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RESUMO

Este trabalho de Iniciacdo Cientifica, iniciado em julho de 2009, tem como objetivo continuar a
linha de pesquisa na area de ressoadores dielétricos (RDs), em particular os confeccionados de
nanotitanato de bario (Ba,TisO2). Algumas amostras foram dopadas com pequenas quantidades
de niébio (Nb,Os), com o objetivo de melhorar as propriedades dielétricas como diminuir as
perdas dielétricas e melhorar a estabilidade térmica em frequiéncia. Tais dispositivos poderdo ser
utilizados como oscilador local ou filtro para circuitos de telecomunicacgdes, inclusive de
satélites. Para um bom desempenho, esses RDs devem possuir: alto valor da constante dielétrica
(er > 20); elevado fator de qualidade devido as perdas dielétricas (Q > 2000) e baixo coeficiente
de freqiiéncia de ressondncia com a temperatura (t; ~ £5 ppm/°C). As matérias-primas utilizadas
foram carbonato de bario (BaCOj3), 6xido de titanio (TiO,) e 6xido de nidbio (Nb,Os). O Oxido de
titdnio pode ser encontrado em trés formas cristalograficas: anatésio, rutilio e brookita. Em nosso
trabalho utilizamos o 6xido de titdnio na forma rutilio, que se caracteriza por possuir as menores
perdas dielétricas. Foram confeccionadas ceramicas de Ba,TigO,o puro e com adigdes de 1% e
5% molar de Nb,Os. A mistura do po foi realizada em um moinho centrifugo de bolas, utilizando
0 alcool etilico como solvente. Em seguida, o pé foi seco em um evaporador rotativo a vacuo e
peneirado em uma peneira ABNT 100. Realizou-se a compactacdo por prensagem uniaxial (40
MPa) e prensagem isostatica (300 MPa). Produziram-se amostras a verde (ndo-sinterizadas) em
matrizes, disponiveis em nosso laboratorio, com dois diametros distintos de 10 mm e 13 mm,
para certificar que a constante dielétrica ndo varia numa larga faixa de freqiiéncias de
microondas. As amostras foram sinterizadas em 1300° C durante 3 horas. A caracterizacao fisica
quanto as fases presentes e microestruturas se realizou por difracdo raios X, densidade relativa e
microscopia eletronica de varredura, respectivamente, e a caracterizacdo das propriedades
dielétricas em microondas, pelas medi¢des da frequéncia de ressonancia, da constante dielétrica e
do fator de qualidade. Dos resultados observam-se a presenca preponderante da fase nanotitanato
de bério, alta densidade e propriedades dielétricas promissoras a aplicacdo dessas ceramicas em

circuitos de microondas.



ABSTRACT

This work of Scientific Initiation, which started in July 2009, aims to continue the research line in
the area of dielectric resonators (DRs), particularly those made of barium nanotitanate
(BazTigO40). Some samples were doped with small amounts of niobium (Nb;Os), aiming to
improve the dielectric properties decreasing the dielectric losses and improving frequency
thermal stability. Such devices could be used as local oscillator or filter circuits for
telecommunications, including satellite. For good performance, these RDs must have: high value
of dielectric constant (er> 20), high quality factor due to dielectric losses (Q > 2000) and low
coefficient of resonant frequency with temperature (t ~ = 5 ppm tf/° C). Raw materials used
were barium carbonate (BaCOs3), titanium oxide (TiO,) and niobium oxide (Nb,Os). The titanium
oxide can be found in three crystallographic forms: anatase, rutile and brookite. In our work we
use titanium oxide in rutile form, which is characterized by having the lowest dielectric losses.
Ceramics were fabricated Ba,TigO,o pure and with additions of 1% and 5% molar of Nb,Os. The
mixture powder was performed in a centrifugal ball mill using ethanol as solvent. Then the
powder was dried in a vacuum evaporator and sifted in a sieve ABNT 100, and after that, uniaxial
compression (40 MPa) and isostatic (300 MPa) were carried out. Samples were produced in green
(non-sintered) matrix with two different diameters of 10 mm and 13 mm, to ensure that the
dielectric constant does not vary in a wide range of microwave frequencies. The samples were
sintered at 1300 ° C for 3 hours. The physical characterization regarding the phases and
microstructures held X-ray and scanning electron microscopy, respectively, and the microwave
dielectric properties were performed by measurements of the resonant frequency, dielectric
constant and quality factor. Results are observed the predominant presence of nanotitanate barium
phase, high density and dielectric properties of these ceramics promising application in

microwave circuits.
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1 INTRODUCAO

Desde o final dos anos 70, a pesquisa em cerdmicas especiais para aplicacbes em
telecomunicacgdes e transferéncia de dados vem sendo realizada intensamente. Um ressoador
dielétrico para ser utilizado em circuitos de microondas deve possuir alto valor da constante
dielétrica (g > 20), elevado fator de qualidade devido as perdas dielétricas (Q > 2000) e baixo

coeficiente da freqliéncia de ressonancia com a temperatura. (t; =~ +5 ppm/°C) [1].

No Laboratdrio Associado de Sensores e Materiais junto com o Laboratorio Associado
de Plasma, do INPE, estudos na area de ressoadores dielétricos (RDs) de microondas tém sido
implementados nos ultimos anos. Este projeto de iniciacdo cientifica tem como objetivo continuar
a linha de pesquisa na area de RDs, em particular os confeccionados de nanotitanato de bario
(BazTigO40) [2,3]. Na confeccdo do nanotitanato de bario utilizamos como matéria-prima —
carbonato de bario (BaCO3) e oxido de titanio (TiO,) na fase cristalografica rutilio, para obter
ceramicas com baixas perdas dielétricas e estaveis em frequéncia. Utilizamos dopagem de nidbio
em concentracdo ainda ndo pesquisada em nosso laboratério, como também, o rutilio como

componente.

Os corpos de prova foram produzidos em matrizes cilindricas com diferentes diametros
das amostras para certificar que a constante dielétrica ndo varia numa larga faixa de freqliéncias
de microondas, além de obter uma faixa larga Util de freqiéncias para aplicacdo em circuitos de
microondas. A mistura dos pds foi efetuada a partir de matérias primas nacionais, e em seguida,
teve lugar a sua homogeneizagdo e a compactacao uniaxial das amostras por aplicacdo de pressao

(40 MPa) em matrizes cilindricas.

A prensagem isostatica (300 MPa) das amostras foi realizada na Divisdo de Materiais
(AMR), no Centro Técnico Aeroespacial (CTA), enquanto a sinterizacdo das amostras e a
caracterizacdo em relacdo a microestrutura e formacdo de fases foi realizada no Laboratorio de
Sensores e Materiais (LAS); e por ultimo, a caracterizacdo dielétrica em freqiiéncias de

microondas, no Laboratdrio Associado de Plasma (LAP).



2 FUNDAMENTACAO TEORICA
2.1 Ressoadores Dielétricos

Um dos mais recentes avangcos em miniaturizacdo de circuitos de microondas foi o
aparecimento dos RDs. Tais dispositivos poderdo ser utilizados como osciladores locais ou filtros
para circuitos de telecomunicages, inclusive de satélites. Eles filtram, selecionam e sintonizam
frequiéncias em ressoadores, osciladores, amplificadores, antenas e filtros de microondas. O RD
quando aplicado em um circuito de microondas deve apresentar alta estabilidade em frequéncia,
baixo ruido, peso e tamanho reduzido, qualidades compativeis para comunicacdo via satélite.

Um RD para ser utilizado em transferéncia de microondas deve possuir [4]:

e Alto valor da constante dielétrica (g, > 20): que permite reduzir o tamanho do RD, porque
0 valor do comprimento de onda no espaco (Ao) € multiplicado pelo inverso da raiz

1/2

quadrada da constante dielétrica (A=Ao/(er)~“) no interior do RD; para obter a

miniaturizacdo e assegurar que a energia eletromagnética esteja confinada no RD;

e Elevado fator de qualidade devido as perdas dielétricas (Q > 2000) ou inverso da tangente
de perdas (tand=1/Q), para assegurar a seletividade da freqiiéncia de ressonancia,

permitindo a reducéo de ruidos e interferéncias; e

e Baixo coeficiente de freqiiéncia de ressonancia com a temperatura (t; = =5 ppm/°C): pois,
a estabilidade térmica da frequéncia assegura a confiabilidade do componente mesmo

quando sujeito as variacdes da temperatura de operacéo.

Os RDs podem ter varias formas: cilindrica, tubular, retangular e esférica, sendo a
primeira forma a mais difundida. As amostras foram produzidas em formato cilindrico com uma
relacdo em torno de H/D ~ 0,4 onde H € a altura e D é o diametro. Através de simulacdes
computacionais verificou-se que uma relacdo H/D muito menor ou muito maior que 0,4, ocorre 0
aparecimento de modos evanescentes (oscilacdes nao-propagantes) [1] e na pratica, a faixa util de
frequéncia tende a tornar-se muito estreita fazendo com que a freqiiéncia de ressonancia do modo
ressonante de operacdo (em geral o modo fundamental) possa estar muito préximo das

frequéncias de outros modos mais altos espurios e desta forma poderia haver uma interferéncia
indesejavel no sinal. Produziram-se amostras a verde (ndo-sinterizadas) em matrizes com dois

2



didmetros distintos de 10 mm e 13 mm, para certificar que a constante dielétrica ndo varia numa

larga faixa de frequéncias de microondas, além de ampliar a faixa Util de freqliéncias.

Um modo ressonante geralmente usado em RDs cilindricos € denotado como TEq;;s (ou
sua variante TE1) que € o tipo de oscilacdo que carrega consigo a maior porcdo de energia, e por
isso, € 0 mais adequado para aplicacbes em telecomunicacdes. As distribuicbes das linhas de
campo elétrico e de campo magnético para 0 modo TEg;; s80 mostrados na Figura 2.1: 0 campo
elétrico descreve circulos concéntricos no interior do RD e 0 campo magnético ultrapassa 0s seus

limites.

Figura 2.1 — DistribuicGes das linhas dos campos elétricos e magnéticos do modo
eletromagnético TEq;



2.2 Ressoadores Dielétricos de Nanotitanato de Bario

As ceramicas do sistema BaO-TiO, quando sinterizadas podem formar mais de uma fase
[5]. O conceito de fase se relaciona a uma por¢do homogénea de um sistema que tem
caracteristicas quimicas e fisicas semelhantes. Ceramicas com duas fases geram microfraturas e
contornos de gréo, isto altera negativamente as propriedades dielétricas da ceramica. A formagéo
de fases em um sistema esta diretamente relacionado com a energia de Gibbs, ou seja, com a
entalpia e entropia do sistema. Isto indica que as propriedades finais da ceramica se relacionam
com a temperatura de processamento e/ou com composi¢cdo molar da amostra [6]. Logo é de
fundamental interesse produzir amostras com uma Unica fase, principalmente aquela que
apresenta as melhores caracteristicas em microondas. Na década de 80, O'Bryan e Thomson
foram os pioneiros no estudo de parametros para processar ceramicas de nanotitanato de bario
homogéneo [7]. As matérias-primas utilizadas foram carbonato de bario (BaCOg3) e oxido de
titanio (TiO,).O carbonato de bario ao ser aquecido libera gas carbdnico (CO;) e O0xido de bario
(BaO), este processo é denominado calcinagdo. O Oxido de titanio pode ser encontrado em trés
formas cristalogréficas: anatasio, rutilio e brookita. No nosso trabalho foi utilizado somente o

rutilio, cuja comparacdo com o anatasio € mostrada na figura 2.2.1 [12]

- N g

(@) (b)

Figura 2.2.1 — Fases cristalografica do 6xido de titanio: a) fase anatasio e b) rutilio

Alguns pesquisadores acreditam que em torno de 800° C o anatasio modifica-se para
rutilio, mas isto ainda € muito polémico [8], parece que ndo forma um rutilio perfeito. Em nosso
trabalho utilizamos o éxido de titanio na forma rutilio, pois de acordo com a literatura, esta fase

apresentada um maior fator Q. Na literatura, verifica-se que ceramicas dielétricas produzidas com

4



anatésio apresentam maior condutividade elétrica que ceramicas produzidas com rutilio, isto gera

uma maior perda dielétrica [9].

3 MATERIAS-PRIMAS E METODOS

3.1 Matérias-Primas e Equipamentos

As matérias-primas utilizadas para preparar os ressoadores dielétricos foram: BaCOj3
(doado pela Certronic S.A.,Diadema - SP), TiO, (fornecido pela KRONOS TITAN GmbH) e
Nb,Os (fornecido pela CBMM- Cia. Brasileira de Metalurgia e Mineragéo Ltda.).

Os equipamentos utilizados para 0 processamento e caracterizagdo foram:

Moinho centrifugo de bolas, marca Retsch, modelo S100 (LAS/CTE/INPE);
Evaporador rotativo, marca Tecnal, modelo TE-210 (LAS/CTE/INPE);

Peneira granulométrica, marca Bertel, modelo ABNT 100 (LAS/CTE/INPE);
Prensa uniaxial de laboratorio, marca Tecnal, modelo TE — 098 (LAS/CTE/INPE);
Prensa isostatica, marca Wika, modelo 83.21 (AMR/IAE/DCTA);

Forno tipo cdmara, marca Carbolite, modelo HTF 1800 (LAS/CTE/INPE);
Difratémetro de raios X, marca Phillips, modelo PW3710 ( LAS/CTE/INPE);

Microscopio de Eletrénico de Varredura, marca JEOL, modelo JSM-5310
(LAS/CTE/INPE);
Analisador de Rede Vetorial, marca Agilent, modelo N-5230C



3.2 Composi¢ao molar

De acordo com o diagrama de fases (Figura 3.2) a obtencdo de uma ceramica pura de

Ba,TigO ocorre numa estreita faixa de composicédo, tornando dificil o seu processamento.

BBTi40g + TIOZ
1400
o
@
= 1300 - .
"CB' |
i)
£
2 1200 BaTi4C)9
+ . .
TiO~ + BasTigO
. 2 2''9%~20
BazT|902O
1100 } )
Baz-ngOzo
816 818 82,0
-— BaO Fracdo Molar [%mol] TiOy —»

Figura 3.2.1 — Diagrama de equilibrio de fases do sistema BaO-TiO..
Fonte: O"Bryan e Thomson (1983) [7].

Para a preparagdo do Ba,TigOy puro foi utilizado composi¢do molar de 18,2% de BaO +
81,8% de TiO, (rutilo) em temperatura de 1300° C [7].

No presente trabalho, foram investigadas amostras de Ba,TigO2o puro e com a adi¢édo de
teores de niobio (1% e 5% em mol). As amostras foram dopadas com ni6bio, pois este como o
calcio e o tantalo nas ceramicas de Ba,TisO, melhoram suas caracteristicas dielétricas em
microondas. A massa a ser utilizada, conservando a relacdo H/D estabelecida, é de 1,89 e 0,85¢g

de Ba,TigO. A adicdo do dopante (Nb,Os) ndo ira interferir na massa final da amostra.

Para determinar a massa de BaCO3; e TiO, é necessario calcular os valores da massa

atdmica e relacionar através de uma regra de trés com a massa de Ba, TigOxp.
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A tabela 3.2.1 apresenta a descricdo da quantidade de massa utilizada de cada matéria-

prima.

Tabela 3.2.1 — Massas das matérias-primas

Diametro Matéria-Prima Dopante
[mm] [a] [9]
B&COg TiOz 19N b205 59%N bzo
10 0,3270 0,5958 0,0085 0,0425
13 0,6926 1,2618 0,0180 0,0900

Na tabela 3.2.2 temos a descricdo da identificacdo utilizada em relacdo a cada diametro e

a cada composicdo molar.

Tabela 3.2.2 — Identificagdo das amostras

Identificacdo

Composicéo molar

Diamentro [mm]

RAO BaCOs; + TiO, 13
RBO BaCOs; + TiO, 10
RA1 BaCOs; + TiO,+ 1% Nb,Os 13
RB1 BaCOs; + TiOo+ 1% Nb,Os 10
RA5 BaCOs; + TiO,+ 5% Nb,Os 13
RB5 BaCOs; + TiO,+ 5% Nb,Os 10




O fluxograma abaixo mostra 0s procedimentos gerais para O processamento e

caracterizacdo das ceramicas pesquisadas neste trabalho.

[ 18,2% BaCO, +81,2% TiO, (rutilic) ]
|

[ [ ]
18,2% BaCO, + 13,2% BaCO, + 18,2% BaCO, +
81,8% Ti0, 81,8% Ti0_+ 81,8% Ti0, +

1% 1b, 03 3% b, O,

- ; [
Mtsturaiios pos Bl Mistura a imido ]
solucdo etilica

Evaporador rotative a vacuo Secagem
em B0°C e 20 rpm Dinémica dos pds
|

Compactagio Preszdo 40 MPa/10s em
‘ TTni axial matrizes cilindncas com

didmetro de 10e 13 mm

Pressio 3000 Pa COmpaF’Fau;ﬁg 1
Tzostatica

— Sinterizacio em
[ Sintenzagio 1200°C por 3h

- Freqiéncia de ressondncia () * Andlise das fases por DX
- Constante dielétrica (Er) Caractenzacio * Morfologia damistura dos
- Fator de quali dade (() pés por MEV

‘ Tizeussio dos
resultados

Figura 3.2.2 — Fluxograma geral do processamento e caracterizacao dos pos.
8



3.3 Método de Mistura dos Pos

A misturada dos pds foi realizada em um moinho centrifugo de bolas Retsch S100. Para
homogeneizar a solucéo (BaCOs, TiO,, lcool etilico) foi utilizado esferas de diametro igual a 30
mm, com velocidade de 200 rpm por um periodo de 4h.

3.4 Meétodo de secagem

Para a secagem utilizou-se um evaporador rotativo em vacuo, que realiza uma secagem
em modo dindmico e controlado. A solugdo foi colocada em um baldo especifico para este
equipamento, o qual contém uma aleta interna que auxilia a total homogeneizacdo e posterior

quebra dos aglomerados formados.
A temperatura utilizada na secagem foi de 80° C com velocidade de rotagdo de 20 rpm .
3.5 Meétodo de Granulacéo

Apos a etapa de secagem, o0 solido foi passado por uma peneira ABNT 100 para
desagregar aglomerados provenientes da secagem, tornando o pé mais fino e homogéneo.
Devem-se evitar os aglomerados, pois estes sinterizam mais rapido que as particulas ao seu redor

gerando falhas internas apos a sinterizacao.
3.6 Método de Prensagem

Para a obtencdo de uma amostra com estado de compactacdo adequado, o po deve

possuir uma elevada fluidez e uma elevada densidade de preenchimento.

O método de granulacdo influencia no tamanho das particulas, na forma e textura dos
aglomerados. Esses fatores, por sua vez, influenciam na etapa de prensagem e nas caracteristicas

microestruturais da ceramica obtida.

Foram utilizados dois tipos de prensagens: a prensagem uniaxial e a prensagem

isostatica.

e Prensagem uniaxial: o p6 é compactado por uma pressao aplicada ao longo de uma Unica

direcdo, que faz com que a peca formada assuma a forma de um molde metélico.

e Prensagem isostatica: o material pré-prensado é colocado em um molde de borracha e a

pressdo é aplicada por um fluido, isostaticamente (isto significa que a pressdo possuia
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mesma magnitude de forca em todas as diregdes). Essa prensagem minimiza os gradientes

de compactacdo na amostra.

Os valores de presséo utilizados foram de 40 MPa na prensagem uniaxial e de 300 MPa
na prensagem isostatica, como também o foram em experimentos anteriores a esse presente
trabalho [4].

3.7 Método de Sinterizacao

A sinterizacdo é um tratamento térmico de corpo compactado. Este processo ocorre
mediante a coalescéncia das particulas de p6 para formar uma massa densa. O processo de

sinterizacao traz alteragdes significantes ao material ceramico:

o Reducéo na area especifica total;

o Reducéo no volume aparente total;
o Reducéo dos poros intergranulares;
o Aumento na resisténcia mecanica;
o Diminuicdo no peso da amostra.

ApOs a prensagem as particulas do po se tocam umas as outras (Figura 3.7.1). Iniciando
a sinterizacdo ocorre a formacdo de empescocamentos ao longo das regifes de contato entre
particulas adjacentes (Figura 3.7.2). Formam-se entdo os contornos de grdo dentro de cada
pescoco e cada intersticio entre as particulas se torna um poro. Durante a sinterizacdo, as
particulas se unem em um contato cada vez mais intimo, o que reduz a porosidade da ceramica
(Figura 3.7.3). A forca motriz para o processo de sinterizacao é a reducdo da area superficial total
das particulas; a energia de superficie € maior em magnitude do que a energia do contorno de
grdo [6,10,11].
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Figura 3.7 — Estagios de sinterizacdo por fase sélida: a) fase inicial; b) fase
intermediaria; c) fase final

Como o carbonato de bario, BaCOg3 ira decompor-se e liberar gas carbbnico, CO,, a

massa final apds a sinterizacdo sera menor que a massa inicial.

Neste trabalho a sinterizacdo foi realizada na temperatura de 1300 °C por 3 horas com

taxa de aquecimento de 10°C/min [3,7].

3.8 Meétodo de Difracdo de Raios X (DRX)

A difracdo de raios X é uma técnica de analise nao-destrutiva, onde nos permite

identificar os elementos dos compostos quimicos e as fases cristalograficas presentes na amostra.

Os difratogramas obtidos mostram picos que surgem quando o conjunto de planos
cristalograficos é satisfeito, desta forma, a identificacdo do material analisado ocorre com a
comparacdo entre o difratograma e as fichas JCPDS (Joint Committee on Powder Diffraction
Standards).

3.9 Meétodo de Microscopia Eletronica de Varredura (MEV)

A microscopia eletrénica de varredura tem como objetivo analisar a microestrutura,
formato e tamanho de grdos e poros. A imagem é obtida por reflexdo de feixe de elétrons pela
superficie da amostra. Porém, para que isso ocorra, é preciso que o material seja recoberto de
uma fina camada de um metal condutor e pouco sensivel a oxidacdo (utilizamos o ouro),

tornando a amostra condutora elétrica e permitindo que ocorra a reflexdo do feixe de elétrons.
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3.10 Método de Caracterizacdo dos Ressoadores Dielétricos em Microondas

A técnica seguinte permite medir os parametros de microondas exigidos neste trabalho.
As medigdes em frequiéncia de microondas foram realizadas conforme a montagem experimental

mostrado na figura 3.10.1.

Analisador de
Rede Vetorial

1 2

Caixa de teste
metalica

e A e T T HF

- ||—

AL R I AT LI

Sonda
Elétrica

)

P

Figura 3.10.1 — Montagem experimental geral para caracterizacdo de RD em microondas.

No teste, o ressoador é excitado por meio de uma antena na forma de uma sonda elétrica
com um baixo acoplamento, mas de forma que ndo degrade as caracteristicas do espectro. Uma

outra antena € usada como um dispositivo receptor para detectar o sinal irradiado pelo ressoador.
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A Figura 3.10.2 apresenta o sistema de medidas com o analisador de rede e caixa de testes.

Figura — 3.10.2 Sistema de medidas com analisador de rede e caixa de teste
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3.11 Determinagéo da Constante Dielétrica

A cerémica dielétrica é colocada entre duas placas metélicas paralelas, como mostra a
figura 3.11.1, que s&o acondicionadas numa caixa de teste.

D

P

Figura 3.11.1 - Representacdo do RD entre placas metalicas paralelas

A constante dielétrica ou a permissividade relativa do meio € a capacidade de um
material armazenar o potencial elétrico sob a forma de um campo elétrico. A forca de atracdo ou
repulséo € inversamente proporcional a essa constante.

Ha uma equacao de onda para as condicdes de contorno (Figura 3.11.1): regido dielétrica

interna (RD com constante dielétrica €) e regido externa - ar (com constante dielétrica €5 = 1)

[4]. Aquela equacdo relaciona a freqiiéncia de ressonancia f com a constante dielétrica € e as

dimensdes do ressoador (altura H e diametro D)[1]. Com o valor da medicdo da freqiéncia de
ressonancia determina-se a constante dielétrica. Esse calculo pode ser feito pelo aplicativo
“Mathematica”. A precisao do valor da constante dielétrica depende da precisao das medidas da

frequéncia de ressonancia e das dimens6es do RD (altura e diametro).

3.12 Determinacao do Fator de Qualidade

O fator de qualidade ndo-carregado medido (Qo) equivale ao fator Q devido as perdas
dielétricas. Na sua medicdo usa-se a mesma caixa de teste utilizada na medicdo da constante
dielétrica, mas particularmente, neste caso o RD é colocado entre placas de poliestireno (Figura
3.12.1) material este que é praticamente transparente a microondas e que serve para evitar perdas

nas paredes metalicas.
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A caixa de teste é revestida com ouro por processo de eletrodeposicédo, pelo fato do ouro
ter uma alta condutividade elétrica, além de ndo oxidar facilmente, e também diminuir as perdas

metalicas.

T,
/ : 2

e

,r iz Lt IS Iy
Figura — 3.12.1 Representacdo esquematica do RD entre placas de poliestireno para determinacao
do fator de qualidade ndo-carregado

O fator de qualidade Q é um parédmetro importante que diz respeito a seletividade e o
desempenho de um circuito ressonante. O fator Q relaciona a energia armazenada (W) num
ressoador e a poténcia dissipada por ciclo (Pg), ou seja: Q = ® W/Py, onde w=2n f - é a
freqiiéncia angular de oscilagéo [13].

A determinagdo do fator (Qo) é baseada nas medicGes das freqliéncias nos pontos de
meia-poténcia do espectro do modo ressonante detectado (Figura 3.12.2), ou
correspondentemente aos pontos de -3 dB (decibéis). O fator Q ndo-carregado (Qp), que
corresponde ao inverso da tangente de perdas do material dielétrico (Qo = 1/tan§), esta
relacionado com o Q carregado (Qc), atraves da relacdo: Qo = Qc(1 + ), onde B € o coeficiente de
acoplamento entre o RD e o circuito externo de microondas. O fator Q carregado leva em conta o

carregamento do circuito pelas antenas. Na condi¢do de acoplamento fraco 8 ~ 0, logo Qo ~ Q..

O fator de qualidade (Q) € determinado experimentalmente, segundo a equacdo Q =
fol(fL — 12),

onde :
(f, — f,) —a largura de faixa nos pontos de meia-poténcia do espectro de ressonancia;

fo — a frequiéncia de ressonancia.
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Figura 3.12.2 — Representacédo da forma de medicdo das freqiiéncias nos pontos de -3dB

3.13 Determinacdo da Faixa de Frequéncia de Ressonancia por Sintonia Mecénica

A configuragdo da caixa metélica a ser utilizadas para determinar a faixa de sintonia em

frequiéncia do RD é mostrada na Figura 3.12.1. Esta configuracdo é formada por trés meios - RD,

substrato dielétrico e camada de ar, onde o RD ¢ acoplado a uma microlinha de transmissdo em

fita, gravada sobre um substrato de alumina por processo de microeletrénica em niquel-cromo-

ouro.

(Z2 ]
o ! o 7
caixa de
teste 9
/ I
| |
d
D
]@—-5‘ 7
Z = microlinha
H%T “RD i y
e
Substrato
7z 7 7 7

Figura 3.13.1 — Representacdo esquematica da caixa de teste para determinar a faixa de
frequéncia por sintonia mecanica.

16



A sintonia da freqliéncia ocorre com a aproximacdo do plano condutor superior, que
perturba o campo eletromagnético e modifica a sua freqiiéncia de ressonancia. A faixa de sintonia
é importante para aplicacdo imediata dos ressoadores dielétricos confeccionados em funcéo de
suas dimensdes e constantes dielétricas em osciladores e filtros de microondas.

4 RESULTADOS E DISCUSSOES

Neste capitulo serdo apresentados os resultados obtidos das caracteriza¢cdes das amostras

ceramicas e os resultados obtidos nos testes de microondas.

A Figura 4.1 apresenta o conjunto de amostras de RDs confeccionados e testados neste

trabalho.

Figura 4.1 - Conjunto de amostras de RDs confeccionados
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4.1 Analise por difracdo de raios X

O método de analise por difracdo de raios X se caracteriza pela sua grande importancia
no desenvolvimento de materiais ceramicos para aplicagdes como RDs. As fases presentes nas
amostras apds sinterizadas podem ser observadas nos difratogramas das figuras 4.1.1, 4.1.2 e
4.13:

Legenda

- Nanotitanato de Bario
- Rutilio

- Oxido de Niobio

- Tetratitanato de Bano
1
1 | "1‘ \

|
‘ N o
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l“.jln ]ﬁﬂhl' .“ [ \ \u N | \,& I"lyw \ MJ\[ ” IILi'lﬂ i \qu \ ~|I “vj f" JrL‘ll,I"'»JL

'} | | I |
20 25 30 40 J-S 50

2 B
Figura 4.1.1 — Difratograma de raios X para a ceramica sem dopagem
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Legenda

1 - Nanotitanato de Bario
2- E_lutilia

3 - Oxido de Nidbio 1
4 - Tetratitanato de Bario
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Figura 4.1.2 — Difratograma de raio X para a ceramica com 1% de dopante
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Figura 4.1.3 — Difratograma de raio X para a ceramica com 5% de dopante
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Verifica-se que em todas as amostras produzidas hé a presenca do nanotitanato de bério
como fase majoritaria, mas encontram-se alguns tracos de tetratitanato de bario (BaTisOg) €
rutilio que ndo reagiu, além de outros elementos ndo-identificados que possam fazer parte do
sistema BaO-TiO,-Nb,Os. Nos difratogramas das figura 4.1.2 e 4.1.3 observam-se a presenca de
picos da fase 6xido de nidbio. Mas na figura 4.1.3 podemos observar que o aumento da
quantidade de nidbio promoveu uma reducdo da fase tetratitanato de béario, que tem por
caracteristica de ndo possuir tdo boas caracteristicas em microondas em comparagdo com o

nanotitanato de bario.

4.2 Analise por microscopia eletrénica de varredura (MEV)

As figuras abaixo mostram as microestruturas das ceramicas de Ba,TigO,o pura € com

dopagem de 1% e 5% de nidbio.

. r ,"‘ 3 40|J.I'I1 3 40[I.I'I'I

£V

Figura 4.. — micrografia da amostra RAO Figura 4.2.2 — Micrografa da amostra RBO
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- - 40 um

Figura 4..3 - Microgrfia da amostra RA1 Figra 4.2.4 - Micrografia da amostra RB1

Figura -.2.5 - Micrografia da amostra RA5 Figur .2.6 — Micrografia da amostra RB5

Nas micrografias obtidas podemos observar o efeito da adicdo do nidbio na matriz de
nanotitanato de bario: a analise da superficie de fratura mostrou um aumento na quantidade de
poros, isto muito provavelmente ocorreu por causa do aumento da porcentagem de dopante. Essa
porosidade também pode ser atribuida a alta temperatura de sinterizacdo, a qual pode ter

provocado a volatizacdo de alguns elementos durante a sinterizagao.
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4.3 Medicao de parametros dielétricos em microondas
4.3.1 Propriedades dielétricas

As perdas dielétricas sdo causadas por fendmenos intrinsecos e extrinsecos. Os
fenbmenos intrinsecos sdo os ocorridos pela propria estrutura dos materiais, enquanto que 0s
fenbmenos extrinsecos sdo causados por elementos induzidos no processo de fabricagdo como:
poros, fases secundéarias, tamanho de grdo, vacancia de oxigénio, entre outros. Neste projeto,
temos como objetivo estudar cerdmicas de Ba,TisO, a base de TiO, na fase cristalogréfica
rutilio. Segundo a literatura, as ceramicas produzidas com TiO; na fase rutilio apresentam uma

menor perda dielétrica do que aquelas produzidas com TiO, na fase anatasio [9].

A Tabela 4.3.1 apresenta os valores medidos dos parametros dos RDs confeccionados
neste trabalho.

Tabela 4.3.1- Valores medidos dos parametros dos RDs.

Amostra| Diametro | Altura flGHz] — ¢ Q@f[GHZz] Faixa de
RD [mm] [mm] sintonia[GHZ]
RAO 10,38 4,74 17,2273 — 34,6 3820@6,80 5,780 — 6,745
RBO 8,05 3,65 9,3524 — 34,6 1950@7,85 7,350 — 8,580
RA1 10,65 4,97 7,71970 — 27,5 2770@6,90 6,230 — 7,290
RB1 8,30 3,77 10,1025 — 27,9 1820@7,80 7,910 - 9,290
RA5 10,89 5,19 8,0459 — 24,0 2350@6,80 5,510 - 7,640
RB5 8,43 4,02 10,4148 — 23,9 1720@7,80 8,110 — 9,460

As Figuras 4.3.1, 4.3.2 e 4.3.3 retratam o0s espectros de ressonancia das amostras RAO,

RA1 e RA5 para determinagdo de suas respectivas constantes dielétricas.
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Os corpos de prova foram produzidos mantendo uma relacdo de 0,40 entre altura e
didmetro, que depois de sinterizados aquela relagdo variou em torno de 0,45. A confecgdo das
amostras com dois diametros distintos teve como objetivo aumentar a faixa de frequéncia de
operacao dos RDs obtida por sintonia mecanica como também, verificar se a constante dielétrica
permanece invariavel numa larga faixa de freqiéncias. Desta forma, os ressoadores RAO e RBO
cobrem respectivamente as faixas de freqiiéncias 5,780 - 6,745 GHz e 7,3500 — 8,5800 GHz, os
RDs RAL e RB1, as faixas 6,230 — 7,290 GHz e 7,910 - 9,290 GHz, respectivamente e por
altimo, os RDs RA5 e RB5, as faixas 5,510 — 7640 GHz e 8,110 — 9,460 GHz, respectivamente.
Cada dupla de RDs sem dopante ou com a mesma quantidade daquele manteve praticamente o
mesmo valor da constante dielétrica, alguma discrepancia pode ter ocorrido devido alguma
pequena irregularidade nas dimensbes de uma das amostras ou um paralelismo ndo totalmente

perfeito das suas faces.

A Figura 4.3.4 retrata a freqiiéncia sintonizada em 6 GHz tomada da faixa util por

sintonia mecéanica com o RD acoplado a uma microlinha de transmissé&o.

Poténcia [dB]

-50 - | —§=7,2273GHz|

1 L 1 L 1 L 1 L
7,16 7,20 7,24 7,28 7,32
Frequéncia [GHZ]

Figura 4.3.1 — Espectro de ressonancia da amostra RAQ
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Figura 4.3.2 — Espectro de ressonancia da amostra RAL
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Figura 4.3.3 — Espectro de ressonancia da amostra RA5
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Figura 4.3.4 — Frequéncia sintonizada em 6 GHz

Na tabela verifica-se que os ressoadores com dimensGes menores possuem O Seu
respectivo fator Q de menor valor. Tal fato era esperado porquanto as perdas dielétricas
aumentam com a frequéncia. A freqiiéncia de ressonancia em geral, por sua vez, varia em fungéo

dos parametros fisicos (didametro e espessura) e do valor da constante dielétrica do RD.

De acordo com os resultados obtidos neste trabalho, pode-se dizer que os objetivos do
foram alcancados, principalmente pela aquisicdo da fase nanotitanato de bario. Esta fase de
nanotitanato de bario foi obtida a partir do TiO, na forma de rutilio, que tem por caracteristicas
apresentar valores elevados do fator Q quando comparado com a fase anatasio. Entretanto, os
valores obtidos séo considerados inferiores aos propostos na literatura [8-9]. Isso esta relacionado
com os parametros de sinterizacdo que necessitam ser estudados e controlados mais
rigorosamente. Esse fato pode ser confirmado nos difratogramas de raios X (Figuras 4.1.1 a
4.1.3), onde podemos observar picos da fase nanotitanato de bario com bases largas (20)
caracterizando baixa cristalinidade da fase. Quando da adicdo de éxido de ni6bio no sistema
podemos observar que o mesmo ndao promoveu melhoria das propriedades. Esses resultados
podem estar relacionados as propriedades intrinsecas do nidbio e melhor controle das condicGes

de sinterizacdo com objetivo de diminuir a porosidade e também quando da obtencdo dos picos
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fase cristalina do nanotitanato de bario.

Em particular, o ni6bio promoveu uma reducdo tanto no valor da constante dielétrica e
como do fator de qualidade nas amostras. Esse fato pode estar relacionado as propriedades
dielétricas intrinsecas do ni6bio para a diminuicdo da constante dielétrica, enquanto que a
reducdo do fator de qualidade esta diretamente relacionada as porosidades observadas nas

ceramicas.

5 Conclusdo

As ceramicas produzidas neste trabalho obtiveram como fase majoritaria o nanotitanato
de bario, como previsto e desejado. Com adicdo de Oxido de nidbio ao sistema obteve-se a
reducdo da fase tetratitanato de bario, que tem por caracteristica possuir valores inferiores quanto
as propriedades dielétricas em microondas em relacdo ao nanotitanato de bario. Entretanto, com o
aumento da adicdo de nidbio ao sistema houve um aumento na quantidade de poros nas amostras
que provavelmente ocorreu através da volatilizagdo do niobio durante o processo de sinterizacao,

fato que levou ao aumento das perdas dielétricas.

Os resultados das propriedades dielétricas mostraram que com adicdo do oOxido de
nidbio os valores de constante dielétrica e fator de qualidade diminuiram, quando comparado as
amostras sem aditivo. Esses resultados podem estar relacionados com as propriedades intrinsecas
do nidbio.

Os resultados obtidos nesse trabalho podem ser ainda melhorados se houver uma
sistematizacdo e controle rigoroso nos parametros de sinterizacdo, para obter reducdo da
porosidade quando da adicdo de 6xido de nidbio ao sistema, que deve ter sido excessiva. Em

futuros trabalhos a adicdo de nidbio ndo devera superar o teor de 1%.

Ficou demonstrado, como previsto que a diminui¢cdo nas dimensdes da cerdmica nao
influiu no valor da constante dielétrica. As pequenas variac@es sdo devidas as irregularidades nas
dimensdes e pequenos defeitos nas superficies das amostras, 0 que esta coerente com a precisao

dos valores das constantes dielétricas dos RDs comerciais que ficam em torno de +0,3-0,5.
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6 Proximas etapas
No proximo semestre serdo realizadas as seguintes etapas do projeto:

—  Medir a variagdo da freqliéncia de ressonancia com a temperatura nas amostras

produzidas neste projeto;
—  Comparar os resultados das amostras confeccionadas de rutilio e anatasio;
—  Investigar outras concentracfes de dopagens com nidbio;

— Investigar o efeito da dopagem de outros 6xidos como de tantalo, magnésio,
estanho;

—  Produzir artigos cientificos para congressos e revistas.
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