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Sintese de BaTiOs; pelo método sonoquimico

Synthesis of BaTiO3 by the sonochemical method

RESUMO

O presente trabalho visa a obtencdo do titanato de bario (BaTiO3) em pd na fase tetragonal
por ser um material com alta constante dielétrica relativa o que o torna um excelente
candidato para fabricagdo de Antenas Ressoadoras Dielétricas (DRAs). Dessa maneira, 0s
reagentes escolhidos foram isopropdxido de titdnio e cloreto de bario, que foram
misturados em diferentes propor¢Ges e submetidos a uma rea¢do quimica mediante ondas
de ultrassom (método sonoquimico). Medidas de Difracdo de Raio X (DRX) d&o indicios da
presenca de BaTiOs na fase tetragonal, juntamente com BaCOs, na amostra preparada a 54
°C durante 5 min. Além disso verificou-se que o tempo de sintese ndo exerce grande
influéncia na formagdo de fase tetragonal.

PALAVRAS-CHAVE: Titanato de Bario. Ultrassom. Antena ressoadora dielétrica.
ABSTRACT

The goal of the work reported here is to obtain powder of barium titanate (BaTiO3) in the
tetragonal phase for being a high relative dielectric constant material, which makes it an
excellent material for the construction of Dielectric Resonator Antenna (DRA). Thus, the
chosen reagents were titanium isopropoxide and barium chloride, were mixed in different
proportions and the chemical reaction was carried out by ultrasound waves (sonochemical
method). X-ray diffraction (XRD) measurements indicates the presence of tetragonal
BaTiOs, along with BaCOs, in the sample synthesized at 54 °C for 5 min. In addition, it was
found that the synthesis time does not have much influence on the formation of the
tetragonal phase.
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INTRODUCAO

Materiais que apresentam polarizacdao espontanea, que pode ser invertida
com a aplicacdo de um campo elétrico externo, sdo chamados de materiais
ferroelétricos. Essa caracteristica os torna muito Uteis para a fabricacao de alguns
dispositivos como, por exemplo, sensores piroelétricos, moduladores eletro-
Opticos e dispositivos piezoelétricos, entre outros (UCHINO, 2000).

Uma aplicagdo largamente estudada nos ultimos anos é o uso desses materiais
na fabricacdo de Antenas Ressoadoras Dielétricas (DRA — Dielectric Resonator
Antennas). Essas antenas sdao formadas, basicamente, por uma matriz ceramica
(material ferroelétrico) e podem atuar em uma ampla faixa de frequéncia (1 GHz a
44 GHz), possuindo como vantagem sobre as antenas metdlicas o fato de
apresentarem menores perdas. Devido a importancia dessas estruturas diversas
empresas tém se dedicado ao estudo e fabricacdo dessas antenas como, por
exemplo, Radomec Technology, Skyworks e MCV Microwave.

Um dos parametros que define as caracteristicas de uma DRA é a
permissividade elétrica relativa do material ferroelétrico usado na construcdo da
antena. Normalmente, prefere-se materiais com alta permissividade pois isso
permite que a antena tenha dimensdes menores contribuindo para os processos
de miniaturizagdo (SULONG, 2016). Nesse caso, o titanato de bario (BaTiOs - BTO)
tem se mostrado um forte candidato por apresentar uma permissividade relativa
maior do que muitos outros ferroelétricos (Tabela 1).

Tabela 1 — Permissividade elétrica relativa (¢,.) de diferentes materiais. Entre eles destaca-
se 0 BaTiOs por apresentar um &, muito maior do que os outros. Os parametros Q, f, e T¢
representam, respectivamente, o fator de qualidade, frequéncia e coeficiente de
temperatura da permissividade.

Material £, QX f (GHz) T (ppm/°C)
BaTiO3 1000 - 2000 32665 -84.5
CaTiOs 160 7000 850
LaGaOs 27 97000 -80
SrTiOs 20.6 106700 48
SrZrOs 30 13600 -67

Nd1/2Na1/2TiOs 98 2700 190

Fonte: SULONG (2016).

Dentro desse contexto, o presente trabalho tem por objetivo obter o BTO em
po através do método sonoquimico (rea¢des quimicas induzidas por ultrassom) e
caracterizar o material por Difracdo de Raios-X (DRX).

MATERIAIS E METODOS

Os reagentes utilizados para a preparacdo das amostras foram: isopropéxido
de titanio (Ci2H2804Ti, 97%) e cloreto de bario dihidratado (BaCl;-2H,0, 99%). A
quantidade de cada reagente foi calculada a fim de obter uma proporgao entre Ba
e Ti ([Ba]/ [Ti]) igual a 1.
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O isopropoxido foi misturado com 10 mL de alcool etilico e, em seguida, com
50 mL de NaOH (10 M). A mistura foi colocada sobre um agitador magnético para
melhor solubilizagdo. O cloreto de bario por sua vez foi misturado com 50 mL de
agua destilada e colocado sobre um agitador magnético para melhor solubilizacao.
Em seguida, as duas solugdes foram misturadas em um mesmo béquer que foi
colocado dentro de uma cuba de ultrassom (Figura 1).

Figura 1 —Béquer com a mistura de isopropdxido de titanio e cloreto de bario. Dentro de
uma cuba de ultrassom (marca: Cristéfoli, frequéncia ultrassénica = 42 kHz, P = 160 W)

Fonte: Autoria prépria (2019)

Foram feitas duas séries com a proporc¢do [Ba]/ [Ti] = 1: Em temperatura
ambiente, variou-se o tempo de sintese: 5, 10, 20, 40 e 60 minutos. Na segunda
série, as sinteses ocorreram a uma temperatura de 54 °C (temperatura da agua
dentro da cuba onde estava o béquer) e variou-se o tempo: 5, 10 e 20 minutos.

Finalizadas as sinteses, as amostras foram colocadas em uma centrifuga e
lavadas com acido acético (0,1 M) e agua destilada. O procedimento de secagem e
lavagem foi repetido trés vezes com 4acido acético e com agua destilada.

Todas as etapas descritas acima, isto é, mistura dos reagentes, tempo e
temperatura de sintese, e secagem/lavagem, foram repetidas para a fabricagéo de
uma nova série de amostras considerando, agora, a propor¢do [Ba]/ [Ti] = 1.6.

Por fim, todas as amostras foram caracterizadas com o auxilio da técnica de
Difracdo de Raios-X (DRX) para a verificagcdo das fases formadas.

RESULTADOS E DISCUSSAO

A Figura 2 mostra os difratogramas de raio X das amostras obtidas a
temperatura ambiente (a) e a 54 °C (b) considerando-se a proporgdo [Ba]/ [Ti] = 1.
Em todos os casos observamos a formacgao de BaTiOs juntamente com um pouco
de BaCOs que ndo pode ser totalmente eliminado mesmo apds diversos processos
de lavagem.

Péagina | 3



f BQQQ

@ 2020
f\SICITE

UTFPR - CAMPUS TOLEDO

X Seminario de Extens&o e Inovagao
XXV Seminario de Iniciagao Cientifica e Tecnologica

23 a 27 de N ove m bro | Tol e do . P R UNIVERSIDADE TECNOLOGICA FEDERAL DO PARANA

CAMPUS TOLEDO

Figura 2 — Difratograma de raio x considerando-se a propor¢do [Ba]/[Ti] = 1: a)
temperatura ambiente; b) 54 °C
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Fonte: Autoria propria (2019).

A Figura 3 mostra os difratogramas de raio X das amostras obtidas a
temperatura ambiente (a) e a 54 °C (b) considerando-se a proporc¢do [Ba]/ [Ti] =
1.6. Tanto a proporg¢do entre os reagentes quanto a temperatura de sintese sdo
fatores determinantes para a formacdo de uma fase. Assim, a proporc¢ao de 1.6 e
a escolha por sintetizar o material a uma temperatura maior que a ambiente foram
escolhidas por favorecerem a formacgdo da fase tetragonal (Asiaie, 1996; Xu, 2002;
Moghtada, 2018). Em particular, a temperatura de 54 °C foi escolhida por ser a
Unica temperatura que a cuba de ultrassom consegue manter a dgua. Novamente,
observamos a formacdo do BTO e do BaCOs.

Figura 3 — Difratograma de raio x considerando-se a proporc¢do [Bal/ [Ti] = 1.6: a)
temperatura ambiente; b) 54 °C

+ BaTiO3 b)
* BCO Smin * 5min
* @ * H [
S S 2 O LA she A A s 2 e
E 10 min| 5 * 10 min|
7}
5 E
4 L3 2 4 + N i @
2L L s s de s A e s
20 min| * 20 min|
* *
Lhok»A U A F N G S S SIS W
+ 5 i Bk i e e B B s e i B s
20 25 30 35 40 45 50 55 60 65 70 75 80 20 25 30 35 40 45 50 55 60 65 70 75 80
26 (graus) 26 (graus)

Fonte: Autoria prépria (2019).

Inicialmente, o BTO encontrado em todas as amostras foi caracterizado como
sendo cubico (JCPDS 89-1428). Entretanto, existem trabalhos (HAYASHI, 2013;
HAKUTA 2005) que mostram que materiais que apresentam particulas muito
pequenas (didmetro ~ 10 nm) podem ndo apresentar o desdobramento do pico
em 260 =~ 45°, uma caracteristica marcante da fase tetragonal, devido ao
alargamento dos picos, dificultando, assim, a correta identificacao da fase.
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A comprovacdo da fase efetivamente formada pode ser feita mediante
(HAYASHI, 2013; HAKUTA 2005): (i) a andlise da razdo entre as intensidades (H) dos
picos referentes aos planos (111) e (200), respectivamente, e (ii) a comparagdo das
larguras de linha a meia altura (FWHM - Full Width at Half Maximum) dos mesmos
picos. Nesse caso, quando (Hi11/Ha00) > 1 € FWHMa00 > FWHM11; a fase pode ser
caracterizada como sendo tetragonal. Essas condi¢cdes foram encontradas apenas
na amostra preparada a 54 °C durante 5 min com a propor¢do [Ba]/[Ti] = 1 (Figura
2b) o que nos leva a concluir que o BTO formado nessa amostra apresenta a fase
tetragonal.

CONCLUSAO

Os resultados mostram que o tempo de sintese ndo exerceu grande influéncia
sobre a formacdo da fase tetragonal. Diferente da temperatura que foi um fator
determinante na obtencdo da fase tetragonal. Além disso, o método sonoquimico
mostrou-se, mais uma vez, ser um método simples e rdpido para promover reacdes
quimicas. Embora ndo tenhamos obtido uma fase pura, devido a presenca do
BaCOs; em todas as amostras, acreditamos que sua completa eliminacdo seja
possivel mediante o uso de outros elementos na lavagem além do tratamento
térmico.

ATIVIDADES NAO REALIZADAS

Os resultados aqui apresentados foram obtidos no segundo semestre de 2019
e envolveram amostras preparadas com as proporgSes [Ba]/ [Ti] = 1 e 1.6. No
primeiro semestre deste ano (2020) nds dariamos continuidade ao trabalho com o
intuito de analisar amostras preparadas com diferentes proporgdes entre os
reagentes: [Ba]/ [Ti] = 0.6; 0.8; 1.0; 1.2; 1.4. Entretanto, infelizmente, ndo foi
possivel dar prosseguimento ao trabalho por dois motivos: (1) no final de 2019 a
centrifuga, equipamento indispensdvel para a secagem das amostras apds a
sintese, quebrou e sé conseguimos arrumar no comeco de 2020; (2) quando a
centrifuga foi arrumada veio a pandemia causada pelo Covid-19 que interrompeu
as atividades na universidade.
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