromagnético (TEM), ocorre quando o comprimento da cavidade

ressonante L satisfaz a condic¢ao:

A=2L (45)
=t 46
f=or (46)

Onde:
e c ¢ avelocidade da luz no vacuo.
e L ¢ o comprimento da cavidade.
Sabendo que, ao aumentar a temperatura (AT), o comprimento da cavidade (L)
se expande devido ao coeficiente de dilatacdo linear do material (ar), a frequéncia

ressonante também sofrerd variacdo. Tomando a derivada de f em relagdo a L, temos:
df dL
f L

E considerando a dilatacdo linear como:

(47)



AL = a; - L-AT (48)
Segue que:
Af

= - AT (49)

Essa equacdo relaciona a variacdo relativa da frequéncia ressonante com a

dilatacdo térmica do material.
+» Influéncia da Permissividade Dielétrica.

Quando temos uma situacao ideal e ao invés de imenso no ar, a cavidade for
preenchida com um material dielétrico de permissividade elétrica &, a frequéncia

ressonante serd dada por:
c

2Le,

A temperatura afeta diretamente a permissividade dielétrica do material. O

f= (50)

coeficiente de temperatura da constante dielétrica (t¢) € definido como:

Ae,
— =1, AT (51)

r

Derivando a expressao de f em relacdo a &

d 1 de
af _ 1 de (52)
f 2 &
Substituindo (%) = (t, - AT), obtemos:
N L ar 53
f - 2 TS ( )

% Coeficiente de Temperatura de Frequéncia Ressonante (tr).
O coeficiente de temperatura de frequéncia ressonante € composto por dois fatores: a
dilatagcdo térmica do material (o) e a variagdo da permissividade dielétrica com a

temperatura (). Assim, 1 € definido por:

1
= ST (54)

Essa equacdo indica que, para minimizar ¢, o valor de 7. deve ser ajustado de
forma a compensar o efeito da dilatacdo térmica. Em outras palavras, para que a
frequéncia ressonante permaneca estivel, € necessdrio que a soma dos efeitos térmicos
na geometria e na permissividade do material seja nula ou préxima de zero (Sebastian,
2008).
% Métodos de Medicao de Tr.
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A medicdo de tr é geralmente realizada utilizando um ressonador coaxial de
meia onda preenchido com o material dielétrico em andlise. A configuracdo
experimental € mostrada na Figura 19, onde a amostra é colocada em um suporte
metdlico conectado a um analisador de redes. Durante o experimento, a temperatura
da amostra € variada gradualmente, e a frequéncia ressonante é monitorada em func¢éo
da temperatura.

A equacdo prética para o cdlculo de tr é dada por:

1 A
TR % X 10° (ppm/°C) (55)

Onde:

fo éafrequéncia medida na temperatura inicial

Af é a variacdo de frequéncia ao longo do intervalo de temperatura AT
(Courtney, 1970; Petosa, 2007).

Esse método permite calcular 7f com precisdo da ordem de partes por milhdao
por grau Celsius (ppm/°C), sendo amplamente utilizado em pesquisas de materiais
dielétricos avangados para aplicacdes de micro-ondas (Silva et al., 2012; Fernandes et
al., 2017).

Figura 19 — Montagem experimental para medi¢do do coeficiente de temperatura de

frequéncia ressonante (tr) com acoplamento térmico.

Fonte: Elaborado pelo préprio autor, adaptado de Fernandes, 2012.



Neste estudo, a medicdo do coeficiente de temperatura de frequéncia
ressonante (7r) foi realizada utilizando o método de Silva, Fernandes e Sombra (SFS),
amplamente aceito devido a sua precisdo na andlise da estabilidade térmica de
materiais dielétricos em frequéncias de micro-ondas.

Diferentemente de métodos que dependem da observacdo de multiplos modos
ressonantes, como o método de Courtney, o método de Hakki-Coleman foca na andlise
do modo fundamental, minimizando os efeitos de perda dielétrica que podem inibir a
excitacdo de modos superiores (Hakki; Coleman, 1960; Courtney, 1970).

Essa abordagem permite obter valores mais confidveis de 7, especialmente em
materiais com baixas perdas dielétricas. O método aplicado neste trabalho envolveu a
colocacgdo do ressonador dielétrico entre placas condutoras e a medic¢ao da variacao da
frequéncia ressonante em fun¢do da temperatura, garantindo a precisio necessaria para
a avaliacdo da estabilidade térmica dos materiais em estudo. A Figura 19 apresenta o
esquema experimental utilizado para a determinagdo de T com o sistema descrito.

E desejivel a obtencdo de materiais com baixa tangente de perda e alta
estabilidade térmica, como os compdsitos dielétricos a base de titanato de célcio e
niobato de zinco, mostraram-se eficazes na obten¢do de 7r proximo de zero, garantindo
a confiabilidade e precisdo de dispositivos ressonantes em condicdes adversas (Abreu
et al., 2023).

Esses resultados reforcam a importancia do desenvolvimento de materiais
avancados para aplicacio em sistemas de comunicacdo, onde a estabilidade da
frequéncia € essencial para o desempenho eficiente e a integridade do sinal (Silva et
al., 2017).

3.8.2 Método de Monopolo: Medicao de Ressoadores Dielétricos.

O método de monopolo € uma técnica experimental que possibilita a
caracterizacdo de ressonadores dielétricos, especialmente antenas ressonadoras
dielétricas (DRAs), com uma abordagem extremamente simples e eficiéncia.

A finalidade deste método é medir parametros fundamentais das DRAs, como
a frequéncia de ressonancia, o coeficiente de reflexao (S11) e o fator de qualidade (Q).

Desenvolvido inicialmente por Long, McAllister e Shen (1983), o método de
monopolo tem sido empregado e aperfeicoado ao longo dos anos, destacando-se como
uma solugdo prética para medi¢des precisas em sistemas de micro-ondas (Petosa,

2007; Colares et al., 2021).
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Figura 20 — Ilustracdo do Método do Monopolo mensurando uma DRA cilindrica.

Plano dv.-a Terra
Lacunas de ar
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Fonte: Préprio autor, adaptada de Abreu, 2024.

A configuracdo experimental do método de monopolo ocorre inicialmente com
a excitacdo da DRA através de uma sonda coaxial posicionada sob um plano condutor
(Plano de Terra). A amostra dielétrica, com geometria cilindrica, hemisférica ou
retangular, € colocada sobre o plano terra, alinhada com a extremidade da sonda
coaxial, conforme ilustrado na Figura 20. A sonda SMA serve como fonte de
excitacdo, gerando campos eletromagnéticos que interagem com a DRA.

Durante o experimento, monitora-se o coeficiente de reflexdo (S11) utilizando
um analisador de redes vetorial, sendo a frequéncia de ressonéncia identificada no
ponto de menor S11, onde ocorre o melhor acoplamento entre a sonda e a DRA (Abreu
et al., 2020; Luk & Leung, 2003).

s Coeficiente de Reflexao (S1).

O coeficiente de reflexdo (Si1) € uma grandeza fundamental nas medicoes
realizadas pelo método de monopolo, pois representa a fragdao da poténcia incidente na
entrada da linha de transmissao que € refletida de volta para a fonte.

No contexto das antenas ressonadoras dielétricas (DRAs), o Si1 fornece uma
indicacdo direta da eficiéncia do acoplamento entre a sonda de excitacdo e a DRA.

Idealmente, um valor de Si; baixo indica que a maior parte da poténcia
incidente foi absorvida pela DRA, resultando em uma eficiente excitacio do modo

ressonante (Petosa, 2007; Colares et al., 2021).



A frequéncia de ressonancia (f;) € identificada na curva de S11 como o ponto
onde o coeficiente de reflexdo atinge o minimo, geralmente abaixo de -10 dB. Esse
valor indica que menos de 10% da poténcia incidente é refletida, enquanto a maior
parte é acoplada ao ressonador. Para ressonadores bem projetados e com minimo de
descasamento de impedancias, o valor de Si; no ponto de ressonancia pode atingir
valores inferiores a -20 dB, o que indica excelente eficiéncia de acoplamento.

% Carta de Smith.

A utilizacdo da carta de Smith é essencial na interpretacdo dos dados e na
resolucdo de problemas relacionados a linha de transmissdo e ao coeficiente de
reflexdo (S11), obtidos a partir da caracteristica das DRAs ao utilizar o método de
monopolo.

Desenvolvida por Phillip H. Smith em 1939, trata-se de um gréfico polar que
fornece uma visualizagdo intuitiva do comportamento da impedancia ao longo da linha
de transmissdo, sendo fundamental na andlise de descasamento de impedancias em
sistemas de micro-ondas, incluindo medic¢des realizadas com o método de monopolo
(Pozar, 1998).

Ao aplicar a técnica do Monolopo em Antenas Ressoadoras Dielétricas (DR As)
€ possivel identificar a impedancia normatizada (z = Z/Zo) e, consequentemente,
avaliar a eficiéncia do acoplamento entre a sonda SMA e a DRA. Em geral, quando a
impedancia de entrada da DRA (Zin) € 1gual a impedancia caracteristica da linha de
transmissao (Zo = 50 Q), o coeficiente de reflexdo (S11) atinge seu valor minimo,
indicando o melhor acoplamento possivel.

Caso a curva de impedancia na carta de Smith ndo passe pelo centro (ponto de
impedancia normalizada igual a 1), significa que hd descasamento de impedancias,
resultando em perdas por reflexdo. Nesse caso, ajustes no posicionamento da sonda e
da amostra, bem como o uso de técnicas de correspondéncia de impedancia podem ser

necessarios para otimizar o acoplamento (Luk & Leung, 2003; Abreu et al., 2020).



4 MATERIAL E METODOS.
4.1 Matéria-prima: Preparacao dos materiais ceramicos.

A amostra de composicdo quimica Sr2TiSi.Os (STS) foi obtida através do
método cerdmico de reacdo do estado sélido obedecendo as proporcdes
estequiométricas estabelecidas pelo cédlculo. Os precursores que constituem a sintese
da matriz ceramica sdo atribuidos de elevada pureza carbonato de estroncio SrCO3
(99,99%, Aldrich), Oxido de titanio TiO2 (99,9%, Aldrich) e Oxido de silicio (SiO2)
(99,9%, Aldrich). Para determinar com precisao os compoésitos de nossa da matriz STS

recorremos a equagao quimica:
2 SrCO3 + TiO2 + 2 SiO2 — Sr2TiSi20s + 2 CO2 (56)

Os reagentes foram inicialmente pesados de acordo com a estequiometria
definida pela equacdo 55. Apds a pesagem os compoésitos foram dispostos nos
recipientes de polietileno “panelas”, juntamente com uma propor¢do calculada de
esferas de Zirconia para em seguida ser submetidos ao processo de moagem em
moinho planetario de alta energia Fritsch Pulverisette5, com uma programacgdo de
4horas com uma velocidade de rotacdo de 360 rpm e intervalos de 10 minutos a cada
ciclo de operagao.

O procedimento resultou em um pé com textura fina e homogénea de coloragao
esbranquigada. O material foi calcinado em temperatura de 1200°C, partindo da
temperatura ambiente com uma velocidade de 10°C/min por 6 h, na calcinacio foi
empregado o forno convencional controlado (JUNG - LF0912). O produto obtido apds
o processo de calcinacdo foi analisado pela difracio de Raios — X, o intuito € a
confirmacdo da fase do material em estudo. Os resultados foram satisfatorios e
obtivemos nossa fase de trabalho, para dar prosseguimento, realizamos a adi¢ao de
6xido de Titdnio na matriz pura nos percentuais (5%, 10%, 15%, 20% e 25%) e
realizamos a maceracdo com o auxilio de almofariz e um pistilo, para tornar o
compdsito homogéneo e com granulacao fina.

Cada amostra foi separada e com a utilizacdo de um molde de metal, efetuado
a compactagdo do p6 aplicando uma pressao de 16,5 Mpa em uma prensa uniaxial
durante 5 minutos, em seguida, as amostras foram extraidas um por um e posicionadas

em um tijolo refratdrio com uma camada de alumina.
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Figura 21 — Amostras STS ap6s processo de conformagio na prensa uniaxial.
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Fonte: préprio autor

Na figura 21 apresenta a disposicdo das amostras antes do processo de
sinterizagdo em uma temperatura de 1300°C por 4horas. Neste processo ocorre a
reducdo da porosidade e eliminacdo de impureza, resultando em um material mais

denso e resistente.
4.2 Analise estrutural das Amostras.

A caracterizacdo estrutural das amostras foi conduzida por meio de difracio de
Raios X (XRD), utilizando o difratdbmetro Rigaku D/max-B equipado com
monocromador de grafite e tubo de Cu (Cu-Ka, 40 kV, 30 mA, L = 1,5404 A).

As medidas foram realizadas no intervalo angular (20) de 20° a 80°, em
geometria Bragg-Brentano, com uma etapa de digitalizacdo de 0,0013°.

A identificacdo das fases cristalinas foi efetuada com o auxilio dos bancos de
dados [Inorganic Crystal Structure Database (ICSD) e Crystallography Open
Database (COD).

O refinamento estrutural, com base no método de Rietveld, foi realizado por
meio do software GSAS (Toby; Von Dreele, 2013), com o objetivo de determinar os
parametros de rede, a composicao das fases presentes e a identificagdo de possiveis
fases secundarias.

A andlise da morfologia superficial das amostras foi realizada por microscopia
eletrobnica de varredura (MEV), utilizando o modelo Quanta 450 FEG-FEI, que
apresenta resolu¢do nominal de 1 nm.

O equipamento permite andlises em condicdes de alto e baixo vacuo, com
op¢ao de estdgio para aquecimento e resfriamento das amostras, além de oferecer
capacidade de analise quimica semiquantitativa por EDS em dreas localizadas ou de

varredura ampla.



4.3 Analise em Radiofrequéncia (RF).

A Espectroscopia de Impedancia Complexa, realizamos a investigacdo do
comportamento elétrico de materiais, possibilitando a obtencdo de informagdes
cruciais sobre os mecanismos de condugdo, a natureza elétrica dos materiais e suas
propriedades estruturais (Barsoukov; Macdonald, 2018).

Através dessa técnica, foi possivel medir as propriedades elétricas das amostras
na regido de radiofrequéncia, incluindo a impedancia real e imagindria (Z', Z"), a
permissividade dielétrica relativa (€'t), o fator de perda dielétrica (tand), a capacitancia
(C" e a condutividade alternada (cac).

As medigdes foram realizadas com o uso de um analisador de impedancia
Solartron SI 1260, operado via controle computadorizado, cobrindo uma faixa de
frequéncias de 1 Hz a 10 MHz e variando a temperatura entre ambiente, 100 ° C e 460
° C. As amostras, preparadas na forma de discos ceramicos, tiveram suas superficies
cuidadosamente polidas e recobertas com tinta prata condutora, a fim de formar um
capacitor adequado para as medicdes.

ApOs a aplicacdo da camada de prata, as amostras foram submetidas a um
processo de secagem a 500 ° C por 2 horas, garantindo a aderéncia e uniformidade do

das amostras (Barsoukov; Macdonald, 2018).
4.4 Analise em Micro-ondas (MW).

As propriedades dielétricas das amostras na faixa de frequéncia de micro-ondas
foram determinadas utilizando o método Hakki—Coleman e o analisador de rede
Agilent N5230C. O equipamento conta com dois cabos coaxiais conectados as
respectivas “Sondas” de transmissao e recepc¢ao (Figura 18).

A partir dos dados obtidos nesta andlise, € possivel resolver a equacdo de
campo (Courtney, 1970; Hakki; Coleman, 1960), derivada das equagdes de Maxwell
e considerando as condi¢des de contorno da DRA, permitindo assim a obtencao dos
valores de permissividade dielétrica (g;), fator de perda dielétrica (tg &) e fator de
qualidade do material (Q X f).

Por meio do método SFS, foi analisado o comportamento da estabilidade
térmica das amostras. Nesse método, a DRA ¢é excitada lateralmente por uma sonda
SMA enquanto, simultaneamente, a temperatura € elevada por uma resisténcia elétrica

localizada no interior do forno de ceramica utilizado no experimento (Figura 19).



O parametro 17, que representa a variagdo da frequéncia de ressonancia em
fun¢do da temperatura, foi medido utilizando o modo HE/;s, conhecido por sua facil
deteccdo mesmo em materiais com alta perda dielétrica. Ressalta-se que um valor de
1 proximo a zero € desejdvel para aplicacdes em dispositivos eletrdnicos, como
antenas ressonadoras dielétricas (Kajfez, 1998; Sebastian, 2008).

O estudo das amostras como antenas ressonadoras dielétricas (DRA) foi
realizado com base na técnica proposta por Long, McAllister e Shen, empregando o
analisador de rede Agilent N5230C.

Nessa configuragdo, as amostras foram excitadas por meio de uma sonda
coaxial conectada ao plano de terra, construido com uma lamina de cobre, através de
um conector SMA de 50 Q.

A DRA cilindrica utilizada apresenta altura (h), raio (a) e uma sonda com altura
(d) (Figura 18). Com essa configuracdo, foi possivel determinar as frequéncias
ressonantes e o fator de qualidade Q x f com elevada precisdo, especialmente no modo
dominante HE;;s, de acordo com as equagdes propostas na literatura (Luk; Leung,

2003; Petosa, 2007).
4.5 Simulagoes Numéricas.

A simulacdo numérica foi realizada utilizando o software HFSS® (High
Frequency Structure Simulator), desenvolvido pela Ansoft, que permite a andlise de
campos eletromagnéticos e componentes de alta frequéncia, com base no método dos
elementos finitos. O principal objetivo da simulagdo foi determinar os parametros de
campo distante, indispensaveis para a valida¢do da amostra ceramica como uma DRA.

A partir das simulagdes, foram obtidos parametros fundamentais, como
diretividade, ganho, eficiéncia da antena e o diagrama de radia¢do, entre outros.

Adicionalmente, os resultados simulados foram comparados com o0s
experimentais, abrangendo as curvas de perda de retorno (S11), as impedancias real e
imagindria e a Carta de Smith, a fim de validar o desempenho eletromagnético das

amostras.



5. RESULTADOS E DISCUSSOES.
5.1 Difracao de raios — X.

A andlise da amostra Sr2TiSi.0s¢ por difragdo de raios-X revelou resultados
promissores. Utilizando a técnica de refinamento Rietveld, foi possivel identificar o
registro cristalografico ICSD n° 290329 e confirmar que o material cristaliza em um
sistema tetragonal, pertencente ao grupo espacial P4bm (ndmero de grupo espacial
100).

Figura 22 — Refinamento Rietveld da matriz cerdmica Sr2TiSi20Os.
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Fonte: Elaborado pelo préprio autor.

Os parametros de rede obtidos foram: (a = b = 8,320010\, c = 5,0239A e
a =B =y=290°). Os parAmetros estatisticos obtidos no refinamento corresponde 3°=
1,021, que indica um ajuste razoavel entre o modelo tedrico e os dados experimentais,
Rwp = 20,9% € relativamente elevado, todavia, aceitdvel, podemos considerar o
aparecimento de impureza na amostra com a fase de 2,7% em massa de SrTiO3 (STO)
€ RBragg = 9,95% indicando uma boa qualidade no ajuste do refinamento para a fase

dominante.
5.2 Microscopia Eletronica de varredura (MEV).

As imagens obtidas por microscopia eletronica de varredura (MEV) mostram
as caracteristicas morfologicas das amostras de Sr:TiSi.Os (STS) com diferentes
concentracoes de aditivo (0%, 5%, 10%, 15%, 20% e 25%). A andlise morfoldgica é
essencial para compreender a influéncia da adi¢dao de TiO: na estrutura das particulas

e nas propriedades dielétricas das amostras. Essa andlise serve como suporte para
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estudos de propriedades de micro-ondas e comportamento dielétrico, uma vez que a

microestrutura pode afetar a resposta elétrica e térmica dos materiais ceramicos (Abreu
et al., 2023).

Figura 23 — Micrografia da superficie da amostra STS com fator de ampliagdo de 10.000X.

HFW HV det | mag O
29.8 ym 20.00 kV | ETD | 10 000 x| 9.6 mm

Fonte: Préprio autor.

Na amostra sem aditivo (STS), observa-se uma morfologia com particulas
relativamente densas e aglomeradas, sem porosidade evidente. A superficie apresenta
placas bem definidas, indicando uma estrutura cristalina compacta, caracteristica de
ceramicas densas sem modificadores estruturais. A auséncia de aditivos implica uma
menor mobilidade dos portadores de carga nos contornos de grao, limitando a resposta

dielétrica (Kumar et al., 2005).

Figura 24 — Micrografia da superficie da amostra STSS com fator de ampliagdo de 10.000X.
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Fonte: Préprio autor.

Na amostra com 5% de TiO: (STSS5), ha uma leve dispersdo e espagamento
entre as particulas, criando uma microestrutura mais porosa em comparacao com o
STS puro. Essa estrutura pode favorecer a polarizacio interfacial devido ao aumento
das fronteiras de grdo, o que contribui para uma melhoria na permissividade dielétrica
em temperaturas elevadas (Sahoo et al., 2013).

Figura 25 — Micrografia da superficie da amostra STS10 com fator de ampliacdo de 10.000X.
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Fonte: Préprio autor.

Com a adigdo de 10% de TiO, observa-se uma distribui¢do granular mais
uniforme e um aumento na porosidade superficial. A estrutura microcristalina torna-

se mais fina, o que pode indicar uma facilitacdo na conducdo de carga através dos
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contornos de grao. Esse comportamento € associado a uma melhora significativa na

resposta dielétrica do material em frequéncias de micro-ondas (Mahato et al., 2011).

Figura 26 — Micrografia da superficie da amostra STS15 com fator de ampliacdo de 9.997X.
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Fonte: Préprio autor.

A morfologia da amostra com 15% de TiO: apresenta graos de tamanho
reduzido e uma estrutura superficial bastante porosa. O aumento na quantidade de
aditivo resulta em uma microestrutura mais granular e dispersa, promovendo uma
conducio elétrica mais eficiente através dos graos, o que € vantajoso para aplicacdes

em frequéncias elevadas, como em ressonadores dielétricos de micro-ondas (Abreu et

al., 2024).

Figura 27 — Micrografia da superficie da amostra STS20 com fator de ampliacio de 10.000X.
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Fonte: Préprio autor.

Na amostra com 20% de TiO2, a porosidade continua elevada, com uma
estrutura microcristalina que facilita a mobilidade de portadores de carga. A adicdo
elevada de TiO: resulta em uma matriz com menor resisténcia interna, o que pode
melhorar a estabilidade térmica do material em aplica¢des de alta frequéncia (Acharya
e Choudhary, 2015).

Figura 28 — Micrografia da superficie da amostra STS25 com fator de

-

ampliagdo de 10.000X.
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Fonte: Préprio autor.

A tltima amostra, com 25% de TiO-, apresenta uma estrutura com graos muito
pequenos e bem distribuidos, com porosidade visivel em toda a superficie. A alta

concentragdo de TiO: causa uma modificagdo significativa na estrutura dos graos,
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proporcionando uma matriz altamente polarizdvel. Esse comportamento é desejavel
em materiais para aplicacdes de radiofrequéncia (RF) e micro-ondas devido a melhora
na resposta dielétrica (Abreu et al., 2023).

A andlise das imagens de MEV das amostras de STS com diferentes adi¢des
de TiO: demonstra uma clara evolugdo na microestrutura, desde uma superficie
compacta e densa (STS puro) até uma estrutura granular e altamente porosa (STS
25%). Essa modificagdo estrutural, promovida pela adicao de TiO:, afeta diretamente
as propriedades dielétricas e térmicas dos materiais, tornando-os mais adequados para
aplicacdes em altas frequéncias. O aumento da porosidade e a redu¢do do tamanho de
grao favorecem a polarizacdo e a estabilidade térmica, caracteristicas essenciais para

o desenvolvimento de dispositivos de comunica¢do avangada.

5.3 - Analise em Radiofrequéncia
Para investigar as propriedades dielétricas e elétricas da matriz ceramica STS

e seus compositos, foi utilizada a Espectroscopia de Impedancia, em uma faixa de

frequéncia de 1 Hz a 1 MHz e com variacdes de temperatura entre 340 ° C e 460 ° C.
O modelo de Havriliak-Negami se mostrou o mais adequado para descrever o

comportamento da constante dielétrica real (&¢'t) em fun¢@o do aumento da frequéncia

e da temperatura (Kao, 2004; Lvovich, 2012).

Figura 29 — Permissividade dielétrica de Sr,TiSi,0s e compdsitos em temperatura ambiente.
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Fonte: Préprio autor

A analise do grifico mostra a variagdo da constante dielétrica real (¢'r) em

funcdo da frequéncia para a matriz ceramica STS e seus compdsitos, identificados
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como STSS5, STS10, STS15, STS20 e STS25. Observa-se que, para todos os materiais,
a constante dielétrica diminui com o aumento da frequéncia, uma caracteristica comum
em materiais dielétricos com comportamento dispersivo (KAO, 2004).

No inicio do espectro de frequéncias (proximo de 1 Hz), a constante dielétrica
real apresenta valores elevados para todos os compdsitos, sendo mais alta para STS20,
seguido de STS15 e STS10. A matriz pura (STS) exibe o menor valor de €', entre as
amostras analisadas. Esse comportamento sugere que a presenca de aditivos nos
compdsitos influencia diretamente a polarizagao do material, proporcionando maior
capacidade de armazenamento de energia elétrica em baixas frequéncias (Lvovich,
2012).

Conforme a frequéncia aumenta, os valores de €'; caem rapidamente, tendendo
a se estabilizar em frequéncias acima de 10 kHz para todos os compdsitos € a matriz
STS. Essa reducio acentuada na constante dielétrica com o aumento da frequéncia é
tipica em modelos de relaxacdo dielétrica, onde a polarizagdao dipolar ndo consegue
acompanhar as rdpidas oscilagcdes do campo elétrico aplicado, levando a uma queda
na resposta dielétrica (Moulson; Herbert, 2003).

Esse comportamento € compativel com o modelo de Havriliak-Negami, que é
frequentemente utilizado para descrever sistemas com dispersdo dielétrica ampla e
complexa, como é o caso dos materiais estudados. Segundo este modelo, a resposta
dielétrica diminui conforme o aumento da frequéncia, especialmente em sistemas onde
diferentes mecanismos de polarizacdo atuam em vdrias escalas de frequéncia (Kao,
2004; Lvovich, 2012).

Em suma, o grafico revela que o aumento do teor de TiO2 na matriz cerimica
STS resulta em um aumento da constante dielétrica em baixas frequéncias, o que pode
ser vantajoso para aplicagdes que exigem alta permissividade. Contudo, em
frequéncias mais altas, a resposta de todos os compdsitos converge, indicando um
limite de resposta dielétrica imposto pela incapacidade dos dipolos de acompanhar a
frequéncia do campo aplicado (Moulson; Herbert, 2003).

Tabela 3 — Valores de €' em diferentes frequéncias para STS e compdsitos.

STS 143,49 66,41 48,72 28,54 17,63 14,33 14,00
STSS 127,49 29,56 27,10 24,50 22,84 22,38 22,18
STS10 330,47 142,39 89,72 64,09 52,46 47,16 45,37
STS15 2243,79 493,55 222,78 116,45 72,67 56,77 52,43
STS20 2833,01 1031,31 417,13 191,84 109,91 80,10 72,39

STS25 1796,57 421,92 188,07 102,61 69,23 57,41 53,92




Fonte: Préprio autor

A tabela 3 apresentada mostra os valores de permissividade dielétrica (¢'r) em
fun¢do da frequéncia para a matriz ceramica STS e seus compésitos (STSS, STS10,
STS15, STS20 e STS25) em temperatura ambiente. Observa-se uma tendéncia geral
de diminui¢do da permissividade com o aumento da frequéncia, um comportamento
caracteristico de materiais dielétricos dispersivos, onde a polarizag¢do dipolar se reduz
a medida que a frequéncia aumenta (KAO, 2004; Lvovich, 2012).

A matriz STS, sem aditivos, apresenta valores de permissividade
significativamente menores em comparagdo com os compositos, variando de 143,49 a
14,00 na faixa de frequéncia de 1 Hz a 1 MHz. Esse comportamento sugere que a
matriz pura possui menor capacidade de polarizagdo em baixas frequéncias,
provavelmente devido a auséncia de componentes que aumentem a densidade de
dipolos méveis (Moulson; Herbert, 2003).

A adicdo de componentes a matriz ceramica resulta em um aumento expressivo
da permissividade em baixas frequéncias, especialmente nos compoésitos STS15 e
STS20, com valores de 2243,79 e 2833,01, respectivamente, em 1Hz. Esses
compoésitos mostram-se mais eficientes em armazenar carga elétrica a baixas
frequéncias, o que é vantajoso para aplicacdes que exigem alta permissividade
(Lvovich, 2012). Esse efeito € atribuido ao aumento na densidade de dipolos
proporcionado pelos aditivos, os quais contribuem para uma maior resposta de
polarizacdo em frequéncias menores (KAO, 2004).

Em todas as amostras, a permissividade dielétrica decresce rapidamente com o
aumento da frequéncia. Por exemplo, para o compdsito STS20, a permissividade passa
de 2833,01 em 1 Hz para 72,39 em 1 MHz, indicando uma queda de mais de 97%.
Este comportamento é compativel com o modelo de relaxacdo dielétrica, no qual os
dipolos ndo conseguem acompanhar as rdpidas variacdes do campo elétrico em altas
frequéncias, resultando em uma queda da resposta dielétrica (Moulson; Herbert, 2003).

Em baixas frequéncias, os compositos STS20 e STS25 apresentam os maiores
valores de permissividade, seguidos por STS15, STS10 e STSS. No entanto, em altas
frequéncias (acima de 100 kHz), todos os compdsitos tendem a valores mais préximos,
convergindo para uma faixa de 45 a 72, indicando uma limitacdo na resposta dielétrica

independentemente da quantidade de aditivo. Esse comportamento sugere que a



influéncia dos aditivos é mais significativa em baixas frequéncias, onde a polarizacio
¢ mais efetiva (KAQO, 2004).

Os dados apresentados reforcam que a adi¢ao de TiO; a matriz STS aumenta a
permissividade dielétrica em baixas frequéncias, devido ao maior nimero de dipolos
que contribuem para a polariza¢ao. No entanto, o efeito dos aditivos se torna menos
pronunciado em altas frequéncias, onde a resposta dielétrica de todos os compdsitos
se aproxima de valores semelhantes. Este comportamento estd de acordo com o
modelo Havriliak-Negami, que ¢é utilizado para descrever a resposta dielétrica

complexa em materiais com dispersao ampla (Lvovich, 2012).
5.3.1 Permissividade em funciao da Temperatura em frequéncia de 1KHz.

As andlises a seguir exibem a variacdo da permissividade dielétrica (¢') em
fun¢do da temperatura para amostras de ceramica STS, medidas a uma frequéncia fixa
de 1 kHz. As amostras estudadas variam na composi¢ao de TiO; (de 0% a 25%) em
massa. Observamos que, em todas as amostras, a permissividade permanece
relativamente baixa em temperaturas mais baixas (abaixo de 200°C), e aumenta
significativamente a medida que a temperatura se eleva acima desse ponto. Este
comportamento de aumento exponencial da permissividade com a temperatura € tipico
de materiais dielétricos, especialmente em compdsitos cerdmicos com comportamento

de relaxacgao térmica (Acharya e Choudhary, 2015).

Figura 30 — Permissividade dielétrica com variagc@o de temperatura e frequéncia fixa da matriz

STS.
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Fonte: Préprio autor

Na amostra STS pura, a permissividade dielétrica apresenta valores
relativamente baixos até aproximadamente 300°C, onde comeca a aumentar,
alcancando aproximadamente 9 x 103 a 450°C. Este aumento pode estar relacionado
ao aumento da mobilidade dos dipolos em altas temperaturas, que € caracteristico de

materiais ceramicos com barreiras de potencial nos contornos de grao (Kumar et al.,

2005).

Figura 31 — Permissividade dielétrica com variacdo de temperatura e frequéncia fixa da

amostra STSS5.
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Com a adicdo de 5% de TiO2, a amostra STSS5 exibe um comportamento
semelhante ao da amostra pura, mas com um aumento mais acentuado da
permissividade em temperaturas acima de 300°C, atingindo aproximadamente 4 x 10*
a 450°C. Esse aumento indica que o aditivo pode estar reduzindo a resisténcia nos

contornos de grao, permitindo maior polarizagdo em altas temperaturas (Sahoo et al.,

2013).

Figura 32 — Permissividade dielétrica com varia¢do de temperatura e frequéncia fixa da

amostra STS10.
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A amostra STS10 exibe um crescimento ainda mais acentuado na

permissividade, que ultrapassa 10° a 450°C. Este comportamento sugere que a adig¢do

de 10% de aditivo aumenta a capacidade de polarizacdo do material, potencialmente

devido a uma maior mobilidade dos portadores de carga e uma menor resisténcia

dielétrica (Mahato et al., 2011).

Figura 33 — Permissividade dielétrica com variacdo de temperatura e frequéncia fixa da

amostra STS15.
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Com 15% de TiO2, a amostra STS15 apresenta um comportamento de

crescimento continuo da permissividade, chegando a 5 x 10* a 450°C. Essa tendéncia

reforc¢a a ideia de que o aditivo facilita a polarizacdo, o que € benéfico para aplicacdes

que exigem alta constante dielétrica em altas temperaturas (Abreu et al., 2023).

Figura 34 — Permissividade dielétrica com variacdo de temperatura e frequéncia fixa da

amostra STS20.
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A amostra STS20 apresenta uma permissividade que atinge valores superiores

a6 x 10*a460°C. Esse resultado indica uma melhoria adicional na polarizacao e sugere

que o material se torna mais responsivo a temperaturas elevadas devido ao aumento

de aditivos, promovendo uma maior condutividade dielétrica (Kumar et al., 2005).

Figura 35 — Permissividade dielétrica com variacdo de temperatura e frequéncia fixa da

amostra STS25.
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Na amostra com 25% de aditivo, STS25, a permissividade atinge os valores
mais altos, aproximadamente 6 x 10* a 460°C, evidenciando que o aumento da
concentracdo de aditivos melhora significativamente a resposta dielétrica do material
em altas temperaturas. Este comportamento é desejdvel para aplicacdes em que uma
alta constante dielétrica € essencial em altas frequéncias (Acharya e Choudhary, 2015).

Em suma a andlise da permissividade dielétrica nos materiais ceramicos STS
mais aditivos € fundamental para o desenvolvimento de dispositivos que operam em
altas temperaturas e frequéncias, como ressonadores dielétricos e antenas de micro-
ondas. A permissividade dielétrica representa a capacidade do material de polarizar-se
em resposta a um campo elétrico aplicado, sendo altamente influenciada pela
temperatura e pela presenca dos aditivos. Observamos que em baixas temperaturas, a
mobilidade dos dipolos € limitada, resultando em uma permissividade relativamente
baixa. A medida que a temperatura aumenta, os dipolos ganham mobilidade,
permitindo maior polariza¢do e, consequentemente, um aumento na permissividade
(Lvovich, 2012).

As amostras de STS com diferentes concentragdes de aditivos (0% a 25%)
mostram que a adi¢do de TiO: reduz a resisténcia interna do material, facilitando a
conducdo dielétrica. Este comportamento € benéfico para melhorar a eficiéncia de
dispositivos de alta frequéncia, onde € necessdria uma constante dielétrica elevada e

estdvel sob condi¢Oes de alta temperatura (Petosa, 2007).



5.3.2 Permissividade dielétrica

As figuras a seguir mostram a variacdo da permissividade dielétrica real (&' 1)
em fun¢do da frequéncia para a matriz ceramica STS e as amostras com adicdo de
TiO2 nos percentuais de (5%, 10%, 15% ,20% e 25%) em massa e analisadas em
diferentes temperaturas (de 340°C a 460°C). Observamos que a permissividade
dielétrica diminui significativamente com o aumento da frequéncia em todas as
temperaturas estudadas.

Esse comportamento é tipico de materiais dielétricos dispersivos, onde a
resposta de polarizacdo dos dipolos se reduz em frequéncias mais altas (KAO, 2004).

Em temperaturas mais altas, como 460°C, a permissividade dielétrica inicial
(préxima a 1 Hz) é substancialmente maior. Em contraste, em temperaturas mais
baixas, como 340°C, os valores iniciais de €' ; sdo menores. Isso sugere que o aumento
da temperatura promove maior mobilidade das particulas carregadas e dos dipolos,
resultando em uma maior polarizacdo e, consequentemente, em uma maior
permissividade dielétrica em baixas frequéncias (Lvovich, 2012).

Para todas as temperaturas, hd uma queda acentuada na permissividade
dielétrica conforme a frequéncia aumenta, especialmente nas frequéncias iniciais
(abaixo de 1 kHz). Em frequéncias mais altas (acima de 10 kHz), a permissividade se
estabiliza. Esse comportamento € explicado pela incapacidade dos dipolos de
acompanhar a rédpida variacdo do campo elétrico em altas frequéncias, uma
caracteristica comum de materiais dielétricos que seguem o modelo de relaxacio
dielétrica de Havriliak-Negami (KAO, 2004; Moulson e Herbert, 2003).

A diferenca de permissividade entre as temperaturas € mais evidente em
frequéncias baixas, indicando que a polarizacdo dipolar € mais ativa em condicdes de
baixa frequéncia e alta temperatura. Essa diferenca diminui a medida que a frequéncia
aumenta, até que as curvas de permissividade se aproximam em frequéncias proximas
a 1 MHz. Esse comportamento € coerente com a teoria de que a contribuicdo da
polarizacdo térmica diminui em frequéncias mais altas, onde apenas polarizacdes
eletronicas e i0nicas podem acompanhar as oscilagdes do campo (Petosa, 2007; Kajfez

e Guillon, 1998).
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Figura 36 — Permissividade dielétrica com variacdo de temperatura STS.
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Fonte: Préprio autor

A anélise do gréifico da figura 36 revela que a permissividade dielétrica da
matriz STS € altamente dependente da temperatura em baixas frequéncias, onde temos
1Hz correspondendo aproximadamente a 7,15 x 10° em 340° C, para 1Hz equivale a
9,45 x 10* em 460° C.

Sugerimos que este material pode ser util em aplicacdes que exigem alta
constante dielétrica a temperaturas elevadas e baixas frequéncias. No entanto, a
estabilizacdo da permissividade em altas frequéncias indica que o material apresenta
um limite de resposta dielétrica que independe da temperatura, o que é vantajoso para
aplicagdes onde a estabilidade da permissividade em altas frequéncias € critica (KAO,

2004; Petosa, 2007).

Figura 37 — Permissividade dielétrica com variagc@o de temperatura STSS5.
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Os dados de STSS exibidos na Figura 37 confirmam que a temperatura e a
frequéncia exercem uma influéncia significativa na permissividade dielétrica do
material. Em baixas frequéncias, observa-se uma permissividade elevada, variando de
8,09 x 103 a 340° C (1 Hz) até 4,40 x 10* a 460° C (1 Hz). Esse comportamento pode
ser vantajoso para aplicacdes que exigem alta constante dielétrica sob condigdes
especificas. Em altas frequéncias, no entanto, a permissividade torna-se relativamente
constante e independente da temperatura, o que € uma caracteristica desejavel para a

estabilidade em aplicacOes de radiofrequéncia (KAJFEZ; GUILLON, 1998).

Figura 38 — Permissividade dielétrica com varia¢do de temperatura STS10.
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Fonte: Préprio autor

Na Figura 38 apresentada para o compdsito STS10, é possivel observar os
valores maximos ¢ minimos da permissividade dielétrica real (¢' ;) em funcdo da
frequéncia para diferentes temperaturas (340° C a 460° C).

Observamos o valor maximo de permissividade dielétrica em cada curva de
temperatura. Em 460°C, a permissividade dielétrica atinge aproximadamente 1,07 x
10°, enquanto em 340°C, o valor mdximo estd em torno de 3,02 x 10* Esse
comportamento, onde a permissividade dielétrica aumenta em temperaturas mais
elevadas, estd associado ao aumento da mobilidade dos dipolos, o que intensifica a

polarizacdo em baixas frequéncias (Lvovich, 2012; Moulson e Herbert, 2003).

Figura 39 — Permissividade dielétrica com variagcdo de temperatura STS15.
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O valor méximo de permissividade dielétrica exibidos na figura 39 refere-se a
amostra STS 15 e ocorre na frequéncia de 1 Hz. Em 340°C, o valor de €'\ é
aproximadamente 6,1 x 10%, enquanto a 460°C atinge cerca de 1,48 x 10°. Esse aumento
da permissividade com a temperatura reflete a maior mobilidade dos dipolos e uma
polarizacdo mais efetiva em temperaturas mais elevadas, o que € vantajoso para
aplicacdes que requerem alta constante dielétrica em baixas frequéncias (Lvovich,

2012).
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Figura 40 — Permissividade dielétrica com variagdo de temperatura STS20.

1.2x10°

340°C
360°C
380°C
400°C
420°C
440°C
460°C

STS 20%

1.0x10° =

evAaAdpeoE

>
O
1
g.ox10* 4P
in
xp

E'r

6.0x10*

4.0x10*

2.0x10*

0.0

10 100 1k 1 100k 1™
Frequéncia (Hz)

Fonte: Préprio autor

A Figura 40 exibe a variacdo da permissividade dielétrica real (¢'t) para o
composito STS20 em funcdo da frequéncia e da temperatura, com valores que vao de
340°C a 460°C. Assim como em composi¢Oes anteriores, a permissividade dielétrica
diminui a medida que a frequéncia aumenta, um comportamento caracteristico de
materiais com relaxacdo dielétrica onde a polarizacdo dipolar ndo consegue
acompanhar as rdpidas oscilacdes do campo elétrico em altas frequéncias (KAO,
2004).

Em 1 Hz, a permissividade dielétrica atinge valores maximos para cada
temperatura. Em 340° C, o valor de €' ; € aproximadamente 7,85 x 10*, enquanto a 460°
C alcancga 1,05 x 10°. Esse aumento significativo com a temperatura indica uma maior

capacidade de polarizacdo devido a mobilidade aumentada dos dipolos (Lvovich,

2012).



Figura 41 — Permissividade dielétrica com variacio de temperatura STS25.
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A Figura 41 exibe a variagdo da permissividade dielétrica real (¢'v) do
composito STS25 em fun¢do da frequéncia, para diferentes temperaturas (de 340°C a
460°C). Observa-se uma tendéncia de queda na permissividade dielétrica com o
aumento da frequéncia, comportamento tipico de materiais dielétricos dispersivos,
onde a polarizacdo dipolar é limitada em altas frequéncias (KAO, 2004).

Na frequéncia de 1 Hz, a permissividade dielétrica atinge os valores maximos
para cada faixa de temperatura. Em 340° C, €' ; estd em torno de 1,78 x 10%, enquanto
em 460°C atinge aproximadamente 3,78 x 10*. Esse aumento com a temperatura indica
que a mobilidade dos dipolos cresce em temperaturas mais altas, resultando em uma

maior capacidade de polarizagdo em baixas frequéncias (Lvovich, 2012).
5.3.3 Impedancia Real

A matriz STS, juntamente com as amostras STSS, STS10, STS15, STS20 e
STS25 exibem um comportamento consistente de reducao de impedancia real (Z') com
o aumento da frequéncia, com valores de Z' mais altos em frequéncias baixas devido
a influéncia dos contornos de griao, que agem como barreiras para os portadores de
carga. A medida que a frequéncia aumenta, os portadores conseguem atravessar essas
barreiras com maior facilidade, resultando em uma condutividade AC crescente. Esse
efeito € mais evidente nas amostras com maior concentracdo de aditivos (STS20 e
STS25), o que sugere que o aumento de aditivos melhora a mobilidade dos portadores

de carga dentro dos graos. Essas caracteristicas sdo ideais para aplicagdes em
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dispositivos de alta frequéncia que requerem estabilidade dielétrica e baixa impedancia

(Sahoo et al., 2013; Abreu et al., 2023).

Figura 42 — Espectro Z’ com variacdo de temperatura STS.
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Fonte: Préprio autor

A Figura 42 apresenta o espectro de impedancia real (Z') da matriz ceramica
STS em funcdo da frequéncia, para diferentes temperaturas (de 340°C a 460°C).
Observa-se que o valor de Z' diminui progressivamente com o aumento da frequéncia,
comportamento tipico de materiais ceramicos com condugdo elétrica ativada
termicamente, onde a resisténcia interna do material € influenciada pela temperatura e
pela frequéncia (Acharya e Choudhary, 2015; Kumar et al., 2005)

Na faixa de frequéncia baixa (10 Hz - 1 kHz) os valores de Z' sdo altos,
especialmente nas temperaturas mais baixas (340°C), onde Z' alcanca valores
proximos de 107 Q. Esse comportamento ocorre porque, em frequéncias baixas, os
portadores de carga encontram maior resisténcia nos contornos de grio do material,
resultando em uma elevada impedancia. Esse fendmeno esta de acordo com os estudos
que indicam que os contornos de grao atuam como barreiras de potencial, limitando a
mobilidade dos portadores de carga (Mahato et al., 2011).

Em faixa de frequéncia intermedidria (1 kHz - 100 kHz) Com o aumento da
frequéncia, Z' comeca a diminuir para todas as temperaturas, indicando um processo
de relaxacao onde a resisténcia devido aos contornos de grao € superada pela condugao
dentro dos grdos. Esse comportamento € caracteristico de materiais com relaxagao
dielétrica, onde as barreiras dos contornos se tornam menos significativas em

frequéncias mais altas (Sahoo et al., 2013).
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Na faixa de Frequéncia (acima de 100 kHz) as curvas de Z' para todas as
temperaturas se aproximam e tendem a se fundir, atingindo valores proximos de 10*
Q. Essa fusdo das curvas sugere que, em altas frequéncias, os portadores de carga
conseguem atravessar os contornos de grdo com maior facilidade, movendo-se pelo
interior dos graos, onde a resisténcia ¢ menor. Esse fendmeno reflete um aumento na
condutividade AC do material, como observado em estudos de ceramicas de alta

condutividade (Abreu et al., 2023).

Figura 43 — Espectro Z’ com variacdo de temperatura STS 5.
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Na amostra STSS5, observa-se que o valor de Z' diminui progressivamente com
o aumento da frequéncia para todas as temperaturas, variando entre 340°C e 460°C.
Em frequéncias baixas, Z' apresenta valores elevados, especialmente em temperaturas
mais baixas, como 340°C, indicando uma maior resisténcia ao fluxo de carga devido
aos contornos de grao. Este comportamento € caracteristico de materiais dielétricos
com elevada resisténcia em frequéncias baixas, uma vez que os contornos de grdo
atuam como barreiras para os portadores de carga (Acharya e Choudhary, 2015;

Mabhato et al., 2011).
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Figura 44 — Espectro Z’ com variacdo de temperatura STS 10.
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A amostra STS10 exibe um comportamento semelhante, com Z' decrescendo a
medida que a frequéncia aumenta. No entanto, observa-se que os valores de Z' para
cada temperatura sdo ligeiramente menores do que na amostra STSS5, sugerindo uma
menor resisténcia interna do material, possivelmente devido a um aumento na
mobilidade dos portadores de carga. Esse decréscimo gradual de Z' com o aumento da
frequéncia estd associado ao aumento da condutividade AC do material (Sahoo et al.,

2013).

Figura 45 — Espectro Z’ com varia¢do de temperatura STS 15.
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Fonte: Préprio autor

Em STS15, os valores de Z' continuam a decrescer com a frequéncia, mas de
maneira mais acentuada em frequéncias superiores a 10 kHz. A variacdo de Z' com a
temperatura € menos pronunciada do que nas amostras anteriores, o que pode indicar
uma maior homogeneidade na estrutura dos grdos internos, promovendo uma

conducao mais uniforme em todas as temperaturas analisadas (Kumar et al., 2005).

Figura 46 — Espectro Z’ com variagdo de temperatura STS 20.
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A amostra STS20 apresenta uma diminui¢@o ainda mais marcada de Z' com o
aumento da frequéncia, com valores significativamente mais baixos em todas as
temperaturas comparado as amostras anteriores. Isso sugere que o aumento da
porcentagem de aditivo no compoésito melhora a conducio elétrica, reduzindo a
resisténcia devido aos contornos de grio. Este efeito é vantajoso para aplicacdes que
exigem materiais com baixa resisténcia em faixas de alta frequéncia (Abreu et al.,

2023).
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Figura 47 — Espectro Z’ com variacdo de temperatura STS 25.
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A amostra STS25 mantém o comportamento de decréscimo de Z' com o
aumento da frequéncia, sendo que as curvas de impedancia em diferentes temperaturas
se tornam ainda mais proximas, especialmente em frequéncias acima de 10 kHz. Este
comportamento sugere que o material possui uma resisténcia interna muito baixa e que
os portadores de carga podem se mover livremente através dos graos em temperaturas

elevadas, o que indica alta condutividade AC (Acharya e Choudhary, 2015).

5.3.4 Impedancia imaginaria

As amostras de ceramica STS com diferentes concentracdes de aditivos TiO2
em (0%, 5%, 10%, 15%, 20% e 25%) foram analisadas em termos de sua impedancia
imagindria (Z") em funcdo da frequéncia e da temperatura. Observa-se que, em baixas
frequéncias, o valor de Z" € elevado para temperaturas mais baixas e diminui com o
aumento da frequéncia e da temperatura, devido ao comportamento de relaxacao
dielétrica caracteristico de materiais ceramicos. A adi¢do progressiva de aditivos
resulta em uma diminui¢do nos picos de Z" e em um deslocamento desses picos para
frequéncias mais altas, indicando uma melhoria na condutividade AC e uma reducio
na resisténcia dos contornos de grao. Esse comportamento sugere que os compdsitos
com maior concentracio de aditivos, como STS20 e STS25, apresentam propriedades
ideais para aplicacdes que exigem estabilidade dielétrica e alta condutividade em

condi¢des de alta frequéncia e temperatura (Kumar et al., 2005; Sahoo et al., 2013;

Abreu et al., 2023).
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Figura 48 — Espectro de impedancia imaginaria Z'' com variagdo de temperatura da matriz

ceramica STS.
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Na amostra de STS pura, observa-se que a impedancia imaginéria (Z") exibe
um pico pronunciado na faixa de 100 Hz a 10 KHz, com o valor de Z" diminuindo
progressivamente em frequéncias mais altas. O pico mais alto ocorre na temperatura
mais baixa (340°C), enquanto, com o aumento da temperatura, o valor mdximo de Z"
reduz-se e o pico desloca-se para frequéncias mais altas, indicando um comportamento
de relaxacdo térmica caracteristico de materiais ceramicos (Acharya e Choudhary,

2015; Mahato et al., 2011).

Figura 49 — Espectro de impedancia imaginaria Z" com variagdo de temperatura da amostra
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Fonte: Préprio autor

Para a amostra STSS5, o comportamento € semelhante ao da amostra pura, mas
com uma reducdo mais acentuada dos valores de Z" com o aumento da temperatura.
Isso indica que a adi¢do de 5% de TiO; altera a estrutura de graos do material,
facilitando a conducao elétrica em temperaturas mais altas e diminuindo a resisténcia

dos contornos de grao em baixas frequéncias (Kumar et al., 2005).

Figura 50 — Espectro de impedancia imagindria Z" com varia¢do de temperatura da amostra
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A amostra STS10 apresenta picos de Z" menos pronunciados e deslocados para
frequéncias mais altas em comparacdo com as amostras anteriores. Esse
comportamento sugere uma maior mobilidade dos portadores de carga e uma menor
resisténcia nos contornos de grao devido ao aumento da concentracdo de aditivos, que

contribui para uma condutividade AC mais elevada (Sahoo et al., 2013).



RESULTADOS E DISCUSSOES

Figura 51 — Espectro de impedéancia imaginaria Z" com variacdo de temperatura da amostra
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Na amostra STS15, o valor de Z" continua a diminuir com o aumento da
frequéncia e da temperatura. O pico de Z" para cada temperatura € visivelmente menor
do que nas amostras de STSS5 e STS10, indicando que o material se torna mais
condutivo com a adi¢do de 15% de TiO,. Esse comportamento estd de acordo com a
teoria de relaxacdo dielétrica, onde a energia térmica promove a movimentacdo de

cargas nos graos internos (Abreu et al., 2023).

Figura 52 — Espectro de impedancia imagindria Z" com variagdo de temperatura da amostra
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A amostra STS20 exibe um deslocamento ainda mais acentuado dos picos de
Z" para frequéncias mais altas e uma redugao significativa nos valores maximos de Z".
Esse padrao confirma o efeito dos aditivos em reduzir a resisténcia dos contornos de
grao e melhorar a mobilidade dos portadores de carga no interior dos grdos. Em altas
temperaturas, o material mostra uma resposta praticamente linear, o que sugere alta

estabilidade dielétrica (Acharya e Choudhary, 2015).

Figura 53 — Espectro de impedancia imagindria Z" com variag¢do de temperatura da amostra
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A amostra STS25 apresenta os menores valores de Z" em comparacdo com
todas as outras amostras, com picos ainda mais deslocados para frequéncias mais altas.
Isso indica que a adi¢do de 25% de aditivo maximiza a condutividade AC do material,
tornando-o altamente eficiente para aplicacdes que requerem estabilidade em altas

frequéncias e temperaturas elevadas (Mahato et al., 2011).
5.4 Analise do Diagrama de Nyquist

O diagrama de Nyquist foi utilizado para investigar os efeitos dos graos,
contornos de graos, bem como a influéncia dos eletrodos nas amostras analisadas.

A modelagem dos circuitos equivalentes para cada amostra foi composta por
resistores (R) e elementos de fase constante (CPE). Optou-se pela inser¢cdo do CPE nos
circuitos devido a sua versatilidade e multifuncionalidade, j4 que os materiais
analisados ndo apresentam comportamento de capacitancia pura, como observado em

sistemas ideais do tipo Debye.
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O CPE ¢ capaz de modelar de forma eficaz as respostas de sistemas
heterogéneos, uma vez que ele pode assumir diferentes papéis, como de resistor,
capacitor ou indutor, dependendo do valor do fator n (n =0, 1, -1, respectivamente).

Essa caracteristica torna o CPE uma ferramenta essencial para descrever o
comportamento dispersivo das propriedades elétricas em materiais com
irregularidades estruturais e contornos de graos, permitindo uma melhor adaptacio ao
comportamento real observado nos experimentos. (Yuan et al., 2010, p. 142).

A Espectroscopia de Impedancia Eletroquimica (EIS) foi aplicada nos
experimentos apresentados nas figuras (54 a 59) para a caracterizacdo dos processos
de transferéncia de carga e resisténcia dos materiais em estudo. O software utilizado
para essa andlise foi essencial para a aquisicdo e interpretacdo dos dados
experimentais. A modelagem dos diagramas de Nyquist foram obtidos, através do
ajuste de circuitos equivalentes compostos por elementos como resistores, capacitores
e elementos de fase constante (CPE).

Através do software foi possivel decompor a resposta de impedancia em nossas
amostras, e subtrair dados acerca dos fendmenos complexos, como a resisténcia
associada aos graos e contornos de graos, bem como a dispersao de frequéncias.

De modo geral, o software ajustou os dados experimentais com precisdo,
permitindo uma andlise detalhada do comportamento dos materiais em diferentes

temperaturas, conforme mostrado nos diagramas abaixo.

Figura 54 - Espectro Z’ * Z’* em fung¢do da temperatura STS.
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O gréfico apresentado na figura 54 exibe o diagrama de Nyquist da amostra
STS, o estudo de impedancia eletroquimica, além de exprimir o comportamento
resistivo e capacitivo do material. O eixo X (Z’) representa a parte real da impedancia
eoeixo Y (|Z”’|) representa a parte imaginaria.

A variagdo de temperatura ocorre entre 340°C até 460°C, nesta faixa podemos
observar o surgimento de semicirculos tipicos de um sistema que envolvem o processo
de relaxacdo, indicando transporte de carga ou transferéncia de ions.

A medida que a temperatura aumenta, notamos um deslocamento dos
semicirculos para direita e para baixo, o comportamento pode indicar uma reducdo na
impedancia global do sistema.

Além disso observamos uma diminui¢do na resisténcia de transferéncia de
carga. Tal comportamento ndo-linear aponta para uma relacdo direta da temperatura
com a resistividade dos graos e nos contornos de graos como relatado por Moulson &
Herbert (2003).

Notamos um achatamento dos semicirculos em temperaturas mais altas (420 —
460 °C) indica um comportamento ndo-Debye, evidenciado pela dispersao nos tempos
de relaxacdo do sistema. Esse comportamento € tipico de sistemas que apresentam
heterogeneidades na estrutura interna, como variagcdes no tamanho dos grdos ou
contornos de graos, que afetam o processo de relaxacgao.

Para realizar a modelagem e obter a resposta dielétricas, adicionamos um
circuito equivalente incluindo resistores, capacitores, ou elementos de fase constante
(CPE) para ajustar a dispers@o no processo de relaxacdo. Lvovich (2012) aponta que
esses elementos sdo cruciais para descrever sistemas ndo ideais, permitindo ajustar a
resposta capacitiva dispersa do material.

Observamos que o aumento da temperatura melhora significativamente a
conducdo no material, reduzindo a resisténcia a transferéncia de carga. Entretanto, a
amostra apresenta um comportamento ndo ideal em altas temperaturas, evidenciado

pelo surgimento de semicirculos achatados.



Figura 55 - Espectro Z’ * Z’* em fung¢@o da temperatura STS 5.
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Na figura 55 apresentamos o comportamento da amostra STS 5. Podemos
verificar uma leve diminuicao na resistividade em comparagdo com a amostra anterior.

Notamos que o aumento da temperatura influenciou no tamanho dos
semicirculos, ou seja, houve uma diminunui¢do dos semicirculos a medida que
aumentamos a temperatura, além disso tivemos o surgimento de mais de um
semicirculo no diagrama e uma achatamento dos semicirculos. Esse comportamento é
tipico dos materiais ceramicos, em que o transporte de carga é altamente dependente
da temperatura, como apontado por Yuan et al.(2010, p.142).

Referente ao achatamento do semicirculo, podemos considerar o
comportamento da amostra sendo ndo-Debye, indicando que o material ndo segue uma
distribuicao uniforme de tempo de relaxacdo.

A ocorréncia se deve a microestruturas complexas, onde os contornos de grao
e as variagdes no tamanho do grio influenciam a resposta capacitica e resistiva do
material. Em relagdo a modelagem utilizamos um circuito equivalente simples com
resistor e CPE para quantificar o comportamento nao ideal observado.

Segundo Barsoukov & Macdonald (2018), o uso de circuitos equivalentes
permite decompor a resposta de impedancia e associar diferentes elementos a
fendmenos como a resisténcia de transferéncia de carga, a capacitancia de dupla

camada e a dispersao causada pelos contornos de graos.
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Figura 56 - Espectro Z’ * Z’* em fung¢do da temperatura STS 10.
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Os espectros exibidos na figura 56 pertencem a amostra STS 10, e sdo similares
aos obervados nos gréaficos anterior, todavia, com um leve aumento da resistividade
do sistema. Em tese, o comportamento € semelhante ao dos graficos anteriores, no que
refere-se a diminui¢cdo da resistividade perante o aumento da temperatura. Podemos
verificar que em temperaturas altas, como 460°C, os semicirculos sdo menores e mais
estreitos, uma indicacdo que a resisténcia a transferéncia de carga ou resisténcia
associada aos contornos de grdo € menor. A amostra apresenta um comportamento
nao-Debye, devido a dispersdo no tempos de relaxacdo. A heterogeneidade
microestrutural caracterisco das amostras apontam para necessidade de incluir
elementos de Fase Constante (CPE) no circuito equivalente para possibilitar a

modelagem do sistema Lvovich (2012).

Figura 57 - Espectro Z’ * Z*> em fungdo da temperatura STS 15.
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O Diagrama de Nyquist exibido na figura 57 exibe a rela¢do entre a temperatura
e a condutividade do material, obedecendo o mesmo padrdo das amostras anteriores,
onde indica que o aumento da temperatura influencia diretamente na diminui¢do na
resisténcia do sistema. O comportamento dispersivo observado, tipico de um sistema
ndo-Debye, para determinar os grdo e contorno de grdo foi utilizado um circuito

equivalente apropriado, que inclua CPE.

Figura 58 - Espectro Z’ * Z°* em funcao da temperatura STS 20.
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O comportamento eletroquimico da amostra STS 20 descrito na figura 58
apresenta uma diminui¢do nos valores de impedancia a medida que a temperatura
aumenta, € notorio a reducdo da altura e a compressao dos semicirculos no eixo Z’.

Tal comportamento € explicado por Yuan et al. (2010), o aumento da
temperatura reduz a resisténcia de transferéncia de carga, facilitando a condug¢ao i6nica
através dos contornos de graos. Esse comportamento € tipico de materiais cujas as
propriedades de condugdo melhoram com o aumento da temperatura, elevando o
crescimento da mobilidade dos portadores de carga.

Observamos que em baixas temperaturas (340° e 360°C) os semicirculos
indicam maior resisténcia a transferéncia de carga e os efeitos de contorno de graos
sdo responsaveis pelo fendmeno. Nas temperaturas mais elevadas (440° e 460°C)
ocorre um achatamento dos semicirculos e deslocamento para direita do gréfico,
indicando a diminui¢do da resisténcia, consequentemente elevando a mobilidade dos
portadores de carga pelo material. Essa € uma caracteristica de materiais ceramicos e
policristalinos, que tendem a ter uma maior facilidade ao transporte de carga em

relacdo a microestrutura da amostra Moulson & Herbert (2003).
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Por fim, o comportamento nao ideal da amostra, caracterizado pela dispersao
dos tempos de relaxacdo indicando um sistema ndo-Debye, onde é comum observar
materiais com microestruturas heterogéneas, a resposta capacitiva € influenciada pela
distribuic@o de tamanhos de graos e pela presenga de contornos de graos. Para realizar
a modelagem do sistema foi atribuido o elemento de fase constante (CPE) no intuito
de modelar a dispersdo de frequéncias e ajustar o comportamento eletroquimico com

maior precisdo (Lvovich, 2012).

Figura 59 - Espectro Z’ * Z** em fungdo da temperatura STS 25.
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No Diagrama de Nyquist mostrado na figura 59, apresenta a amostra STS 25
tendo como destaque a reducdo da resisténcia a transferéncia de cargas pelo material
intimamente relacionado ao aumento da temperatura, fator que corrobora na melhora
da condugdo idnica.
O comportamento ndo ideal da amostra € similar aos dados apresentados
anteriores e indica um sistema ndo-Debye. Para realizar a modelagem utilizamos a

modelagem de sistema integrado com elementos de fase e constante (CPE) para tornar

possivel a modelagem das dispersdes e da ndo uniformidade de tempos de relaxacao.
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Tabela 4 — Parametros da modelagem do circuito equivalente da amostra STS

340 °C 1,40x107 5,86x107"" 0,91124 9,94x10¢ 9,05x107° 0,50975
360 °C 7,18x10° 3,52x107* 0.95945 5,85%10¢ 1,70x107° 0,76044
380 °C 4,97x10¢ 1,42x107"° 0,81959 2,93x10° 6,74x10* 0,45943
400 °C 3,22x10¢ 1,37x107"° 0,83062 1,79x10¢ 6,35x10°8 0,48544
420 °C 2,00x10¢ 1,42x107*° 0,83375 1,15%10° 9,97x107® 0,46664
440 °C 1,22x10¢ 1,60x107'° 0,83023 6,94x10° 1,79x1077 0,44392
460 °C 3,90x10° 2,98x1077 0,42679 7,17x10° 1,59x1076 0,83666

Fonte: Elaborado pelo autor

A tabela 4 apresenta os resultados obtidos através da modelagem do circuito
equivalente da amostra STS, tendo como resisténcias (Rg € Rgp), capacitincias (Pg e
Pgb) e fatores de fase constante (ng € ngp) nas temperaturas de 340°C a 460° C.

Os dados obtidos mostram a relacdao direta entre o comportamento da
impedéncia e as propriedades térmicas e estruturais da amostra. Observamos uma
reducdo consistente nas resisténcias (Rg € Rgp) ao elevar as temperaturas, apontando
uma melhoria na mobilidade dos portadores de carga, conforme descrito por Yuan et
al. (2010).

A resisténcia dos graos (Rg) tem inicio em 1,40 X 107 Q com 340°C, caindo
para 3,90 x 10° Q ao atingir 460°C, indicando uma diminuigdo das barreiras internas
em temperaturas elevadas. Seguindo a mesma tendéncia, os valores de contorno de
grao (Rgp), exibindo uma redug@o nas barreiras de potencial entre os grdos em altas
temperaturas.

A capacitancia associada aos graos (Pg) aumenta com a temperatura, saindo de
5,86 x 10" F a 340° C e chegando a 2,98 x 10”7 F em 460° C. Este aumento representa
maior polarizagdo interna, a medida que a temperatura facilita o alinhamento dos
dipolos internos e a movimentagdo de fons. Lvovich (2012) sugere que a capacidade
de armazenamento de energia e a resposta capacitiva aumentam em materiais com
contornos de graos dispersivos em funcao da temperatura.

Semelhantemente a capacitancia dos contornos de grdos (Pg) mostra um
aumento moderado, o que Abreu (2024) associa a contribui¢do dos contornos de graos
como barreiras capacitivas em ceramicas dielétricas, intensificando o efeito da
temperatura na resposta de impedancia.

Os valores de n, expdem a dispersdo do comportamento capacitivo da amostra,

indicando uma relagdo inversamente proporcional a temperatura que pode ser
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observado no fator associado aos grios (ng), que passa de 0,91124 em 340°C para
0,42679 em 460°C. Essa variacdo reforca o comportamento ndo-Debye do material,
caracteristico de sistemas com distribuicdo heterogénea de tempos de relaxacdo,

conforme também descrito por Barsoukov & Macdonald (2018).

Tabela 5 — Parametros da modelagem do circuito equivalente da amostra STSS

340 °C 2,48x10° 1,36x107° 0,7189%4 7,00x10° 1,75%x1078 0,68585
360 °C 1,14x10° 3,09x107° 0,85005 5,14x10° 2,48%107® 0,6211
380 °C 6,24x10* 2,95x107"° 0,86247 3,14x10° 3,64x107® 0,59476
400 °C 4,82x10* 3,32x107"° 0,85518 2,18x10° 4,07x107® 0,59839
420 °C 3,22x10* 3,27x107*° 0,86103 1,39x10° 5,16x10°® 0,58875
440 °C 1,94x10* 2,01x107"° 0,90495 9,43x10* 7,18x107® 0,56065
460 °C 1,40x10* 2,94x107"° 0,88147 6,44x10* 8,86x107® 0,55655

Fonte: Elaborado pelo autor

A tabela 5 apresenta os pardmetros de impedancia para a amostra STSS em
diferentes temperaturas, variando de 340°C a 460°C. Os parametros (Rg) € (Rgb)
analisados indicam um declinio nos valores com aumento da temperatura. Essa
tendéncia sugere que a barreira de ativagdo para a conducao dentro dos graos se torna
menos ativa em altas temperaturas, reforcando a aplicacdo desses materiais em
ambientes que requerem alta condutividade.

A capacitancia dos graos (Pg) aumenta com a temperatura refletindo uma maior
capacidade de polarizacdo, o que € fundamental para a resposta dielétrica do material.

A elevacdo da capacitancia aponta um material resposta rapidamente do
material a aplicagdo de um campo elétrico, aumentando a energia armazenada. Em
sistemas dielétricos, como apontado por Moulson & Herbert (2003), o aumento de (Pg)
¢ bastante relevante em ceramicas que apresentam relaxacdo dispersiva em funcdo da
temperatura.

Semelhantemente a capacitancia do grao (Pg) o contorno de grao (Pg) também
mostra um aumento em temperaturas elevadas, sugerindo que os contornos de grao
atuam com barreiras capacitivas que, com o aumento da temperatura perdem sua
efetividade. Esse comportamento reforca as observacdes de Abreu (2024) de que, em
materiais policristalinos, os contornos de graos afetam significativamente a resposta

dielétrica global do material.
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Os valores de fatores de fase constante (ng € ng) variam em funcdo da
temperatura, indicando a ndo idealidade do comportamento capacitivo do material.
Observamos que, para temperaturas altas, (ng € ngp) se aproxima de 1, apontado que a
resposta capacitiva nao se adapta bem em baixas temperaturas. Este tipo de anélise é
valiosa para otimizar o design de materiais dielétricos em aplica¢des avancadas, como

em antenas ressonadoras dielétricas (Luk et al., 2003).

Tabela 6 — Pardmetros da modelagem do circuito equivalente da amostra STS10

340 °C 4,39x10* 6,67x107" 0,9825 1,43x10¢ 7,69%107® 0,53652
360 °C 2,90x10* 6,58x107"! 0,9756 9,27x10° 9,56x1078 0,53145
380 °C 1,78x10* 6,50x107" 0,95625 6,25%10° 1,21x1077 0,52374
400 °C 1,32x10* 6,47x107" 0.88723 4,74x10° 1,41x1077 0,51867
420 °C 8,83x103 6,45x10™"" 0.97828 3,40x10° 1,75x1077 0,51102
440 °C 6,79x103 6,43x107"" 0.94453 2,48x10° 2,10x1077 0,50581
460 °C 5,28%103 6,45x107"! 0.95662 1,69x10° 2,58x1077 0,49975

Fonte: Elaborado pelo autor

A tabela 6 exibe os parametros elétricos para a amostra STS10 em funcao da
temperatura (340° C a 460° C), incluindo as resisténcias (R, € Rgp), capacitancia (Pg e
Pgp), € o fator de fase constante (g € ngp) tanto para os graos como para o contorno de
grao. Observamos uma redugdo significativa em R; € Rg com o aumento da
temperatura. As resisténcias R, diminui de 4,39 x 10* Q a 340° C para 5,28 x 10° Q a
460° C. Entendemos que a diminui¢do nos valores de R, indicam um aumento da
mobilidade idnica em temperaturas elevadas, o que facilita o transporte de cargas
através dos graos.

Notamos que R seguiu a mesma tendéncia de redugdo 1,43 x 10° Q a 340° C
para 1,69 x 10° Q a 460° C. Esse comportamento aponta que as caracteristicas do
contorno de grao de barreiras capacitivas e resistivas, perdem parte de sua resisténcia
ao transporte de cargas quando temos temperatura altas, como indicado por Yuan et
al. (2010).

A capacitancia dos graos (Pg) se mantiveram praticamente constante ao longo
das andlises de variagdo de temperatura, com pequenas alteracoes. Os sistemas
dielétricos que apresentam essas caracteristicas indicam que os graos apresentam uma
estrutura interna estivel, mesmo que o material seja submetido a mudancas na

condutividade, Segundo Moulson & Herbert (2003), a capacitancia constante sugere
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uma resposta homogénea dos graos as variacdes térmicas, caracteristica importante em
materiais ceramicos.

A capacitancia dos contornos de graos (Pgy), contudo, exibe um aumento
gradual, indicando uma capacidade de armazenar carga maior nos contornos a medida
que a temperatura aumenta. Tal tendéncia pode estar relacionada a polarizagao nos
contornos de graos, que € intensificada em altas temperaturas, conforme destacado por
Lvovich (2012).

O fator de fase constante ng, associado ao grao, mostram valores préximos de
1 em todas as temperaturas, um forte indicativo de um comportamento quase ideal, o
que sugere que o sistema é capacitivo e pouco dispersivo no interior dos graos. Em
compensacgdo, o valor de ngs, associado aos contornos de graos, se mantém abaixo de
0,6, sugerindo uma resposta dispersiva e comportamento nao ideal. Podemos entender
essa diferenca entre ng € ng, umindicativo que os contornos de graos t€m uma resposta
mais complexa e dispersiva devido as heterogeneidades estruturais, como discutido

por Barsoukov & Macdonald (2018).

Tabela 7 — Parametros da modelagem do circuito equivalente da amostra STS15

340 °C 4,09x10* 9,80x10™"" 0,97562 8,47x10° 2,05x1077 0,43279
360 °C 2,05%10* 8,57x107 0,95246 4,36x10° 3,11x107 0,44069
380 °C 1,40x10* 7,98x107 0,91268 2,91x10° 3,62x1077 0,44751
400 °C 9,82x103 7,78x107" 0,92694 2,14x10° 3,76x1077 0,45429
420 °C 7,18x103 7,95%x107" 0,92548 1,63x10° 3,87x1077 0,45642
440 °C 5,25%103 8,13x107* 0,89522 1,32x10° 3,74x1077 0,45819
460 °C 3,82x103 9,22x10"! 0,92462 1,04x10° 3,95x1077 0,45344

Fonte: Elaborado pelo autor

Na tabela 7 observamos uma diminui¢do significativa de (Rg € Rg) com 0
aumento da temperatura. A resisténcia dos graos na temperatura de 340° C equivale a
4,09 x 10* Q em 460° C o valor corresponde a 3,82 x 10° Q. Indica uma melhor
conducdo idnica com o aquecimento da amostra, diminuindo as barreiras internas para
o transporte de carga. Esse comportamento € consiste com os encontrados por Abreu
(2024), que aponta para uma reducdo nas resisténcias internas de materiais ceramicos
com o aumento da temperatura. A resisténcia dos contornos de graos (Rg) seguem
uma tendéncia semelhante, onde a reducao de 8,47 x 10° Q em 340° C para 1,04 x 10°

Q em 460° C. Como observado por Moulson & Herbert (2003), a presenca de
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contornos de graos gera barreiras resistivas que se tornam menos influentes a medida
que a temperatura aumenta, facilitando a conducao através das interfaces do material.

A capacitincia dos graos (Pg) apresenta uma leve variacdo com o aumento da
temperatura, um indicativo de polarizacdo moderada do material dentro dos graos. Em
temperaturas elevadas a estabilidade de P, pode sugerir uma estrutura interna
relativamente uniforme nos graos, capaz de interagir ao campo elétrico sem grandes
varia¢Oes. Entretanto, a capacitancia dos contornos de graos (Pg,) aumenta de forma
acentuada, indo de 2,05 x 10”7 F a 340° C para 3,95 x 10”7 F a 460° C. Esse aumento
aponta que os contornos de graos acumulam mais carga em temperaturas mais altas, o
que pode ser atribuido a uma maior polarizacao interfacial. Luk et al. (2003) atribui
que esse fenomeno € comum em materiais policristalinos, onde os contornos de graos
funcionam como barreiras capacitivas que respondem a temperatura.

O fator de fase constante n, apresenta valores préximos de 1, indicando uma
resposta quase ideal para a capacitancia dos grdos, o que sugere um comportamento
capacitivo com pouca dispersao dentro dos graos. Essa caracteristica € frequentemente
associada a sistemas homogéneos, onde a distribuicao de tempos de relaxag¢do € mais
uniforme. Para ngp, que representa o contorno de graos, os valores se mantém em
torno de 0,45, revelando uma resposta dispersiva e nao ideal. Este valor menor de ngp
indica uma maior heterogeneidade nos contornos de graos, caracteristica de sistemas
nao-Debye com distribui¢cao ampla de tempos de relaxacdo. Barsoukov & Macdonald
(2018) explicam que a resposta dispersiva € o comportamento nao ideal sao tipicos em
materiais que possuem uma microestrutura complexa com interfaces que agem como

barreiras para a condugao.

Tabela 8 — Parametros da modelagem do circuito equivalente da amostra STS20

340 °C 2,01x10* 2,14x107"° 0,97584 5,34x10° 1,79x1077 0,48186
360 °C 1,06x10* 2,09x107° 0.97177 1,98x10° 2,42x1077 0,51287
380 °C 5,87x103 1,38x107"° 0,96833 1,36x10? 3,41x1077 0,49126
400 °C 3,94x103 1,26x107"° 0,89522 1,16x10° 3,84x1077 0,48687
420 °C 2,93x103 1,24x107*° 0,89036 8,85x10* 4,19x107 0,48409
440 °C 2,95%103 1,11x1071° 0,92856 6,14x10* 4,38x1077 0,4991
460 °C 1,61x103 1,23x107'° 0,89573 4,90x10* 6,52x1077 0,46068

Fonte: Elaborado pelo autor



A tabela 8 exibe os parametros elétricos para a amostra STS20 em fungdo da
temperatura, com medi¢des de 340°C a 460°C. Os parametros analisados incluem as
resisténcias (Rg e Rgp), as capacitancias (P € Pgp), € os fatores de fase constante (ng e
ngp) para os graos e os contornos de graos. Estes dados sdo fundamentais para entender
o comportamento de conducdo e a resposta capacitiva do material em fungdo da
temperatura. A resisténcia dos grdos (R;) mostra uma tendéncia de queda com o
aumento da temperatura, reduzindo de 2,01 x 10* Q a 340° C para 1,61x 10° Q a 460°
C. Essa reducdo indica uma melhoria na mobilidade dos portadores de carga com o
aumento da temperatura, o que favorece a conducao elétrica.

A resisténcia dos contornos de graos (R,») também segue a mesma tendéncia,
passando de 5,34 x 10° Q a 340° C para 4,90 x 10* Q a 460° C. Moulson & Herbert
(2003) discutem que os contornos de graos frequentemente agem como barreiras
resistivas, que se tornam menos significativas com o aumento da temperatura,
promovendo uma condutividade mais uniforme em toda a matriz.

A capacitancia dos graos (Pg) se mantém relativamente estdvel, se mantém
relativamente estavel, com pequenas variacoes, indicando que a polarizacao dos graos
nao € altamente afetada pelo aumento da temperatura. Este comportamento sugere uma
resposta capacitiva homogénea no interior dos graos, como observado por Yuan et al.
(2010). O fator de fase constante (ng) dos graos apresenta valores proximos de 1 em
todas as temperaturas, indicando que os graos se comportam de forma quase ideal e
tém uma resposta capacitiva menos dispersiva. Esse comportamento € tipico de
sistemas homogéneos, onde a polarizacdo € estdvel e a resposta eletroquimica é
uniforme, conforme descrito por Lvovich (2012).

O fator (ngp), referente aos contornos de graos, € menor, variando em torno de
0,48 a 0,51, o que sugere uma resposta nao ideal e dispersiva nos contornos. Este
comportamento dispersivo € caracteristico de sistemas ndo-Debye, onde a distribui¢ao

dos tempos de relaxagcdo nao € uniforme devido as heterogeneidades estruturais.
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Tabela 9 — Pardmetros da modelagem do circuito equivalente da amostra STS25

340 °C 1,61x10* 2,62x1071° 0,92677 1,03x10¢ 1,44x1077 0,43867
360 °C 2,70x10* 7,08x1078 0,99921 7,01x10° 2,38x1077 0,39688
380 °C 3,05%10* 1,43x1077 0,86112 4,60x10° 3,26x1077 0,39023
400 °C 3,34x10* 1,52x1077 0,80155 3,16x10° 4,16x107 0,38457
420 °C 6,15%x103 1,12x107"° 0,92874 2,45%10° 1,80x1077 0,48522
440 °C 5,00x103 1,09x107'° 0,89955 2,01x10° 1,64x1077 0.49382
460 °C 2,69x103 1,49x107° 0,87452 1,59x10° 2,04x1077 0,47319

Fonte: Elaborado pelo autor

A tabela 9 apresenta os parimetros elétricos da amostra STS25 para diferentes
temperaturas, que variam de 340° C a 460° C. Esses pardmetros incluem as resisténcias (R,
e Rg»p), as capacitancias (Pg e Pgp), € os fatores de fase constante (ng € ngy) para os graos
e os contornos de graos. Estes dados permitem entender a resposta eletroquimica do
material em diferentes condi¢des térmicas, com foco na condug¢do e na polarizacao em
graos e contornos.

A resisténcia dos contornos (R,) diminui consideravelmente com o aumento da
temperatura, partindo de 1,61 x 10* Q a 340° C e caindo para 2,69 x 10 30 a460° C.

Esta tendéncia € uma caracteristica das amostras estudas e reflete uma melhora
na mobilidade dos portadores de carga em altas temperaturas, conforme descrito por
Abreu (2024), que afirma que o aumento térmico reduz as barreiras internas e facilita
a conducdo.

A resisténcia dos contornos de griaos (Rg) segue uma tendéncia semelhante,
diminuindo de 1,03 x 10° Q a 340° C e caindo para 1,59 x 10° Q a 460° C. Essa
reducdo indica que os contornos de graos, que atuam como barreiras para a condugao,
tornam-se menos efetivos com o aquecimento, promovendo uma condu¢do mais
uniforme entre os graos, como observado por Moulson & Herbert (2003).

A capacitancia dos contornos de graos (Pg) apresentam uma leve variagdo com
0 aumento da temperatura, sugerindo uma resposta estavel em termos de polarizacao
interna. A capacitincia dos contornos de grao (Pgs) por sua vez, mostra um aumento
mais acentuado, sugerindo que os contornos de graos acumulam mais carga conforme
a temperatura aumenta. Esse comportamento reflete uma maior polarizacdo interfacial
nos contornos de grdos em altas temperaturas, o que ¢ comum em materiais
policristalinos onde os contornos agem como barreiras capacitivas, conforme descrito

por Luk et al. (2003).



O fator de fase constante (1) permanece relativamente proximo de 1, indicando
um comportamento quase ideal nos graos, o que sugere baixa dispersdao e uma resposta
capacitiva homogénea. Esse comportamento é esperado em materiais com estruturas
internas uniformes, onde o efeito da temperatura na polarizagdo € minimo, como
discutido por Barsoukov & Macdonald (2018).

O fator (ng») associado aos contornos de grdos, apresenta valores menores
(variando entre 0,38 e 0,49), indicando uma resposta mais dispersiva e ndo ideal. Esse

comportamento € caracteristico de sistemas ndo-Debye, onde hd uma distribuicdo

ampla de tempos de relaxagc@o nos contornos, devido a presenca de heterogeneidades.
5.5 Condutividade

A andlise de materiais dielétricos em funcdo da condutividade elétrica,
especialmente com a variacdo de temperatura e frequéncia, € fundamental para a
aplicacdo em dispositivos de alta frequéncia, como ressonadores dielétricos e
capacitores de alta densidade. Ceramicas como Sr2TiSi2Os (STS) com diferentes
composi¢des de aditivos de TiO: sdo estudadas para entender como essas variaveis
influenciam o comportamento elétrico do material. A condutividade -elétrica,
representada pela sigla o', desempenha um papel importante em determinar a
eficiéncia desses materiais em frequéncias elevadas, onde a estabilidade térmica e a
capacidade de minimizar perdas sdo essenciais para o desempenho dos dispositivos
(Kumar et al., 2005).

O estudo da condutividade em funcdo da temperatura permite avaliar a ativagao
térmica e a condugdo dos portadores de carga nas interfaces e no interior dos graos.
Essa condutividade AC (alternating current) € sensivel a frequéncias e temperaturas
variadas, refletindo a resposta dielétrica do material. Esse fenOmeno pode ser
observado pela dispersdo dos valores de ¢’ nas diferentes amostras e nas respectivas
temperaturas, conforme mostrado nas figuras, onde uma tendéncia de aumento da
condutividade € observada com o aumento da frequéncia e temperatura (Acharya e

Choudhary, 2015).



RESULTADOS E DISCUSSOES

Figura 60 — Condutividade em func¢io da frequéncia em diferentes temperaturas STS.
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Fonte: Préprio Autor.

Para a amostra STS pura, observa-se que a condutividade elétrica é
relativamente baixa em temperaturas menores (340°C e 360°C) e em frequéncias
baixas (abaixo de 1 kHz). Com o aumento da temperatura, ocorre uma elevagao
gradual na condutividade, indicando a presen¢a de uma condugdo térmica moderada.

Em frequéncias elevadas, a condutividade se torna mais significativa, o que
sugere uma contribuicao crescente das interfaces dos graos para a conducdo (Mahato

etal., 2011).

Figura 61 — Condutividade em funcio da frequéncia em diferentes temperaturas STS 5.
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A adi¢do de 5% de Ti0O2 na amostra de STS resulta em um aumento perceptivel
na condutividade elétrica ao longo das temperaturas e frequéncias analisadas. A maior
condutividade sugere uma redugdo na resisténcia interna do material devido ao aditivo,
o que ¢ desejdvel em dispositivos que requerem baixa perda em alta frequéncia. Essa
propriedade torna a amostra promissora para aplicacdes que exigem estabilidade
dielétrica em condicdes de alta temperatura (Sahoo et al., 2013).

Figura 62 — Condutividade em fun¢do da frequéncia em diferentes temperaturas STS 10.
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Fonte: Préprio Autor.

Na amostra STS10, a condutividade elétrica € maior do que nas amostras com
menor teor de TiO:. A distribuicdo uniforme da condutividade ao longo das
temperaturas sugere que a adi¢do de 10% de TiO- € eficaz para melhorar a resposta
elétrica do material em todo o espectro de frequéncia. Esse comportamento pode ser
atribuido a melhor conectividade entre os grios, facilitando a condugdo de carga

(Abreu et al., 2023).
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Figura 63 — Condutividade em funcio da frequéncia em diferentes temperaturas STS 15.
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A condutividade da amostra STS15 apresenta uma curva mais acentuada em
frequéncias elevadas, indicando uma resposta elétrica ainda mais eficiente com a
adi¢do de TiO.. Esse resultado sugere que a quantidade de aditivo maximiza a
polarizacdo e reduz as perdas internas, o que € vantajoso para dispositivos de alta

poténcia (Acharya e Choudhary, 2015).

Figura 64 — Condutividade em fungio da frequéncia em diferentes temperaturas STS 20.
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A adi¢do de 20% de TiO: continua a aumentar a condutividade, embora com
uma curva menos acentuada do que a STS15. Isso indica que o efeito do aditivo na

condutividade alcanga um patamar, onde a estrutura do material ja esta suficientemente
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otimizada para conducdo elétrica. Esse equilibrio entre condutividade e estabilidade
térmica é essencial para a durabilidade dos materiais em condi¢des operacionais

(Abreu et al., 2024).

Figura 65 — Condutividade em funcio da frequéncia em diferentes temperaturas STS 25.

M 340°Cc (O 360°Cc /A 380°C
400°C < 420°C [p 440°C
460°C

107 o

o' (Q.m)™"

Al
Rt
A
......

10* )

STS25

10 100 1k 10k 100k ™

10° T T T T T

Frequéncia (Hz)
Fonte: Préprio Autor.

Por fim, a amostra STS25 exibe a maior condutividade entre as amostras
analisadas, particularmente em frequéncias altas. Esse aumento expressivo € uma
evidéncia de que a estrutura do material, com alta concentragdo de TiO2, permite uma
conducgdo elétrica eficiente, minimizando a resisténcia nos contornos dos graos. Essa
caracteristica torna o STS25 uma das amostras mais indicadas para aplicacdo em
dispositivos de micro-ondas, onde sdo requeridas baixas perdas e alta estabilidade
dielétrica (Abreu et al., 2023).

A andlise das diferentes composi¢des de STS com adigcao de TiO: demonstra
que a variagdo da condutividade elétrica com a frequéncia e a temperatura € altamente
dependente da concentragdo do aditivo. Com o aumento do teor de TiO:, as amostras
mostram uma maior resposta condutiva, especialmente em altas frequéncias e
temperaturas. Esse comportamento evidencia o potencial dessas ceramicas para
aplicacdes em sistemas de comunicacdo avangados, onde a estabilidade e a baixa perda
dielétrica sdo fundamentais para a eficiéncia do dispositivo.

5.5.1 Analise de condutividade DC através da lei de poténcia de Jonscher’s
O comportamento de condugdo elétrica do titanosilicato de estroncio (STS) e

dopantes foi analisado com base na Lei de Jonscher, que descreve a condutividade



RESULTADOS E DISCUSSOES

elétrica em materiais dielétricos como a soma de duas contribui¢des principais: a
condutividade DC (opc), dominante em baixas frequéncias, e um termo dependente da
frequéncia angular (Aw™), relevante em altas frequéncias (MOULSON; HERBERT,
2003). A relagdo é expressa como: (6(w) = opc + Aw™) onde opc é constante € o
termo Aw" descreve processos dinamicos associados a relaxacdo dielétrica e ao
transporte de carga por hopping eletronico. Em materiais cer@micos como STS
observado na figura 64, o aumento da temperatura resulta em maior mobilidade de
portadores de carga, o que explica o aumento na condutividade total (cac) com a

temperatura (CHENG et al., 2004).

Figura 66 — Condutividade AC (Oac) em funcdo da frequéncia angular em diferentes

temperaturas da amostra STS, ajustada pela Lei de Jonscher.
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Na figura 66 apresentamos o comportamento da condutividade AC (cac) da
amostra STS, podemos observar um aumento da (cac) com a frequéncia para todas as
temperaturas avaliadas. Este comportamento € caracteristico de materiais dielétricos e
resulta de contribui¢des de relaxacdes dipolares e conducao idnica, como discutido por
Jonscher (1999) e outros autores em estudos de materiais ceramicos e dielétricos
(KAO, 2004; ABREU et al., 2023).

Os ajustes da Lei de Jonscher resultaram nos parametros condutividade DC
(opc) apresenta um aumento significativo com a temperatura, indicando maior

contribui¢cdo de portadores de carga em temperaturas elevadas. Verificando na tabela



RESULTADOS E DISCUSSOES

10, (opc) aumenta de 1,93x107° S/cm3 a 8,27x10°° S/cm3 ao longo do intervalo de

temperatura.

Tabela 10 — Pardmetros ajustados da Lei de Jonscher para o material STS em diferentes

temperaturas.
400 °C 1,93x10¢  5,49x10® 03532  0,99758
420 °C 3,01x10¢  1,23x107 0,30366  0,99707
440 °C 4,93x10°  2,40x107 0,27347  0,99669
460 °C 8,27x10°  5,16x107 0,23469  0,99678

Fonte: Elaborado pelo autor

z N

Esse comportamento € esperado e estd relacionado a ativacdo térmica de
portadores de carga, conforme descrito por Abreu et al. (2023) e Kao (2004).

O coeficiente A, associado a magnitude da condutividade dependente de o,
também aumenta com a temperatura, evidenciando o impacto da mobilidade idnica
nos mecanismos de conducio (FUNKE, 1993; JONSCHER, 1999).

O expoente n, que define a dependéncia da condutividade com a frequéncia
(0ac X ® "), diminui com o aumento da temperatura.

A reducdo de n reflete a domindncia da condutividade DC em altas

temperaturas, um fendmeno amplamente relatado por Funke (1993) e Jonscher (1999).

Figura 67 — Condutividade AC (Oac) em funcdo da frequéncia angular em diferentes

temperaturas da amostra STS35, ajustada pela Lei de Jonscher.
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Os dados apresentados na Figura 67 e na Tabela STS 5 demonstram o
comportamento da condutividade elétrica alternada (cac) para a amostra STSS,
ajustados pela Lei de Jonscher. O modelo descreve adequadamente o aumento de cac

com a frequéncia angular (w) e sua dependéncia da temperatura.

Tabela 11 — Pardmetros ajustados da Lei de Jonscher para o material STS 5 em diferentes
temperaturas.

400 °C 3,40x10=  2,30x107 0.55023  0.99882

420 °C 5,34x107°  2,22x107 0.57098  0.99933
440 °C 8,09x107°  2,55x107  0.5729  0.99966
460 °C 1,17x10*  3,27x107 0.56371  0.99956

Fonte: Elaborado pelo autor

Os valores de opc aumentam sistematicamente com a elevacao da temperatura,
variando de 3,40x10 7 S/cm3 a 1,17x10 ~* S/cm3 entre 400 °C e 460 °C tabela 11.

Este comportamento é explicado pela maior mobilidade dos portadores de
carga em temperaturas elevadas, devido a reducdo das barreiras de potencial, como
relatado por Jonscher (1999) e Abreu et al. (2023). Estudos prévios de materiais
dielétricos e ceramicos também confirmam esse comportamento, destacando sua
origem em processos térmicos ativados (CAO et al., 2016; KAO, 2004).

O parametro A, relacionado a condutividade dependente de frequéncia,
apresenta um aumento significativo com a temperatura, passando de 2,30x107’ para
3,27x1077. Essa variagio reflete uma maior contribui¢do da resposta dielétrica devido
a polarizacdo dipolar e a conducdo de {fons em temperaturas mais altas
(LUNKENHEIMER et al., 2002; FUNKE, 1993).

O expoente n, que define a dependéncia da condutividade com a frequéncia
(Gac X ® "), mantém valores na faixa de 0,55 a 0,57, indicando uma resposta dielétrica
fortemente dispersiva. Este comportamento € caracteristico de sistemas com
relaxagdes ndo-Debye e foi amplamente descrito por Funke (1993) e Havriliak e
Negami (1967).

Os coeficientes R?, todos acima de 0,998, validam a alta qualidade dos ajustes
realizados. A precisdo nos valores obtidos sugere que a Lei de Jonscher é adequada

para descrever o comportamento dielétrico e condutivo da amostra STSS,

corroborando andlises feitas por Cao et al. (2016) e Sutar et al. (2014).
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Figura 68 — Condutividade AC (Oac) em funcdo da frequéncia angular em diferentes

temperaturas da amostra STS10, ajustada pela Lei de Jonscher.
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Fonte: Elaborado pelo autor

Na figura 68 mostram o comportamento da cac. Podemos visualizar os valores
da tabela 12 um aumento exponencial da opc com a elevacdo da temperatura, variando
de 2,18x107° S/cm3 a 6,51x107° S/cm?3 entre 400 °C e 460 °C.

Este comportamento estd alinhado com o aumento da mobilidade dos
portadores de carga térmica em altas temperaturas, como discutido por Jonscher (1999)
e Abreu et al. (2023).

Além disso, tal comportamento também € consistente com estudos de
condutividade em materiais ceramicos, como relatado por Funke (1993) e

Lunkenheimer et al. (2002).

Tabela 12 — Parametros ajustados da Lei de Jonscher para o material STS 10 em diferentes
temperaturas.

400 °C 2,18x107°  9,38x107 0.52326  0.99964
420 °C 3,15x10°  9,78x107 0.53626  0.99987
440 °C 4,35x10°  1,10x10°¢ 0.53719  0.99991
460 °C 6,51x10°  1,16x10° 0.54413  0.99979

Fonte: Elaborado pelo autor

O parametro A, associado a condutividade dependente de frequéncia, também

aumenta com a temperatura, indo de 9,3 8x1077a 1,16x10°°. Este incremento reflete o
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maior grau de polarizacdo e contribui¢des dispersivas de defeitos estruturais ativados
termicamente, conforme apontado por Yin et al. (2021) e Cao et al. (2016).

O expoente n mantém valores na faixa de 0,523 a 0,544, indicando uma
resposta dispersiva caracteristica de materiais que ndo seguem o modelo de relaxagdo
de Debye ideal. Esses valores sugerem que a condutividade ¢ dominada por processos
de transporte eletronico e difusdo de portadores de carga, como descrito por Havriliak
e Negami (1967) e K.C. Kao (2004).

Os valores de R?, superiores a 0,999 para todas as temperaturas, validam a
precisdo dos ajustes realizados pela Lei de Jonscher. A excelente qualidade do ajuste
reforca a aplicabilidade desse modelo para descrever o comportamento dielétrico e
condutivo da amostra STS10, conforme destacado por Shen et al. (2008) e Wang et al.

(2020).

Figura 69 — Condutividade AC (Oac) em funcdo da frequéncia angular em diferentes

temperaturas da amostra STS15, ajustada pela Lei de Jonscher.
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Fonte: Elaborado pelo autor

Os dados apresentados na Figura 69 e na Tabela 13 indicam a evolucdo da
condutividade elétrica AC (cac) do material STS15 com a frequéncia angular,
ajustados pela Lei de Jonscher. Observa-se que a condutividade segue um
comportamento dependente da temperatura, onde o parametro opc aumenta com o
incremento da temperatura. Este comportamento é coerente com materiais de natureza
dielétrica, nos quais a mobilidade dos portadores de carga tende a ser mais pronunciada
em temperaturas elevadas, conforme descrito por Chen et al. (2004) e Sebastian

(2008).
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Tabela 13 — Parametros ajustados da Lei de Jonscher para o material STS 15 em diferentes

temperaturas.
400 °C 5,02x10~  3,34x10°¢ 0.43513  0.99977
420 °C 6,74x10°  3,00x10° 0.45330 0.99995
440 °C 8,62x10=  2,36x10° 0.47831 0.99986
460 °C 1,09x10*  2,47x10° 0.47458 0.99962

Fonte: Elaborado pelo autor

Os valores de opc variam de 5,02x107 S/cm? a 1,09x10~* S/cm3, indicando um
aumento progressivo com a temperatura. Este comportamento refor¢a a contribuicdo
da ativacdo térmica para a condugdo elétrica, conforme também relatado por Moulson
e Herbert (2003).

O coeficiente A, relacionado a amplitude da contribuicdo dependente da
frequéncia, apresenta uma leve variagdo com a temperatura, com valores na ordem de
1075, A dependéncia de A com a temperatura sugere um fortalecimento das interagdes
de relaxacao dielétrica, conforme evidenciado por Funke (1993) e Jonscher (1999).

O expoente n, que caracteriza a dispersdo da condutividade em altas
frequéncias, mantém valores relativamente consistentes entre 0,43513 e 0,47831.

A estabilidade de n implica que o mecanismo de condugdo permanece
semelhante em diferentes temperaturas, conforme discutido por Wang et al. (2019).

Os altos valores de R2, préximos de 0,999, indicam um excelente ajuste dos

dados experimentais a0 modelo da Lei de Jonscher, validando a robustez do modelo

aplicado para descrever os fendmenos dielétricos neste material.
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Figura 70 — Condutividade AC (Oac) em funcdo da frequéncia angular em diferentes

temperaturas da amostra STS20, ajustada pela Lei de Jonscher.
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Fonte: Elaborado pelo autor
Os dados apresentados na Figura 70 e na Tabela 14 ilustram a evolucdo da
condutividade AC (cac) em funcdo da frequéncia angular (®) para a amostra STS20,
ajustada a Lei de Jonscher. A Lei de Jonscher ¢ amplamente utilizada para modelar
fendmenos dielétricos e condutivos em materiais ceramicos e compositos, sendo eficaz

na descricao da resposta elétrica desses sistemas (JONSCHER, 1999; KAO, 2004).

Tabela 14 — Parametros ajustados da Lei de Jonscher para o material STS 20 em diferentes

temperaturas.
400 °C 1,04x10*  2,17x10¢ 0.51910  0.99988
420 °C 1,40x10*  1,86x10° 0.53896 0.99989
440 °C 2,00<10*  2,13x10°¢ 0.53314  0.99972
460 °C 2,50x10*  3,14x10° 0.50771 0.99938

Fonte: Elaborado pelo autor
Nota-se um aumento progressivo com a elevacdo da temperatura, indo de
1,04x107* S/cm3 a 2,50x107* S/cm3 entre 400 °C e 460 °C. Este comportamento
confirma a dependéncia térmica caracteristica dos mecanismos de condugdo elétrica
em materiais semicondutores e ceramicos dopados (SHEN et al., 2008; ABREU et al.,
2023).
Relacionado as contribui¢des dispersivas na condutividade, o valor de A

também cresce com o aumento da temperatura, destacando uma maior ativagao dos
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portadores de carga e, consequentemente, uma maior contribuicdo da condutividade
AC em frequéncias elevadas (CHEN et al., 2004; SEBASTIAN, 2008).

O parametro n, que reflete a dispersdao da condutividade, apresenta valores
proximos de 0,5 para todas as temperaturas, indicando um comportamento de
dispersao tipico dos materiais dielétricos com relaxacdes multiplas (HAVRILIAK;
NEGAMI, 1967; JONSCHER, 1999).

Os ajustes exibem valores de R? préximos de 0,999 para todas as temperaturas,
demonstrando a alta adequa¢ao do modelo da Lei de Jonscher para descrever os dados

experimentais (BARSOYKOV; MACDONALD, 2018).

Figura 71 — Condutividade AC (Oac) em funcdo da frequéncia angular em diferentes

temperaturas da amostra STS25, ajustada pela Lei de Jonscher.
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Fonte: Elaborado pelo autor

Para a andlise da Figura 71 e Tabela 15, observa-se a variacao da condutividade
AC (oac) com a frequéncia angular para a amostra STS25 em diferentes temperaturas,
ajustada pela Lei de Jonscher. Os parametros ajustados da Lei de Jonscher para

diferentes temperaturas estao representados na Tabela 6.5.6.

Tabela 15 — Parametros ajustados da Lei de Jonscher para o material STS 25 em diferentes

temperaturas.

400 °C 4,38x10~°  2,41x10° 0.45294 0.99987
420 °C 5,83x107°  1,57x10°¢  0.4965  0.99998
440 °C 7,40x10~  1,18x10° 0.5212  0.9998
460 °C 9,37x10°  1,39x10° 0.51026 0.99988




Fonte: Elaborado pelo autor

Os valores de opc aumentam consistentemente com a elevacao da temperatura
de 4,38x107° S/cm3 a 9,37x107° S/cm? entre 400 °C e 460 °C, indicando maior
mobilidade dos portadores de carga devido ao aumento da energia térmica disponivel
no material. Este comportamento estd em concordancia com estudos prévios de
condutividade dielétrica em materiais ceramicos que apresentam transporte ativado
termicamente (Kao,2004; Jonscher,1999).

O parametro A, que estd relacionado ao efeito da polariza¢do nos portadores de
carga, apresenta uma variacao ndo linear com o aumento da temperatura, o que reflete
uma combinacao de fatores estruturais e interagdes locais no material. Adicionalmente,
o parametro n, que caracteriza o grau de dispersdao da condutividade, mantém-se
aproximadamente constante na faixa entre 0.45 e 0.52. Valores préximos de 0.5 para
n s3o indicativos de sistemas com comportamento de relaxacdo valor € tipico de
processos de difusdo dominados, como em sistemas caracterizados pela impedancia
de Warburg. Luo et al. (2023).

O coeficiente de determinacdo R? apresenta valores elevados para todas as
temperaturas, superiores a 0.9997, reforcando a adequacdo da Lei de Jonscher para
descrever o comportamento experimental observado, como discutido por
(Negami, 1967).

As amostras STS exibem propriedades elétricas ajustdveis por meio de
variacOes de composi¢do e temperatura, destacando-se como candidatos promissores
para aplicacoes em dispositivos eletroceramicos, como capacitores € sensores
dielétricos. A alta correlagdo dos dados experimentais com a Lei de Jonscher
demonstra a viabilidade de modelar e prever o comportamento dessas amostras em
diferentes condi¢des operacionais. Em particular, as amostras STS20 e STS25
apresentaram caracteristicas superiores para aplicagdes em altas temperaturas,
enquanto STS e STS5 sdao mais adequadas para condi¢des de baixa condutividade e

estabilidade dielétrica.
5.5.2 Analise de energia de ativacao (Ea)

O grafico da figura 70 apresenta a relacdo entre o logaritmo natural da
frequéncia (Inf) e o inverso da temperatura (1/T) para a amostra STS. A energia de
ativagdo (Eq) foi estimada como 1,09 eV, com os valores calculados a partir dos picos

da frequéncia da impedéncia imagindria em funcdo da temperatura. Esta andlise busca



compreender os mecanismos associados a condugdo elétrica e comportamento térmico
do material.

A energia de ativac@o encontrada na andlise da amostra STS reflete a barreira
de energia que deve ser superada para que os portadores de carga realizem a condugdo
elétrica. Esse valor estd em conformidade com o modelo de Arrhenius, descrito pela

equagao:

In(f) = In(fo) — (56)

E,

kgT
Onde:

e f¢ aCondutividade elétrica (Hz);

e fo é afrequéncia pré-exponencial;

o [, ¢ aenergia de ativagdo (eV);

e kg: é a constante de Boltzmann (8,617x107 eV/K).

e T ¢é atemperatura em Kelvin

Figura 72 - Energia de ativacdo obtida através da impedancia imagindria (Z”) da amostra STS
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Fonte: Préprio autor

A inclinag¢do negativa da reta no gréfico indica que a frequéncia de relaxacdo
térmica aumenta com o aumento da temperatura, conforme descrito por Kao (2004, p.
210). Isso caracteriza um mecanismo de transporte assistido termicamente.

A magnitude da energia de ativacdo sugere a predominancia de mecanismos de
hopping ou relaxacdo dipolar, onde os portadores de carga interagem com potenciais
energéticos localizados. Esses processos sdo comuns em materiais dielétricos com

defeitos cristalinos e interfaces de contorno de grao, como destacado por Funke (1993,



p. 118). A frequéncia do pico deslocando-se para maiores valores com o aumento da
temperatura confirma a interagdo térmica no transporte de carga.

A energia de ativagdo relativamente alta (1,09 eV) indica que o material possui
boa estabilidade térmica e baixa sensibilidade a flutua¢des de temperatura, tornando-
o adequado para aplicacdes em dispositivos eletronicos que operam em condigdes
adversas.

A condugdo assistida por hopping observada pode estar associada a
microestrutura do material, incluindo a densidade de defeitos, interfaces de graos e
grau de cristalinidade. Esses fatores sdo amplamente discutidos em materiais com
propriedades dielétricas (Kao, 2004; Funke, 1993).

Materiais com energia de ativacdo na faixa obtida sdo frequentemente
utilizados em sensores, capacitores e dispositivos de armazenamento de energia,
devido a combinacdo de alta estabilidade térmica e comportamento dielétrico

confiavel.

Figura 73 - Energia de ativacdo obtida através da impedancia imaginaria (Z”) da amostra
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Fonte: Préprio autor
Os resultados mostram na figura 73 apontam uma energia de ativacio de 0,859
eV € consistente com a literatura, indicando que o transporte de portadores de carga
nas temperaturas avaliadas ocorre predominantemente por processos de hopping
(salto) entre estados localizados. Esse mecanismo de condug¢do, conforme discutido

por Kao (2004, p. 124) e Funke (1993, p. 12), esta associado a movimentacao de ions



ou elétrons confinados em potenciais locais, sendo influenciado pela microestrutura
do material, como os contornos de graos e a presenga de defeitos.

Além disso, o comportamento linear do grafico confirma a aplicabilidade da
relacdo de Arrhenius no intervalo de temperatura analisado, o que refor¢a a validade
do modelo adotado para a descricao dos processos térmicos e dielétricos do material.

Estudos complementares, como os de Jonscher (1977, p. 15), também apontam
que a resposta dielétrica em materiais ceramicos € fortemente dependente da

microestrutura e das condicdes de sinterizagao.

Figura 74 - Energia de ativacdo obtida através da impedancia imaginaria (Z”) da amostra

STS10.
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Fonte: Proprio autor

A figura 74 exibe o comportamento da amostra STS 10 com o valor de energia
de ativagdo de 0,765 eV sugere que os processos de conducdo sdo dominados por
mecanismos de hopping, que envolvem a movimentacao de portadores de carga (como
fons ou elétrons) entre estados localizados. Segundo Funke (1993, p. 12), esse
mecanismo € tipico em materiais dielétricos onde a microestrutura exerce papel
significativo. Além disso, Kao (2004, p. 124) destaca que a energia de ativacio pode
variar com fatores como a presenca de defeitos estruturais e o tamanho dos contornos
de grdo, ambos influentes na resposta dielétrica.

A menor energia de ativagdo em comparagao com outras amostras pode estar
relacionada a modificagdo estrutural ou a distribui¢cdo de defeitos, como apontado por
Jonscher (1977, p. 15), que observa que propriedades dielétricas sdo altamente

dependentes de fatores microestruturais.



Esses resultados reforcam que, para aplicagdes especificas, a otimiza¢do da
composicdo e do processamento dos materiais € essencial para controlar suas

propriedades térmicas e elétricas.

Figura 75 - Energia de ativacdo obtida através da impedancia imaginaria (Z”) da amostra

STS15.
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Fonte: Préprio autor

Na Figura 75 temos o valor da energia de ativacdo elevado, indica que a
conducdo elétrica na amostra STS 15 é dominada por processos energéticos mais
intensos, como o hopping de ions ou elétrons entre estados localizados. Funke (1993,
p. 14) aponta que o mecanismo de hopping pode ser influenciado pela microestrutura
do material, como a distribuicao e o tamanho dos graos e contornos, que alteram as
barreiras de potencial. Além disso, conforme descrito por Jonscher (1977, p. 23),
defeitos estruturais e a polarizacdo em altos campos elétricos podem amplificar o
comportamento dependente de temperatura.

A energia de ativagdo superior a 1,0 eV para a STS 15 também pode estar
associada a maior densidade de defeitos estruturais ou a maior segregacdo nos
contornos de grdao, como destacado por Kao (2004, p. 135), que associa tais
caracteristicas a maiores barreiras para a condu¢do de carga. A andlise indica que a
amostra STS 15 € mais suscetivel a alteracdes térmicas, o que pode limitar sua
aplicacdo em sistemas que requerem alta estabilidade dielétrica em temperaturas
elevadas.

Essa maior energia de ativagdo, em comparacdo com outras amostras do

mesmo conjunto, sugere que a STS 15 possui um comportamento diferenciado devido



a sua microestrutura e composicao quimica especifica. A relacdo direta entre os valores
obtidos e a inclinacdo linear confirma a validade do modelo tedrico e a influéncia de

fatores como contornos de grao e heterogeneidades internas na conducao.

Figura 76 - Energia de ativacdo obtida através da impedancia imaginaria (Z”) da amostra
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Fonte: Préprio autor

O valor de 0,89 eV para Eaindica que a conducao elétrica na STS 20 verificada
na figura 76 é moderadamente influenciada por barreiras energéticas associadas a
processos de hopping. Funke (1993, p. 14),

A presenca de um valor intermediario de energia de ativacao sugere que a STS
20 apresenta uma microestrutura relativamente equilibrada em termos de contornos de
grao e distribuicdo de fases, como descrito por Kao (2004, p. 135). Entretanto, o valor
também indica uma leve influéncia de processos de polarizacdo dipolar e
condutividade limitada por barreiras energéticas. A estabilidade observada nesse valor
posiciona a STS 20 como potencialmente adequada para aplicagcdes onde se exige uma
resposta térmica moderada.

Além disso, Jonscher (1977, p. 23) ressalta que o comportamento dielétrico em
materiais ceramicos € altamente dependente da interacao entre 0s graos e 0s contornos
de grdo. Isso pode justificar a energia de ativacao relativamente menor em comparagao
com amostras como a STS 15, que apresenta valores superiores a 1 eV.

A andlise sugere que a STS 20 possui um bom desempenho térmico para

frequéncias especificas e temperaturas moderadas, tornando-a uma candidata vidvel



para dispositivos que exigem baixa dissipag¢do de energia e estabilidade razodvel em

ambientes variados.

Figura 77 - Energia de ativagdo obtida através da impedancia imaginaria (Z”) da amostra

STS25.
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Fonte: Préprio autor

Na figura 77 apresenta valor de 0,92 eV para a energia de ativacao para amostra
STS 25 indica um mecanismo de transporte baseado no hopping de portadores de
carga, conforme descrito por Funke (1993, p. 15). Como observado por Abreu et al.
(2023a), a microestrutura desempenha um papel crucial na determinacdo das
propriedades dielétricas de ceramicas. No caso da STS 25, o valor intermediario de Ea
sugere que a amostra possui baixa densidade de defeitos profundos e polarizagdes que
possam restringir significativamente o transporte de carga.

Adicionalmente, a literatura destaca que valores de E. inferiores a 1 eV sdo
indicativos de uma boa estabilidade térmica e eficiéncia energética para aplicacdes
eletronicas (SILVA et al., 2012). Esses valores reforcam que a STS 25 € adequada para
aplicagdes em dispositivos operando em condi¢cdes moderadas de temperatura e
frequéncia.

Ainda de acordo com Jonscher (1977, p. 24), a interagdo entre graos e
contornos de grao pode influenciar diretamente a energia de ativacdo, um fator que
parece ser otimizado na STS 25. Comparada a outras amostras, como a STS 15 (Ea =
1,03 eV), que apresentam maior E. devido a contribui¢cdes de processos dielétricos
mais intensos, a STS 25 representa um equilibrio entre estabilidade estrutural e

eficiéncia funcional.



Figura 78 — Variacdo da energia de ativagdo (E,) em relagdo as amostras.
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A variacdo observada na energia de ativacdo entre as amostras pode ser
atribuida a diferencas na composicao quimica e no processamento dos materiais.

A maior E, da STS sugere que os contornos de grdo ou fases secunddrias
desempenham um papel mais significativo na condugdo elétrica. Por outro lado, o
valor reduzido de E, da STS 10 estd alinhado com o modelo de conducdo por hopping,
conforme descrito por Funke (1993).

Além disso, os valores de E. sdo indicadores importantes para determinar as
possiveis aplicagdes dos materiais. Amostras com menor E,, como a STS 10, sdo mais
adequadas para dispositivos operando em temperaturas mais baixas, enquanto aquelas
com maior E,, como STS e STS 15, podem ser mais estdveis em ambientes com

variacOes térmicas significativas (SILVA et al., 2012).
5.6 TCC (Coeficiente de Temperatura de Capacitancia)

Os resultados apresentados na Tabela 16 fornecem os valores do Coeficiente
de Temperatura de Capacitancia (TCC), destacando informacgdes relevantes sobre o
comportamento térmico e dielétrico das amostras analisadas (STS, STSS5, STSI0,
STS15, STS20 e STS25) em diferentes frequéncias.

O TCC € uma métrica fundamental para avaliar a estabilidade térmica de
materiais, pois reflete sua resposta a variagdes de temperatura. Valores positivos do
TCC indicam maior estabilidade térmica, sugerindo que o material mantém suas

propriedades capacitivas mesmo sob alteracdes de temperatura. Por outro lado, valores
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negativos evidenciam uma maior sensibilidade térmica, o que pode comprometer o
desempenho do material em aplicagdes especificas (Jonscher, 1977).

Tabela 16 - Valores de TCC normalizados da matriz cerdmica Sr,TiSi»Og e compdsitos em

diferentes frequéncias.

10 Hz -348 1,09 -3,79 -13,80 -10,12 -9,89
100 Hz -5,65 0,86 -2,35 -8,11 -8,73 -8,02
1 kHz -540 -0,01 -1,74 -6,47 -6,71 -5,56
10 kHz -2,74 -0,23 -12,99 -4,21 -4,43 -3,12
100 kHz -0,16 -0,16 -1,14 -2,46 -2,67 -1,87
1 MHz 0,20 -0,18 -1,07 -1,61 -1,92 -1,35

Fonte: Elaborado pelo préprio autor

Essa andlise € essencial, principalmente para materiais destinados a
dispositivos eletronicos, onde a estabilidade térmica impacta diretamente a
confiabilidade e eficiéncia do sistema. Como destacado por Kao (2004), materiais com
estabilidade térmica superior tendem a ter menor dispersdo dielétrica e sdo mais
adequados para aplicacdes em frequéncias elevadas. Além disso, segundo Funke
(1993), a sensibilidade térmica observada em materiais com TCC negativo pode ser
atribuida a fendmenos de polarizagdo nos contornos de grdo, refletindo a interacdo
entre estrutura cristalina e transporte eletronico.

Portanto, o estudo detalhado dos valores de TCC ndo apenas permite a
identificacdo das amostras mais estdveis, mas também fornece subsidios para o ajuste
de sua composi¢do e microestrutura, como evidenciado por Abreu et al. (2023) e Dupla
(2024), que correlacionaram o TCC as propriedades dielétricas € mecanicas de

diferentes compositos.

®,

< Baixa frequéncia (10 Hz):

A maioria das amostras apresenta valores negativos de TCC, indicando alta
sensibilidade térmica. Os valores mais negativos foram observados para as amostras
STS (-3,48 ppm/°C) e STS15 (-13,80 ppm/°C), sugerindo maior instabilidade térmica
nesta frequéncia.

Em contraste, a amostra STS5 (1,09 ppm/°C) apresenta um valor positivo,
refletindo maior estabilidade térmica. Esse comportamento estd associado a uma

menor contribui¢do de polarizagdes interfaciais, como discutido por Jonscher (1977).



s Frequéncia intermediaria (100 Hz e 1 kHz):

A amostra STSS5 mantém-se como destaque em 100 Hz, com um pico positivo
de 0,86 ppm/°C, indicando estabilidade e boa resposta térmica. No entanto, as amostras
STS10 e STSI15 apresentam valores negativos expressivos, -2,35 ppm/°C e -8,11
ppm/°C, respectivamente, sugerindo maior contribui¢do de defeitos ou contornos de
grao.

Em 1 kHz, o comportamento geral mostra uma reducdo nos valores absolutos
de TCC, mas amostras como STS10 permanecem instiveis com valores muito

negativos, refletindo maior sensibilidade térmica em frequéncias intermedidrias.
% Alta frequéncia (10 kHz, 100 kHz e 1 MHz):

Em 10 kHz, observa-se que a amostra STSS5 (- 0,23 ppm/°C) mantém sua
estabilidade relativa, enquanto STS15 (- 4,21 ppm/°C) apresenta instabilidade térmica
acentuada.

Em frequéncias de 100 kHz e 1 MHz, a estabilidade térmica melhora para
algumas amostras, como STS (- 0,16 ppm/°C em 100 kHz e 0,20 ppm/°C em 1 MHz).
Isso sugere que as amostras STS e STSS5 sdo mais adequadas para aplicagdes em altas
frequéncias devido a menor sensibilidade térmica.

Por outro lado, amostras como STS15 continuam a apresentar valores
negativos elevados em 100 kHz e 1 MHz, indicando sua limita¢do para sistemas de

alta frequéncia.

Figura 79 — Representacio de concentracdo de TiO2 pelo TCC das amostras STS.
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O grifico da figura 79 reflete a influéncia da concentracdo de TiO: e da

frequéncia aplicada sobre o comportamento térmico das amostras. A estabilidade



térmica das amostras € altamente dependente da frequéncia e da microestrutura,
conforme relatado em estudos prévios (Abreu et al., 2023; Jonscher, 1977; Kao, 2004).
Esses resultados fornecem informacdes valiosas para o desenvolvimento e otimizacao

de materiais dielétricos para aplicagdes especificas em eletronica.
5.7 Propriedades dielétricas de Micro-ondas

A andlise das propriedades dielétricas da matriz cerdmica STS juntamente com
amostras com adicdo de 5%, 10%, 15% e 20% de TiO; apresentadas na Tabela 17,
revelam tendéncias significativas que impactam diretamente suas aplicagdes em
dispositivos de micro-ondas. A tabela evidencia como as dimensdes (D e H)
respectivamente didmetro e altura das amostras influenciam diretamente os parametros
dielétricos, como a permissividade relativa (e;), o fator de perda dielétrica (tand), a
frequéncia de ressonancia ( f), o fator de qualidade (Q) e o coeficiente de estabilidade
térmica (1y).

Figura 80 — variacdo da permissividade dielétrica (e;) e as perdas dielétricas (tg &) com

concentragdo de TiO,.
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Fonte: préprio autor.

Conforme a composi¢cdo das amostras evolui de STS para STS20, observa-se
na figura 80 um aumento progressivo na permissividade relativa (€;), indicando uma
maior capacidade de armazenar energia elétrica em um campo eletromagnético.

Este comportamento, acompanhado por uma diminui¢cdo no fator de perda
dielétrica (tand), indica que o material possui menores perdas energéticas durante a

propagacao de ondas eletromagnéticas.
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Tabela 17 — Propriedades dielétricas obtidas pelo método Hakki-Coleman para todas as a

mostras.
STS 1490 897 10,00 |75x102 794 5365 22,30

STSS 14,39 8,12 1923 7.67x10° 617 128,63 113,86
STS10 14,50 7,80 23,66 635x10° 568 153,60 493,13
STS15 14,65 7,70 24,02 338x10° 566 282,80 522,83
STS20 14,82 7,99 28,70 2,02x10° 506 459,73 543,08

Fonte: Elaborado pelo Autor.

A frequéncia de ressonancia (f) diminui com o aumento da permissividade
relativa (€;), o que € coerente com o comportamento esperado para materiais com maior
capacidade de armazenamento energético. Essa relac@o estd associada ao aumento do
tempo necessdrio para o estabelecimento de uma ressondncia no material,
caracteristica crucial para aplicacdes em filtros de micro-ondas e ressonadores.

O fator de qualidade (Q) é um dos parimetros mais importantes na avaliagcdo
de materiais para aplicagdes em ressonadores e filtros.

Observa-se que Q aumenta significativamente em amostras com maior (€r)
Tabela 17, especialmente em STS15 e STS20, onde valores acima de 280 e 450,
respectivamente, indicam alta eficiéncia energética. Esse comportamento reforca as
observagdes de Silva, Oliveira e Sombra (2019), que destacam a importancia do
controle de sinterizacdo para otimizar propriedades dielétricas. Este comportamento
faz dessas amostras excelentes candidatas para aplicacOes em dispositivos que
demandam estabilidade e baixa perda energética.

A andlise do coeficiente de temperatura de frequéncia ressonante (t7) demonstra
que a amostra STS € a tunica a apresentar valor negativo (tr = - 22,30 ppm/°C),
enquanto, STSS apresenta um 1= 113,86 ppm/°C, positivo (Tabela 17).

Esses resultados indicam que o ponto em que o 1 = 0 ocorre em uma
concentragdo entre 0 e 5% de TiO2 em massa na matriz STS. Um coeficiente de
temperatura igual a zero (1= 0) € vital para garantir a estabilidade operacional de
dispositivos dielétricos em diversas aplicagdes tecnoldgicas. Ele elimina flutuacdes de
frequéncia devido a temperatura, melhora a eficiéncia e simplifica o design de sistemas
avancados de telecomunicacdo e micro-ondas. Por isso, € um objetivo central no

desenvolvimento de novos materiais dielétricos (Sebastian, 2008; Abreu et al., 2023).



Em contrapartida, as demais amostras apresentam valores positivos e
crescentes de t, sugerindo uma maior estabilidade térmica nas composi¢des com
maior concentracio de TiOz. Esse comportamento destaca a relevancia do controle de
aditivos, como discutido por Silva, Oliveira e Sombra (2019), no aprimoramento das

propriedades térmicas e dielétricas de ceramicas avangadas.

Figura 81 — Variagdo do coeficiente de temperatura da frequéncia ressonante (tf) com a

concentracao de TiO2.
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Fonte: préprio autor.

Esses resultados demonstram a relevincia do estudo das propriedades
dielétricas para o desenvolvimento de novos materiais aplicados a tecnologia de micro-
ondas. A aplicacao do método Hakki-Coleman permitiu uma caracterizacdo precisa
dessas propriedades, destacando o impacto de cada parametro dielétrico na efici€éncia

e estabilidade de dispositivos eletronicos avangados.
5.8 Simulacao numérica de (DRA)

As medidas de parametros eletromagnéticos, como frequéncia ressonante (f;),
coeficiente de retorno (Si1) e largura de banda (BW), sdo essenciais para o
desenvolvimento e a avaliagdo de dispositivos de micro-ondas. Esses parametros
permitem compreender e otimizar o comportamento de materiais ceramicos em
aplicagdes como antenas ressoadoras dielétricas (DRA), amplificadores e filtros.

A andlise experimental, aliada a simulacdo numérica, € crucial para garantir
precisdo e previsibilidade no desempenho, possibilitando avangos na miniaturizacgao e
eficiéncia de componentes eletronicos. Estudos recentes destacam a relevancia de
materiais ceramicos, como o Sr2TiSi20s (STS), que combinam propriedades dielétricas

favoraveis com estabilidade térmica e alto desempenho, sendo promissores para
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aplicagdes em telecomunicagdes e sistemas de radar (ABREU et al., 2023a; ABREU
et al., 2023b).

A simulagdo numérica foi empregada para comparar os resultados
experimentais e simulados referentes a perda de retorno (Si1), as componentes real e
imagindria da impedancia, bem como a Carta de Smith das amostras. Utilizando os
dados experimentais obtidos através do monopolo (Long, Macllister ¢ Shen) e os
resultados das simulacdes numéricas pelo Software de simulacdo numérica, foi
possivel determinar os pardmetros de campo distante, como diretividade, ganho,
coeficiente de reflexdo de energia (I'pwr), coeficiente de transmissao de energia (Tpwr),
razdo de onda estaciondria (VSWR), perda de retorno de reflex@o (S11) e efici€éncia de
radiacdo (Eff) para todas as amostras analisadas. Esses parametros sdo essenciais para
caracterizar os padrdes de operacdo dos materiais como antenas ressonadoras
dielétricas (DRA).

Os resultados apresentados na tabela 18, exibem os pardmetros dielétricos das
amostras de Sr2TiSi20z (STS) juntamente com as amostras com adi¢des de TiO».

Observa-se uma boa concordancia entre os valores experimentais e simulados
de fi, com erro percentual inferior a 0,5%. Esse desempenho demonstra a adequagao
do material para aplicagdes em dispositivos de micro-ondas e radiofrequéncia (RF),
conforme destacado por Abreu et al. (2023a) e Barros et al. (2024), que ressaltam as
propriedades dielétricas promissoras de cerdmicas nesse dominio tecnoldgico

(ABREU et al., 2023a; BARROS et al., 2024).

Tabela 18 — Valores experimentais e simulados obtidos para frequéncia ressonante (f;), S11,

e largura de banda (BW).

STS 5,032 5,015 034 -39,17 -3232 17,49 630 701,25 11,31 75,15
STSS 4,069 4,067 0,05 -51,34 -5094 0,78 629,06 701,25 11,48 91,17
STS10 3,774 3,772 0,05 -43,16 -4363 1,09 175,63 181,25 3,20 92,30
STS15 3,932 3,931 0,03  -53,75 -53,59 030 18594 175,00 5,88 96,26
STS20 3,563 3,566 0,08 -49,75 -50,75 2,01 138,76 132,50 4,51 97,99

Fonte: Elaborado pelo Autor.

O coeficiente de reflexdo (Si11), que reflete a energia irradiada pela antena,
apresenta valores experimentais proximos aos simulados, com desvios de até + 2 dB.
Valores abaixo de -10 dB indicam um bom acoplamento de energia, essencial

para efici€éncia em antenas ressonadoras dielétricas (DRA), conforme discutido por



Poole e Darwazeh (2016), que destacam a importancia do Si1 como métrica de
desempenho (POOLE; DARWAZEH, 2016).

A andlise da largura de banda mostra diferencas entre os resultados simulados
e experimentais de até 12%, o que € considerado aceitdvel. Esses resultados sugerem
que o material STS e adi¢des sdo capazes de operar em uma ampla faixa de
frequéncias, tornando-se adequado para telecomunicacdes e sistemas de radar,
conforme descrito por Abreu et al. (2023a) e na obra Microwave Materials and
Applications (SEBASTIAN; UBIC; JANTUNEN, 2017).

A eficiéncia de radiacdo, superior a 75%, refor¢ca o potencial das ceramicas
STS para aplicacio em DRAs. Estudos como os de Abreu et al. (2023a) e Barros et al.
(2024) indicam que essas caracteristicas tornam o material vidvel para uso pratico em
dispositivos de micro-ondas (ABREU et al., 2023a; BARROS et al., 2024).

Pequenas discrepancias nos resultados de f;, S11 e BW podem ser atribuidas a
simplificacdes nas modelagens ou a caracteristicas microestruturais que nao foram
completamente consideradas. Abreu et al. (2023b) e Poole e Darwazeh (2016)
discutem a importancia de ajustes baseados em circuitos equivalentes para melhorar a
precisdo em estudos envolvendo materiais ceramicos (ABREU et al., 2023b; POOLE;

DARWAZEH, 2016).

5.8.1 Analise de Coeficiente de Reflexiao (S11)

Figura 82 — Coeficiente de Reflexao (Si1) experimental e simulado para o material

Sl‘zTiSizOg (STS)
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Fonte: Préprio autor.



A figura 82 apresenta o Coeficiente de Reflexao (S11) para a amostra STS, a
frequéncia ressonante (f;), ocorre em 5,032 GHz (EXP) e 5,015 GHz (SIM), com um
erro percentual muito baixo de 0,34%, evidenciando a precisdo da modelagem
numérica empregada (ABREU et al., 2023a). Esses resultados colocam a antena na
Banda C (4 - 8 GHz), utilizada em sistemas de comunicagdo por satélite, radares
meteoroldgicos e redes Wi-Fi de 5 GHz (SEBASTIAN et al., 2017).

A largura de banda operacional da antena, definida pela faixa onde S1:<—10 dB,
¢ de 630 MHz (EXP) e 701,25 MHz (SIM), com erro de 11,31%.

A eficiéncia de radiagdo da amostra STS € de 75,15%, indicando que, embora
eficiente, apresenta um desempenho inferior em comparacdo a outras amostras
analisadas, como STS5 e STS10. Ainda assim, os resultados confirmam o potencial do
material Sr2TiSi20s para aplicagcdes em sistemas de telecomunicagdes e dispositivos
de micro-ondas (BARROS et al., 2024).

Figura 83 — Coeficiente de Reflexdo (Si1) experimental e simulado para o material

Sr,TiSi,0s (STSS).
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Fonte: Préprio autor.

A figura 83 apresenta o Coeficiente de Reflex@o (S11) em funcdo da frequéncia
para a amostra (STSS5), observado em 4,069 GHz (EXP) e 4,067 GHz (SIM), com um
erro percentual muito baixo de 0,05%, demonstrando excelente concordancia entre os
valores experimentais e simulados (ABREU et al., 2023b). Situada dentro da Banda C
(4 - 8 GHz), amplamente utilizada em sistemas de comunicacdo por satélite e radares

meteoroldgicos (SEBASTIAN et al., 2017).



Com base nos dados experimentais, a largura de banda operacional (S11) é de
629,06 MHz, enquanto a simulagdo prevé uma largura de banda de 701,25 MHz, com
um erro de 11,48%. A eficiéncia de radiacdo da antena STSS5 € de 91,17%, indicando
alto desempenho para aplicacdes praticas. Tais caracteristicas tornam o material
promissor para uso em dispositivos de micro-ondas e telecomunica¢des (BARROS et

al., 2024).

Figura 84 — Coeficiente de Reflexdo (S11) experimental e simulado para o material (STS10).
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A figura 84 apresenta o Coeficiente de Reflexdo (S11) em fung¢do da frequéncia
para a amostra STS10, indica a frequéncia ressonante (f;), ocorre em 3,8 GHz,
demonstrando boa correspondéncia entre os dados experimentais e os resultados
simulados. Essa concordancia reflete a eficiéncia da modelagem numérica para prever
o desempenho eletromagnético das antenas ressonadoras (POOLE; DARWAZEH,
2016).

A largura de banda operacional, definida pela variagdo da frequéncia
ressonante quando Si1 corresponde a — 10 dB, aponta valores 175,63 MHz (EXP) e
181,25 MHz (SIM) com erro percentual de 3,2%. A banda de operacdo da antena é
definida na Banda S. A Banda S, que abrange frequéncias entre 2 e 4 GHz, €
amplamente empregada em diversas aplicacdes, como radares meteoroldgicos,
comunicacao por satélite e monitoramento de trafego. Além disso, ela desempenha um
papel crucial em dreas cientificas e médicas, incluindo sistemas de radioastronomia e
ressonancia magnética, devido a sua alta efici€éncia e resisténcia a interferéncias

externas (SEBASTIAN; UBIC; JANTUNEN, 2017).



Figura 85 — Coeficiente de Reflexao (S11) experimental e simulado para o material (STS15).
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A figura 85 apresenta o Coeficiente de Reflexdo (S11) para a amostra STS15,
indica a frequéncia ressonante (f;), ocorre em 3,931 GHz, com uma diferenca minima
de 0,03% entre os dados experimentais e simulados. Essa excelente concordancia
valida a precisdo da modelagem numérica utilizada para prever o comportamento
eletromagnético da antena (ABREU et al., 2023a).

Com base na Tabela 18, a largura de banda operacional da amostra STS15,
definida pela faixa de frequéncias onde (Si11) € inferior a -10 dB, é de 185,94 MHz
(EXP) e 175 MHz (SIM), apresentando uma diferenca de 5,88%. Esses valores
indicam uma boa largura de banda, suficiente para aplicacdes em telecomunicagdes e
radares dentro da Banda S, amplamente empregada em sistemas de comunicacdo por
satélite e redes Wi-Fi de alta frequéncia (SEBASTIAN et al., 2017).

Além disso, a eficiéncia de radiagcdo da antena STS15 € de 96,26%, conforme
os dados experimentais, o que demonstra um desempenho superior e adequado para

aplicagdes praticas (BARROS et al., 2024).

Figura 86 — Coeficiente de Reflexao (S11) experimental e simulado para o material (STS20).
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A figura 86 exibe o Coeficiente de Reflexado (S11) em funcdo da frequéncia para
a amostra STS20, a frequéncia ressonante (f;), estd localizado em 3,563 GHz (EXP) e
3,566 GHz (SIM), com um erro de apenas 0,08%, indica operagdo na Banda S e
demonstrando excelente concordancia entre os valores experimentais e simulados. A
Banda S ¢ amplamente utilizada em aplicagdes como radares de curto alcance,
comunicacdes de satélite especificas, sistemas de monitoramento de trifego e
dispositivos de micro-ondas de médio alcance (POOLE; DARWAZEH, 2016).

A largura de banda operacional da antena STS20, definida no intervalo de (S11)
igual a — 10 dB, varia entre 138,76 MHz (EXP) e 132,50 MHz (SIM), apresentando
uma diferenca de 4,51%. Essa largura de banda é menor em comparag¢do com outras
amostras. A eficiéncia de radiacdo da antena STS20 atinge 97,99%, indicando alta
eficiéncia e desempenho superior para dispositivos de micro-ondas e RF (BARROS et

al., 2024).
5.8.2 Analise do comportamento das impedancias Real e Imaginaria.

Para investigar o acoplamento entre a linha de transmissdo e a antena, foram
analisados os espectros de impedancia complexos Z'(Q2) e Z"'(Q2), cujas componentes
reais sdo apresentadas na figura 87. Os dados experimentais e simulados exibem uma
boa concordancia, confirmando o ajuste entre as impedancias de entrada e saida das
antenas (POOLE; DARWAZEH, 2016). Esse resultado € fundamental para garantir o
maximo acoplamento de energia e a efici€éncia operacional das antenas ressonadoras

dielétricas (BARROS et al., 2024).



Figura 87 - Comportamento da impedéncia real Z'(Q2) experimental e simulado para as

amostras STS, STS5, STS10, STS15 e STS20.
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Ao avaliar o comportamento da impedancia real, nota-se que todas as amostras
apresentam um valor proximo a 50 Q no ponto de corte com o eixo real, o que indica
uma boa correspondéncia de impedancia com a linha de alimentacdo. Essa
caracteristica € essencial para minimizar perdas por reflexdo e maximizar a
transmissao de energia, conforme discutido por Sebastian et al. (2017).

A figura 88 apresenta o comportamento da impedancia imagindria Z''(2) em
funcdo da frequéncia para as amostras STS, STSS, STS10, STS15 e STS20. Os dados
experimentais e simulados exibem uma boa concordancia em todas as frequéncias
analisadas, indicando a precisdo dos modelos numéricos utilizados para prever o
comportamento eletromagnético das amostras (POOLE; DARWAZEH, 2016).

A impedancia imagindria da amostra STS apresenta uma variacdo leve, com
um comportamento predominantemente indutivo na faixa de operagdo em torno de 5
GHz. Esse comportamento estd associado ao ajuste das propriedades dielétricas do
material para frequéncias mais altas (ABREU et al., 2023b).

As amostras STS5 e STS10 exibem transicdes claras entre comportamentos
indutivo e capacitivo, proximas as respectivas frequéncias ressonantes. Esse padrdo é
uma caracteristica comum em antenas ressonadoras dielétricas bem ajustadas, o que

melhora a eficiéncia de acoplamento com a linha de alimenta¢dao (SEBASTIAN et al.,

2017).



Figura 88 - Comportamento da impedancia imagindria Z' (€2) experimental e simulado para

as amostras STS, STS5, STS10, STS15 e STS20.
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Nas amostras STS15 e STS20 com maior concentracdo de TiO», observa-se um
aumento do carater indutivo em frequéncias proximas da operagdo. Isso é consistente
com a literatura, que destaca que materiais ceramicos com maior densidade de titanio
tendem a apresentar maior indutancia em sistemas de alta frequéncia (BARROS et al.,

2024).
5.8.3 Analise da Carta de Smith

A Carta de Smith € uma ferramenta grafica amplamente utilizada na anélise de
circuitos de radiofrequéncia (RF) e micro-ondas, permitindo a representacdo de
impedancias complexas (Z = Z' + jZ'") e admitancias.

Criada em 1939 por Phillip Smith, essa representagdo facilita o estudo do
comportamento de antenas e linhas de transmissdo, especialmente em termos de
correspondéncia de impedancia e transicdo entre comportamento indutivo e
capacitivo. De acordo com Poole e Darwazeh (2016), "a Carta de Smith fornece uma
visdo clara da relacdo entre o circuito e a linha de alimenta¢do, ajudando a minimizar
perdas por reflexdo e a maximizar a transferéncia de poténcia".

Além disso, a Carta de Smith permite identificar rapidamente se um sistema
estd capacitivo ou indutivo, dependendo da posicao dos pontos em relagdo ao eixo real.
Conforme destacado por Sebastian et al. (2017), a capacidade de visualizar
simultaneamente a magnitude e a fase da impedancia a torna indispensdvel na andlise

e ajuste de antenas ressonadoras.



Figura 89 - Carta de Smith experimental e simulada para a amostra STS.
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Fonte: Préprio Autor.

Na carta de Smith apresenta da figura 89 temos a amostra STS, podemos
observar que o ponto de corte com o eixo real ocorre proximo a 50 €, indicando um
bom acoplamento entre a antena e a linha de alimentacdo. Essa caracteristica é
essencial para minimizar perdas por reflexdo e garantir maxima eficiéncia de
transmissao (SEBASTIAN et al., 2017).

A medida que a frequéncia varia, observa-se uma transi¢io entre
comportamento indutivo (curva acima do eixo real) e capacitivo (curva abaixo do eixo
real). Essa transi¢do € esperada em antenas ressonadoras dielétricas bem ajustadas e
estd diretamente relacionada as propriedades materiais do Sr-TiSi20s (ABREU et al.,

2023b).

Figura 90 - Carta de Smith experimental e simulada para a amostra STSS.
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Fonte: Préprio Autor.



A figura 90 exibe a carta de Smith da amostra STSS, indicando o casamento de
impedancia em 50€2, Isso ¢ crucial para minimizar perdas de energia por reflexdo e
maximizar a eficiéncia de transmissao (POOLE; DARWAZEH, 2016).

Observamos que para frequéncias abaixo da ressonancia, a amostra apresenta
cardter capacitivo, como indicado pelos dados localizados na regido inferior da Carta
de Smith. Em frequéncias acima da ressonancia, a amostra apresenta carater indutivo,
com os dados posicionados acima do eixo real. Essa transi¢ao entre comportamentos

capacitivo e indutivo é caracteristica de antenas ressonadoras bem ajustadas

(SEBASTIAN et al., 2017).

Figura 91 - Carta de Smith experimental e simulada para a amostra STS10.
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Fonte: Préprio Autor.

A Figura 91 apresenta a Carta de Smith para a amostra STS10, mostrando a
curva cruza o eixo real proximo a 50 Q, indicando um excelente acoplamento de
impedancia entre a antena e a linha de alimentagao.

Para frequéncias abaixo da ressonancia, os dados estio localizados abaixo do
eixo real, indicando um comportamento capacitivo. Nas frequéncias acima da
ressonancia, os dados migram para a regido acima do eixo real, indicando um
comportamento indutivo.

A Figura 92 apresenta a Carta de Smith para a amostra STS15, evidenciando
um acoplamento eficiente, com a curva cruzando o eixo real proximo a 50 Q, o que
indica um bom casamento de impedancia entre a antena e a linha de alimentacdo. Esse
comportamento € crucial para minimizar perdas por reflexdo e maximizar a eficiéncia

de transmissao.



Figura 92 - Carta de Smith experimental e simulada para a amostra STS15.
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Fonte: Préprio Autor.

Observa-se que a curva se posiciona predominantemente na parte superior ao
eixo real, caracterizando um comportamento indutivo da amostra. Esse padrao € tipico
de antenas ressonadoras que operam em frequéncias de micro-ondas e reflete as
propriedades especificas do material Sr-TiSi2Os, otimizadas para aplicagdes em
sistemas de telecomunicacoes e radares.

Figura 93 - Carta de Smith experimental e simulada para a amostra STS20.
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Fonte: Préprio Autor.

A Figura 93 apresenta a Carta de Smith para a amostra STS20, onde € possivel
observar um bom casamento de impedancia préoximo a 50 €2, indicando eficiéncia no

acoplamento com a linha de alimentacdo.



RESULTADOS E DISCUSSOES

A curva estd predominantemente posicionada acima do eixo real,
caracterizando um comportamento indutivo da amostra em grande parte da faixa de
operacdo. Esses resultados refletem o bom desempenho da STS20 para aplicagdes em

sistemas de telecomunicacdes e radares.
5.8.4 Analise de parametros de Radiacao em 2D e 3D

Tabela 19 - Parimetros operacionais do DRA determinados pela simulagdo no HFSS

STS 580 438 1,10x107% 1,02225 1,21x10* 0,999879 72,15
STS5 4,67 426 2,71x10° 1,07606 7,35x10° 0,999993 91,17
STS10 4,17 3,83 6,95x10° 1,02167 4,83x10° 0,999952 92,27
STS15 4,42 426 2,05x10° 1,01195 4,22x10° 0,999996 96,26
STS20 3,88 3,79 3,25x10° 1,02189 1,06x10° 0,999989 97,99

Fonte: Elaborada pelo préprio autor.

A tabela 19 apresenta os parametros de desempenho das amostras STS, STSS,
STS10, STS15 e STS20, considerando diretividade (Direc.), ganho (Gain), coeficiente
de reflexdo (I'), razdo de onda estaciondria (VSWR), coeficientes de reflex@o (I'pwr) €
transmissdo de poténcia (Tpwr), além da eficiéncia de radiagdo (Eff.).

A amostra STS apresenta a maior diretividade (5,79883 dBi) e ganho
(4,3815 dBi), enquanto a STS20 apresenta os menores valores (3,880692 dBi e
3,7929 dBi, respectivamente). Esses parametros estdo diretamente relacionados as
propriedades intrinsecas do material e ao design das antenas. Segundo Balanis (2005),
a diretividade € um parametro essencial para avaliar o desempenho de antenas, pois
indica a capacidade de concentrac@o de energia em uma direcao especifica.

Os valores de I' sdo baixos para todas as amostras, indicando excelente
casamento de impedancia. A STS15 apresenta o menor coeficiente de reflexdao (I' =
2,05x107%), que se reflete no melhor valor de VSWR = 1,012.

Esses resultados estao em conformidade com estudos que destacam que baixos
valores de I' minimizam as perdas por reflexdo, melhorando a eficiéncia do sistema
(POOLE; DARWAZEH, 2016).

Os coeficientes de reflexdao de poténcia (I'pwr) sdo extremamente baixos (4,22
x 10 % a 1,21 x 10™*) para as amostras analisadas, enquanto os coeficientes de

transmissdo de poténcia (Tpwr) sdo praticamente iguais a 1. Isso significa que quase



toda a poténcia incidente € transmitida para a antena, confirmando a alta eficiéncia do
sistema. Sebastian et al. (2017) enfatizam que a transmissao ideal ocorre quando a
impedancia do sistema estd bem casada.

A eficiéncia de radiacdo aumenta progressivamente das amostras STS
(72,15%) para STS20 (97,99%). As amostras STS15 (96,26%) e STS20 apresentam
os melhores desempenhos, tornando-as ideais para aplicagdes praticas em sistemas de
telecomunicagdes e radares. De acordo com Balanis (2005), a eficiéncia de radiacdo é
essencial para determinar a capacidade de uma antena de converter poténcia incidente
em energia irradiada, impactando diretamente o desempenho em sistemas de
telecomunicagdes e micro-ondas. Sebastian et al. (2017) reforcam que um alto nivel
de eficiéncia € fundamental para aplica¢des que exigem estabilidade e confiabilidade
em altas frequéncias.

As Figuras 94 a 98 apresentam os diagramas de radiacdo em ganho (dBi1) para
as amostras ceramicas STS, STSS5, STS10, STS15 e STS20. Os gréficos ilustram os
padrdes de radiacdo nos planos ¢ = 0° (em vermelho) e ¢ = 90° (em azul), obtidos por
simula¢do numérica.

As amostras apresentam padrdes de radiacdo consistentes, com o plano ¢ = (0°
exibindo padrdes direcionais caracterizados por 16bulos principais bem definidos. Por
outro lado, o plano ¢ = 90° apresenta uma distribuicdo mais uniforme, refletindo a
simetria eletromagnética esperada em antenas ressonadoras dielétricas. O ganho
maximo varia entre as amostras, sendo mais elevado nas amostras com maior
eficiéncia de radiacdo, como STSI5 e STS20. Além disso, todas as amostras
demonstram comportamentos direcionais adequados para aplicacdes em
telecomunicagdes e radares, onde a concentracdo de energia em uma direcao especifica

€ essencial para o desempenho eficiente.



RESULTADOS E DISCUSSOES

Figura 94 - Diagrama de Ganho obtidos por meio de simulacio numérica da matriz

ceramica STS.
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Fonte: Préprio Autor.

Na figura 94 temos a matriz ceramica STS, que apresenta ganho maximo de
aproximadamente 5 dBi no plano ¢ = 0°, indicando boa diretividade. Este padrdo ¢é
caracteristico de materiais ceramicos ressonadores que minimizam perdas de radiacdo

(BALANIS, 2005).

Figura 95 - Diagrama de Ganho obtidos por meio de simula¢gdo numérica da amostra STS5.
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Fonte: Préprio Autor.

Na figura 95 observa-se o comportamento de radiacao da amostra STSS5, apresentando
o ganho no plano ¢ = 0° é semelhante ao da STS, mas apresenta maior estabilidade no
plano ¢ = 90°. A eficiéncia de radiacdo mais alta nesta amostra é consistente com 0s

valores observados anteriormente (SEBASTIAN et al., 2017).



Figura 96 - Diagrama de Ganho obtidos por meio de simulagiio numérica da amostra STS10.
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Fonte: Préprio Autor.

Na figura 96 apresenta a amostra STS10 com ganho reduzido em comparacao
as anteriores, mas mantém padrdes direcionais estdveis. Segundo Sebastian et al.
(2017), a reducao do ganho pode ser atribuida as variacdes na microestrutura do

material, influenciando as perdas dielétricas.

Figura 97 - Diagrama de Ganho obtidos por meio de simulacdo numérica da amostra STS15.
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Na figura 97 apresenta a amostra STS15 destaca-se pelo equilibrio entre ganho
elevado e estabilidade em ambos os planos. O padrao € simétrico e consistente com

alta eficiéncia de radiacdo (Eff > 96%), conforme indicado por Balanis (2005).

Figura 98 - Diagrama de Ganho obtidos por meio de simulaciio numérica da amostra STS20.
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A figura 98 exibe o comportamento da amostra STS20, apresenta
comportamento similar ao da STS15, com ganho ligeiramente inferior, mas ainda
adequado para aplicacdes praticas. A simetria dos 16bulos refor¢a a eficiéncia do
material em sistemas de micro-ondas (SEBASTIAN et al., 2017).

As figuras 99 a 103 apresentam os diagramas de ganho tridimensionais (3D)
obtidos por meio de simulagdes numéricas do monopolo das antenas baseadas nas
amostras STS, STSS5, STS10, STS15 e STS20. Os graficos ilustram o ganho total (dB
(GainTotal)) em diferentes direcoes do espacgo, evidenciando a diretividade e o
desempenho radiativo de cada amostra.

As amostras analisadas apresentam padrdes de radiacdo aproximadamente
esféricos, o que indica um comportamento omnidirecional caracteristico de antenas
monopolo. Esse padrio € evidenciado pela maior concentracdo de energia irradiada na
regido superior (8 = 0°), confirmando a eficiéncia do design para aplicacdes onde a
radiacdo uniforme em vérias direcdes € desejavel.

O ganho maximo em 6 = (° varia entre as amostras, sendo mais elevado nas
antenas baseadas nas amostras STS (4.38 dBi) e STS5 (4.26 dBi). Por outro lado, a
amostra STS20 apresenta o menor ganho, alcancando 3.79 dBi. Essas varia¢des podem
ser atribuidas as propriedades dielétricas especificas de cada material, que influenciam
diretamente o desempenho radiativo.

A eficiéncia de radiacdo, que reflete a capacidade de uma antena de converter
poténcia incidente em energia irradiada, destaca-se em amostras como STS15 e
STS20. Apesar de exibirem ganhos méaximos mais baixos, essas amostras possuem

altos indices de eficiéncia, tornando-as adequadas para aplicacOes especificas em
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frequéncias de micro-ondas, onde a estabilidade e a uniformidade do padrdo de

radiacdo sdo essenciais.

Figura 99 - Diagrama de Ganho 3D obtido para a antena monopolo da amostra STS.
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Fonte: Préprio Autor.

A figura 99 amostra STS, apresenta o maior ganho médximo (4.38dBi), com boa
simetria ao redor do eixo z. Este comportamento € consistente com a alta eficiéncia de

radiag¢do previamente calculada.

Figura 100 - Diagrama de Ganho 3D obtido para a antena monopolo da amostra STSS.
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Fonte: Préprio Autor.

A figura 100 amostra STS5 que apresenta comportamento similar a STS, mas
com ligeira reducdo no ganho méximo (4.26dB1). A distribuigdo homogénea ao longo
do eixo z reflete o comportamento tipico de monopolos em faixas de micro-ondas

(BALANIS, 2005).
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Figura 101 - Diagrama de Ganho 3D obtido para a antena monopolo da amostra STS10.
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A figura 101 amostra STS10 exibe o ganho maximo (3.82dBi) € inferior ao das
amostras anteriores, mas mantém a simetria do padrdo de radiacdo. Sebastian et al.
(2017) destacam que o aumento da concentracdo de TiO: pode influenciar as perdas

dielétricas, reduzindo o ganho.

Figura 102 - Diagrama de Ganho 3D obtido para a antena monopolo da amostra STS15.

i
dB(GainTotal)

4, 2G6Y & +ARA
. -4, 25Rfe-EA1

-5, 1866 e +EEG
. -0, 7851=+208
| -1, 447Ee+ER]

-1.9151e+8@1

-2, 2888s+00@1

Fonte: Préprio Autor.

A figura 102 amostra STS15, apresenta ganho méaximo de 4.25dBi com alta
eficiéncia de radiacdo. Este equilibrio entre ganho e eficiéncia é ideal para aplicacoes

em telecomunicacgoes e radares.

Figura 103 - Diagrama de Ganho 3D obtido para a antena monopolo da amostra STS20.
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A figura 103 amostra STS20, mostra o menor ganho (3.79dBi), mas mantém
um padrao radiativo simétrico e eficiente, indicando que pode ser aplicada em sistemas

onde a diretividade ndo seja um requisito critico.



6. CONCLUSOES

Foi realizada com sucesso a sintese da matriz ceramica Sr2TiSi.Os com adigoes
em massa de TiO2, conforme comprovado pela difracdo de raios X, que resultou na
obtencdo da fase cristalina com registro ICSD n° 290329, confirmando o grupo
espacial P4bm e a rede cristalina tetragonal refinada pelo método de Rietveld.

A caracterizagdo morfologica das amostras foi conduzida por meio de
Microscopia Eletronica de Varredura (MEV), possibilitando a andlise visual da
densidade, dos aspectos cristalinos e da formacao da estrutura cristalina, com fator de
ampliacdo médio de 10.000X.

A investigacdo das propriedades elétricas da matriz ceramica na regido de
radiofrequéncia foi realizada em uma faixa de frequéncia de 1 Hz a 1 MHz e com
variacOes de temperatura entre 340 °C e 460 °C. O modelo de Havriliak-Negami foi
aplicado nas andlises por ser o mais adequado, devido a heterogeneidade das amostras.
Dessa forma, foram obtidos valores de permissividade dielétrica (&r) tanto em
temperatura ambiente quanto em condi¢des de variacdo térmica. A amostra STS20
apresentou valores préximos a er = 3,0x10° em 1 Hz e temperatura ambiente, enquanto
a amostra pura de STS exibiu valores menores de ¢r, indicando que a adi¢ao de TiO2
contribuiu para o aumento da permissividade.

A andlise da permissividade em fun¢do da temperatura, com frequéncia fixa de
1 kHz, revelou que a resposta elétrica da amostra pura de STS ocorre a
aproximadamente 300 °C, enquanto a amostra STS20 apresentou resposta ativada em
torno de 100 °C.

Para estimar os efeitos dos grios, contornos de graos e eletrodos, utilizamos
modelagem matematica baseada em circuitos equivalentes do tipo R-CPE e
interpretamos os resultados com auxilio do diagrama de Nyquist. Observou-se que o
comportamento dos grdos em todas as amostras estd associado a distorcdo da
capacitancia, provocada pelo acimulo ou distribuicdo de portadores de carga, bem
como pela rugosidade da superficie do eletrodo. Por sua vez, os contornos de grao
exibiram efeitos de difusdo com desvios em relac@o a segunda lei de Fick. De maneira
geral, constatou-se uma diminuicdo nos valores de resisténcia do grio (Rg) e do
contorno de grao (Rgp) com o aumento da temperatura. Além disso, os fatores de fase

constante (ng) apresentaram valores proximos ao ideal, ou seja, proximos de 1,



enquanto os fatores de contorno de grao (ng,) mostraram valores em torno de 0,5,
indicando uma resposta mais dispersiva e nao ideal.

Realizou-se um estudo abrangente sobre a condutividade das amostras,
aplicando a lei de poténcia de Jonscher para investigar o comportamento da
condutividade DC e sua relagdo com a relaxagdo dielétrica.

A energia de ativag¢do (Eq) de todas as amostras foi analisada, e observou-se
uma variacdo dos valores em funcao da concentragdao de TiO.. A amostra STS
apresentou o maior valor de energia de ativacdo, 1,1 eV, enquanto a amostra STS20
apresentou o menor valor, 0,6 eV, evidenciando a influéncia da concentracio de TiO:
nesse parametro.

As propriedades na regido de micro-ondas foram avaliadas tanto na matriz pura
quanto nas amostras com adi¢ao de TiO-, utilizando o método de Hakki-Coleman, que
permitiu determinar a permissividade dielétrica (&r), a tangente de perdas dielétricas
(tand), a frequéncia ressonante, além do fator de qualidade Q.

Por fim, realizamos a modelagem matematica utilizando o software HFSS,
onde foram coletados valores de diretividade, ganho e eficiéncia de radiacdo. Também
foi realizada uma comparacao entre os resultados experimentais e os valores obtidos
por simulacio, demonstrando a consisténcia dos resultados e a adequacido do modelo

proposto.



7. PERSPECTIVAS

1. Produzir novos compdsitos ceramicos a partir da adi¢do de CaTiOs (CTO) em
massa a matriz Sr2TiSi20s (STS), visando melhorar suas propriedades dielétricas e
eletromagnéticas.

2. Obter e confirmar as fases cristalinas dos compdsitos por meio de Difracdo de
Raios-X, Espectroscopia Raman e Microscopia Eletronica de Varredura (MEV),
garantindo a qualidade estrutural e morfolégica das amostras.

3. Analisar as propriedades dielétricas dos compdsitos STS-CTO na regido de
radiofrequéncia e micro-ondas, com o objetivo de otimizar os parametros de
permissividade dielétrica relativa (g;), tangente de perdas dielétricas (tand) e
coeficiente de temperatura da frequéncia ressonante (Ty).

4. Estudar o desempenho dos compoésitos como antena ressoadora dielétrica
(DRA), realizando medidas experimentais e simulagcdes computacionais para verificar
a eficiéncia, ganho e diretividade.

5. Sintetizar a matriz cerdmica Sr2TiS120s (STS) via rea¢do no estado sélido e
dopé-la com fons de terras raras (STS: Pr**/Er**/Yb*") para explorar o potencial das
propriedades luminescentes do material.

6. Identificar e determinar as aplicagdes Opticas do compdsito BTS dopado, com
foco na luminescéncia por upconversion € na luminescéncia de longa vida (LLP),

visando possiveis usos em dispositivos optoeletronicos e sensores opticos avangados.
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