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RESUMO

Nesse trabalho foi feita a avaliagcdo do efeito da adicdo de 8% de 6xido de
bismuto (Bi2O3) nas propriedades dielétricas da matriz ceramica LaNbO4 (LNO).
A fase ceramica LNO foi preparada usando método reacional do estado sélido,
onde os Oxidos precursores foram pesados de acordo com a estequiometria
desejada. Para a obtencdo do compdsito fez-se a maceragao de 8% em massa
de Bi203 na matriz LNO, sendo que em seguida o material obtido foi prensado
na forma de um cilindro e levado ao forno para ser sinterizado na temperatura
de 1100°C. De posse da amostra sinterizada, chamada de LNOBI8, foram feitas
realizadas medidas dielétricas na regiao de micro-ondas através do método de
Hakki-Coleman, sendo obtido valores de €'+ = 13,50 e tg & = 3,80.102 que sado
valores adequados para materiais a serem empregados em dispositivos que
operem na regiao de micro-ondas. Também foi estudado o comportamento do
LNOBI8 como antena ressoadora dielétrica (DRA), onde foi verificado que esse
material demonstrou valores interessante de ganho, eficiéncia e largura de
banda mostrando que o LNOBIi8 poderia ser um material promissor para ser
utilizado em dispositivos que operem na banda C de frequéncia.

Palavras-chaves: compdsito LaNbO4-Bi20Os; propriedades dielétricas; banda C.
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INTRODUGCAO

No passado, os materiais ceramicos eram muitos utilizados para a obtencao de
utensilios como vasos, azulejos, porcelanas, lougas, vidros, etc. Apos estudos mais
aprofundados, as cerdmicas comegaram a ser empregados nas mais diversas areas,
tais como bioquimica; medicina 6ptica; area ambiental; eletroeletrénica; dentre outras
possibilidades de aplicagao. A partir desse uso mais tecnoldgico, elas passaram a ser
chamadas de cerémicas avang¢adas (CALLISTER, 2018; MOULSON; HERBERT, 2003;
SEBASTIAN; JANTUNEN; UBIC, 2017). Ainda com relagdo as aplicacbes das
cerdmicas avancadas s&o possivel destacar a sua utilizagdo na area de
telecomunicacdes, pois as propriedades elétricas, magnéticas, ou épticas que as
cermicas apresentam, permitem a sua utilizacdo nos mais diferentes dispositivos
(HUANG; CHU; TSAI, 2021; ZAHID et al., 2021).

Dentre as vantagens de se empregar os materiais ceramicos é possivel
destacar sua resisténcia mecanica, estabilidade térmica e quimica, sendo que o
principal motivo seria a capacidade de realizar modificagdes em sua estrutura a fim de
conseguir materiais com propriedades distintas para suprir as necessidades e a
aplicagdes desejadas. Dessa forma, é possivel desenvolver materiais ceramicos para
satisfazer aplicagbes particulares, como maior resisténcia a temperatura, boas
propriedades mecanicas, propriedades elétricas especiais, maior estabilidade quimica
etc (CALLISTER, 2018; CARTER; NORTON, 2013).

Dentre as diversas familias de materiais ceramicos estudadas na literatura
cientifica pode-se destacar os compostos ceramicos dos orto-niobatos de estrutura
ANDbOs, onde A representa um ion terra-rara. Ceramicas dessa familia vém chamando
cada vez mais atencdo da comunidade cientifica pelo fato desses materiais
apresentarem as mais diversas aplicacbes, tais como em lasers, antenas,
fotocatalisadores, células combustiveis, etc (ABREU et al., 2021; MAGRASO et al.,
2014; WANG et al., 2018).

Materiais dessa familia sofrem transicao de fase cristalina reversivel passando
de uma estrutura do tipo fergusonita com sistema cristalino monoclinico (C 2/ ¢) e grupo
pontual Czn para uma estrutura mais simétrica do tipo scheelite com sistema cristalino
tetragonal (1 4/ la) e grupo pontual Ds» em temperaturas que variam de 773 a 1333K
(DWIVEDI; MISHRA; RAI, 2017; KIM et al., 2006).

Dentre as cerdmicas da familia dos orto-niobatos, o orto-niobato de lantanio
(LaNbO4) € um dos materiais mais estudados, uma vez que o LaNbO. possui
caracteristicas que fazem com que essa ceramica possa ser aplicada em células-

solares; sensor de hidrogénio; optico-eletrénicas; LED’s; dentre outras. Uma vez que
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esse material possui essa grande gama de aplicagdes, ela vem sendo muito estudada
recentemente por diferentes grupos de pesquisa (MODANWAL et al., 2024; PAVANI et
al., 2021; XIAO et al., 2018).

MATERIAIS E METODOS

Para a obtengdo da matriz ceramica LaNbO4 (LNO) foi empregado o
processo de sintese por reagado no estado sdlido, onde que os reagentes La20s
e Nb20s (com pueza acima de 99,9%) foram pesados em quantidades
estequiométricas e moidos em recipientes de poliacetal junto com esferas de
oxido de zirconio (ZrOz2) por 4 h. A reacao de formacédo do LNO é sugerida na
seguinte equagao:

La203(s) + Nb20sis) —> 2 LaNbOa4(s)

Apods a etapa moagem, o material obtido foi colocado em cadinho de
alumina para ser calcinado a 1100°C por um periodo de 4 h em forno resistivo
da marca JUNG. De posse do LNO calcinado foi realizada a adicdo mecanica de
8% em massa de Bi203 para a obtengao do compdsito LNOBIi8. Em seguida, as
amostras de LNO e LNOBI8 foram prensadas usando uma prensa uniaxial foi
aplicada uma pressao de 30 MPa.

Os corpos verdes obtidos foram entdo submetidos a um processo de
sinterizagéo, onde a amostra de LNO foi sinterizada a 1250 °C por 4 h, enquanto
o LNOBI8 a 1000 °C também por 4 h. Dessa forma, foram obtidos cilindros
ceramicos que foram usadas nas medidas dielétricas na regido de micro-ondas.
Para a realizacdo das medidas dielétricas na regido de micro-ondas foi
empregada a técnica Hakki-Coleman empregando um analisador de rede
modelo HP8716ET da Agilant com faixa de frequéncia que vai de 50 MHz a 13,5
GHz.
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RESULTADOS E DISCUSSAO

Difragao de Raios-X

O difratograma obtido para a amostra de LNO sintetizada é apresentado
na Figura 1, onde é apresentada a comparagao entre medida da amostra com o
banco de dados do ICSD. Ao se realizar uma analise qualitativa da figura é
possivel verificar que existe uma grande concordancia entre os picos de difragédo
da amostra em relagcdo ao da microficha do ICSD, ndo sendo observado outros
picos de difragdo além daqueles relacionados a fase LaNbOa4. Esse resultado

indicaria que a fase ceramica LNO foi obtida sem a formacao de fases espurias.
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Figura 1. Padrao de difragdo da amostra de LNO calcinada a 1100°C e da microficha ICSD 81616.

O refinamento de Rietveld para a amostra LNO foi empregado para
confirmar a obtencao da fase ceramica e confirmar a presenga ou nao de fases
espurias (impurezas). Os parametros de refinamento obtidos para essa amostra

sao demonstrados na Tabela 1.

Tabela 1. Parametros de refinamento de Rietveld obtidos para a amostra de LNO sintetizado.
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a  5,5556A b 52011A c  11,5237A
a  90,00° B 86,03° y 90,00
Reragg  5,60% Rw  9,76% S 1,43%

Para que o refinamento de Rietveld de um material possa ser
considerado adequado € preciso que os valores dos parametros estejam dentro
de uma faixa de confiabilidade de acordo com o parametro analisado. No caso
do parametro Rwp sdo considerados aceitaveis valores entre a faixa 10 e 20%;
enquanto que para o parametro S os valores devem se encontrar entre 1,0 e
1,5% para o Reragg 0s valores devem ser menor do que 9% [37-40].

No caso do refinamento a amostra de LNO, os valores dos parametros
se encontraram nas faixas citadas anteriormente confirmando que o refinamento
realizado € confiavel, e que o LNO ¢é a unica fase ceramica presente na amostra
sintetizada nesse trabalho. A Figura 2 apresenta o difratograma refinado
demonstrando a diferenga residual entre os valores experimental e calculado
obtido pelo refinamento de Rietveld, onde se observa que em praticamente todos
os picos a diferenga residual é muita pequena, confirmando que o refinamento

do LNO é confiavel.
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Figura 2. Diferenga entre os valores experimental e calculado obtido a partir do refinamento de
Rietveld.

Através da analise de Hakki-Coleman foi possivel obter as propriedades
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dielétricas na regido de micro-ondas, sendo que para a amostra de LNO foi obtida
os valores de ¢£'r = 16,82 e tg d = 5,49 x 104 (DO NASCIMENTO, 2014), enquanto
para a amostra LNOBI8 os valores obtidos de €'+ = 13,50 e tg 6 = 3,80.10-3. Fazendo
uma comparagao entre os valores é possivel notar que houve uma pequena
diminuicdo no valor da permissividade e um aumento no valor da tangente de perda,
0 que poderia ser justificado pela diminuigado da densificacdo do material devido a
menor temperatura de sinterizagcdo empregada no compdsito. Logo, pelo resultado
obtido é possivel notar que a adigdo do Bi203 trouxe uma grande vantagem uma que
as propriedades dielétricas do compdsito foram proximas da amostra de LNO pura
sendo que no compodsito foi usada uma temperatura de 250 °C abaixo do que foi
empregado para o LNO (DO NASCIMENTO, 2014).

Também foram realizadas medidas de monopolo para avaliar o
comportamento do compdsito como uma antena ressoadora dielétrica (DRA). A
figura 3 apresenta o resultado obtido para a amostra LNOBI8, onde é possivel
observar que a amostra opera abaixo de — 10 dB demonstrando que esse material

possa operar como uma antena ressoadora dielétrica.
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Figura 3. Coeficiente de reflexdo da amostra LNOBI8 operando como DRA.

Também foi realizado um estudo de simulagdo numérica com o software
HFSS® (High Frequency Structural Simulation) da Ansoft Corporation para a

obtencdo dos parametros de campo distante da amostra avaliada.
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A simulagao numérica foi alimentada com os parametros dielétricos de
permissividade (¢'r) e tangente de perda dielétrica (tg &) obtidos pelo método
Hakki-Coleman. Além disso, as caracteristicas geométricas da DRA e os gaps
de ar gerados pelas imperfei¢ées do cilindro ceramico, plano de terra e da sonda,
foram considerados como ponto de partida para a simulagédo no HFSS.

Para amostra LNOBI8 foi obtido um ganho de ganho de 5,00 dBi,
eficiéncia acima de 90%, operacao na frequéncia de 4,91 GHz, demostrando que
a amostra analisada pode operar na banda C da regiao de micro-ondas em
dispositivo relacionados a transmissao de TV, internet de banda larga via satélite,

GPS, dentre outras aplicacoes.

o 25 5 (cm)

Figura 4. Esquema da antena ressoadora cilindrica LNOBIi8: a) Experimental, b) Modelo teérico

usado na simulagado numérica.
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CONCLUSAO

Neste trabalho foi demonstrado que com a adi¢ao de 8% de 6xido de bismuto
(Bi203). Os resultados de difracdo de raios-X seguido do refinamento de Rietveld
demonstraram que a ceramica LaNbO4 (LNO) foi obtida com sucesso através do
método reacional do estado sdélido sem a formacéao de fases secundarias.

Quanto ao estudo dielétrico na regido de micro-ondas, foi possivel observar
que a adicao de Bi20s3 praticamente nao influenciou nos valores das propriedades
dielétricas, sendo que esse € um resultado excelente uma vez que a temperatura de
sinterizacao foi reduzida em 250 °C.

Com relacéo ao estudo de avaliagdo do LNOBIi8 como antena, foi possivel
observar que o modelo de simulagdo numérica se mostrou adequado uma vez que
os erros observados para o coeficiente de reflexdo (S11) e para as impedancias foram
baixos. Referente aos parametros de campo distante observados, valor de ganho de
5,00 dBi, eficiéncia acima de 90%, operacdo na frequéncia de 4,91 GHz,
demonstram que a amostra LNOBI8 seria um material interessante para aplicagdes
na banda C podendo ser aplicado em uma proxima geragdo de tecnologia para

comunicagéao por satélite.
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ABSTRACT

This study evaluated the effect of adding 8% bismuth oxide (Bi2Os) on the
dielectric properties of the LaNbO4 (LNO) ceramic matrix. The LNO ceramic
phase was prepared using a solid-state reaction method, where the precursor
oxides were weighed according to the desired stoichiometry. To obtain the
composite, 8% by weight of Bi2Os was macerated in the LNO matrix, and then
the material obtained was pressed into the shape of a cylinder and taken to the
furnace to be sintered at a temperature of 1100°C. With the sintered sample,
called LNOBI8, dielectric measurements were performed in the microwave region
using the Hakki-Coleman method, obtaining values of ¢+ = 13.50 and tg & =
3.80.103, which are suitable values for materials to be used in devices operating
in the microwave region. The behavior of LNOBIi8 as a dielectric resonator
antenna (DRA) was also studied, where it was found that this material
demonstrated interesting values of gain, efficiency and bandwidth, showing that
LNOBI8 could be a promising material to be used in devices operating in the C
frequency band.

Keywords: LaNbO4-Bi2O3 composite; dielectric properties; C band.
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