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Resumo

Amostras policristalinas de Ba,CoyFe1,0,, foram preparadas pelo método
convencional de reacdo de estado solido. As amostras foram caracterizadas por
Difracdo de Raios-X (DRX) apontando a obtencdo de uma fase pura que concorda
com o padrédo da literatura. Os parametros de refinamento das amostras estéao
dentro do padrédo aceitavel do refinamento de Rietveld. As propriedades dielétricas
em alta frequéncia foram analisadas pela técnica Hakki-Coleman. O efeito de PbO e
Bi>O3 nas propriedades dielétricas de Co,Y também foram estudadas e indicam que
as amostras com PbO e PVA apresentaram melhor fator de qualidade (Q) e menor
constante dielétrica (¢’) e as preparadas com Bi,O;z; e TEOS maior constante
dielétrica e menor fator de qualidade.
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STUDY AND CHARACTERIZATION OF THE HEXAFERRITE Ba ,CozFe120;;
(Coz2Y) TO APPLICATIONS IN MICROWAVE DEVICES

Abstract

Polycrystalline samples of Ba,CozFe120,, were prepared by standard solid-state
reaction method. The samples were characterized by X-ray diffraction (XRD)
pointing to the attainment of a pure phase that agrees to the standard of
literature. The parameters of refinement of the samples are inside of the
acceptable standard of the refinement of Rietveld. The dielectric properties in
high frequency were analyzed by the Hakki-Coleman technique. The effect of
PbO and Bi,O3 on dielectric properties of Co,Y was also studied and they indicate
that the samples with PbO and PVA presented enhanced quality of factor (Q)
and minor dielectric constant (¢';)) and prepared with Bi,O; and TEOS
enhanced dielectric constant and minor dielectric constant.
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1 INTRODUCAO

No passado, 0os materiais ceramicos eram conhecidos como ceramicas
tradicionais, cuja matéria prima era a argila e servia para utilizacdo de porcelana,
loucas, telhas, tijolos, azulejos e ceramicas de alta temperatura. Com o passar do
tempo a necessidade de novas ceramicas com propriedades promissoras para
atender os sistemas de telecomunicacéo fez com que o estudo e conhecimento de
ceramicas magnéticas (ferritas) crescessem muito nos Ultimos 60 anos.” Os
pioneiros no estudo dessas ceramicas com propriedades promissoras foram
Takeshe Takei e Kato no Japao, posteriormente J.L. Snock na Holanda, e hoje
essas ceramicas tem um papel fundamental na ciéncia e tecnologia, bem como no
estudo da sintese de novos materiais.®

Devido ao rapido progresso nos sistemas de telecomunicacdo em microondas
as cerdmicas magnéticas se tornaram muito atrativas para uso nesse crescente
setor. As mesmas para serem utilizadas para esses fins devem possuir certas
propriedades, tais como: alta permissividade para reducéo de tamanho, alto valor do
fator de qualidade. A maior largura de banda das microondas devido a sua maior
frequéncia faz com que elas transportem mais informacfes do que as de radio. Com
iSso, 0s sistemas atuais de comunicacao que incluem: telefones celulares, internet
sem fio, e a comunicacdo via satélite utilizam-se de componentes dielétricos e
magneéticos, tais como os ressoadores para acoplar, selecionar e filtrar microondas.

O estudo de novos materiais para aplicacdo em tecnologia atual é de muita
importancia. Muitos sdo os fatores que conduzem a substituicdo desses materiais, o
custo é o principal, além de propriedades especificas mais promissoras que
atendam a demanda de mercado.®?

Nosso trabalho tem com principal objetivo sintetizar pela rota de estado sélido
através da moagem mecanica de alta energia e caracterizar a hexaferrita Co,Y para
fabricacdo de uma possivel antena ressoadora (RA), bem como, estudar o efeito de
PbO e Bi,O3 nas propriedades dielétricas dessa antena ressoadora.

Como principal motivagéo temos o crescimento do mercado da comunicacao
sem fio nos ultimos anos devido ao volume de aparelhos telefénicos moveis. A
antena é de grande importancia nesses dispositivos porque é o principal
componente da rede, e a antena ressoadora € de grande aPIicabiIidade nesses
sistemas de comunicagéo que exige qualidade e miniaturizagao. 2

2 MATERIAL E METODOS

A hexaferrita tipo Y (Co,Y) foi preparada pelo método de reacdo de estado
sélido utilizando para isso os 6xidos de partida BaCOg3, C0,03 e Fe,O3 com alto grau
de pureza da Aldrich. Esses reagentes foram colocados juntos respeitando a
estequiometria para a obtencdo da fase desejada num moinho de bolas planetario
(Pulverissete 6) depois da pesagem em balanca eletrbnica e foram moidos por
1 hora para homogeneizar e tentar tornar a mistura mais reativa. Os pos moidos
foram postos em um cadinho e calcinados em um forno elétrico resistivo (Jung -
modelo N1100) a uma de temperatura de 1.050C por trés horas em ar e deixados
resfriar lentamente a temperatura ambiente. Depois de calcinado os pés foram
investigados por Difracdo de Raios-X (DRX) usando um Difratdbmetro para amostras
policristalinas modelo DMAXB fabricado pela Rigaku (Japado) constituido de um
gerador de Raios-X com poténcia maxima de 2 kW e tubo especifico do tipo CuKq
usando a geometria de Bragg — Brentano numa taxa de 0.57min e uma faixa linear



de 20°a 80°em 2 6. A confirmacéo da fase (Co.Y) e caracterizacdo da estrutura
cristalina foram feitas usando o Software X'Pert HighScore (Philips) e o programa
DBWS9807a que utiliza o método de Rietveld para refinamento de estruturas
cristalinas.

Depois disso foram sinterizadas em refratarios a uma temperatura de 1.150C
por 4 horas pec¢as contendo 7 g cada dos poOs calcinados usando forma rigida de
18 mm de didametro que foi submetida a pressdo uniaxial de 1,5T durante 10
minutos. 5% dos ligantes PVA (alcool polivinil) e TEOS (tetraetilortosilicato) e
concentracfes de PbO e Bi,O; referentes a 3%, 5% e 10% em massa das pecas
foram adicionados para tentar conferir melhor resultado as propriedades dielétricas
das pecas. As mesmas foram analisadas apartir de medidas elétricas em alta
frequéncia feitas usando a teoria desenvolvida por Hakki-Coleman.

3 RESULTADOS

3.1 Identificacdo de Fase e Estrutura

Para caracterizacdo da hexaferrita a técnica de Difracdo de Raios-X (DRX) foi
indispensavel. A Figura 1 ilustra os difratogramas padréo e o obtido pela moagem
mecanica de alta energia com a temperatura e tempo de calcinagdo para a
hexaferrita. A identificacdo de todos os picos mais intensos no perfil de difracao
obtido confirma a presenca isolada da fase Ba,Co,Fe1,0,, que foi investigada com o
programa de identificagdo de fases cristalinas da Philips “X'Pert High Score” o qual
possibilitou a pesquisa do Padrao-074487 no banco Inorganic Crystal Structure
Database (ICSD) da Capes que foi de fundamental importancia para o posterior
refinamento da amostra.
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Figura 1 - Difratograma padrdo e o obtido através da moagem mecéanica por 1h
(CuKq, A=1.5405 A)



A analise quantitativa de fase feita pelo refinamento da amostra é apresentada
na Figura 2, e confirma o aparecimento isolado da fase Ba,Co,Fe1,02, observando
uma boa concordancia entre o valor observado (a) e o calculado (b), ja que a
diferenca entre esses valores (c) obtido foi minima.
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Figura 2 — Padrdes de difracdo do refinamento de Rietveld para Ba,Co,Fe;,0,, (a)Observado (b)
Calculado e (c) Diferenca (Observado — Calculado) (CuK,, A=1.5405 A)

3.2 Analise Dielétrica

Os resultados obtidos na andlise dielétrica para Co,Y através da técnica
Hakki-Coleman s&o mostrados nas Figuras 3 e 4 que representam respectivamente
o comportamento da constante dielétrica real (¢)) com a mudanca de concentracéo
de PbO e Bi,O3 para os ligantes PVA e TEOS. E as Figura 5 e 6 representam o
comportamento do fator de qualidade (Q) com a mudanca de concentracdo de PbO
e Bi,O3 para os ligantes PVA e TEOS respectivamente. As dimensdes das amostras:
e (espessura) e D (diametro), f; (frequéncia de ressonancia), €', (constante dielétrica
real) e Q (fator de qualidade) sdo mostrados na Tabela 1.
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Figura 3 — Variacéo da constante dielétrica (¢';) em funcéo da concentracéo de PbO e Bi,O;
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Figura 4 - Variacdo da constante dielétrica (¢')) em funcdo da concentracdo de PbO e Bi,O3
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Figura 5 - Variacéo do fator de qualidade (Q) em funcéo da concentracdo de PbO e Bi,O;
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Figura 6 - Variacdo do fator de qualidade (Q) em funcéo da concentracdo de PbO e Bi,O;



Tabela 1 — Medidas de microondas obtidas através do procedimento Hakki-Coleman. Dimensdes
das amostras: e (espessura) e D (didametro), f; (freqiiéncia de ressonancia), €', (constante dielétrica
real) e Q (fator de qualidade)

Amostras
D(mm) e(mm) f,(GHz) €, Q

PVA
Co,Y 16,430 8,200 4,730 28,965 22,720
Co,Y + 3% PbO 15,430 7,610 4,811 32,196 26,966
Co,Y + 5% PbO 15,210 7,650 4,823 32,225 25,776
Co,Y + 10% PbO 15,180 7,570 4,807 32,898 19,717
Co,Y + 3% Bi,04 14,700 7,300 4,736 36,339 20,465
Co,Y + 5% Bi,04 14,860 7,380 4,735 35,565 19,840
Co,Y +10% Bi,04 14,910 6,940 4,762 37,754 19,459

TEOS
Co,Y 15,590 7,630 4,730 32,928 22,449
Co,Y + 3% PbO 15,340 7,580 4,729 33,652 19,966
Co,Y + 5% PbO 15,140 7,550 4,734 34,108 18,534
Co,Y + 10% PbO 15,110 7,580 4,730 34,067 18,501

CoY + 3% Bi,O3 14,530 7,280 4,730 36,900 18,619
Co,Y + 5% Bi,O3 14,650 7,250 4,729 36,837 19,083
Co,Y + 10% Bi,O3 14,760 7,340 4,727 36,122 18,262

Fonte: Medidas Hakki-Coleman

4 DISCUSSAO

Os resultados obtidos atravées da Difracdo de Raios-x confirmam o
aparecimento isolado da hexaferrita desejada como mostra a Figura 1. A hexaferrita
refinada (Figura 2) apresentou simetria cristalina hexagonal (a = b = 5.8560 Aec=
43.4977 A ; a = B =90°e y = 1209 com densidade e volume da cela unitaria
calculados de 5.45g/cm® e 1292.3 A respectivamente, e os indices de confianca para
o refinamento dessa estrutura Rup, Rexp € S (‘Goodness-of-fit") mostram uma boa
convergéncia para os valores calculados.®” A medidas dielétricas (Figuras 3 e 4)
mostram que a adicao de PbO e Bi,O3 nas amostram preparadas com PVA e TEOS
respectivamente aumenta o valor da constante dielétrica. Os maiores valores obtidos
para a constante dielétrica é para as amostras preparadas com Bi,O3;. O fator de
qualidade diminui para as amostras preparadas com Bi,O3; e PVA (Figura 5) e todas
preparadas com TEOS (Figura 6) e apresentam melhor fator de qualidade aquelas
preparadas com PbO e PVA (Figura 5).

5 CONCLUSAO

As conclusdes do nosso trabalho podem ser listadas abaixo:
» a hexaferrita Co,Y pode ser obtida através do método convencional de reacdo de
estado sdlido;



a Difragcdo de Raios-X e o posterior refinamento de Rietveld confirmaram o
aparecimento isolado da fase Ba,Co,Fe120,, com estrutura cristalina hexagonal e
com tempo de moagem menor que o da literatura;

o efeito da adicdo de PbO e Bi,O3 nas amostram preparadas com PVA e TEOS
respectivamente aumenta o valor da constante dielétrica. E os maiores valores
obtidos para a constante dielétrica € para as amostras preparadas com Bi,Og; e

o fator de qualidade diminui com a adicdo de PbO e Bi,O3; para as amostras
preparadas com Bi,O3; e PVA e todas preparadas com TEOS e apresenta melhor
fator de qualidade aquelas preparadas com PbO e PVA.
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