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RESUMO

Diante do avango tecnoldgico e da necessidade crescente por materiais inovadores, que
integrem desempenho técnico e praticas ecologicamente corretas, surge uma demanda por
métodos que minimizem o impacto ambiental. Esta busca envolve a exploracdo de rotas de
sintese alternativas que recorrem ao uso de precursores sustentaveis e renovaveis, substituindo
0s processos convencionais baseados em reagentes quimicos com elevada toxicidade. Nesse
contexto, o desafio reside em conciliar inovacdo tecnoldgica e sustentabilidade, de modo a
maximizar o desempenho dos materiais e garantir a integridade ecologica, assegurando um
processo produtivo seguro, eficiente e ambientalmente responsavel. Assim, o presente trabalho
se propde a contribuir na area a partir de sinteses de ferritas utilizando o método sol-gel
modificado, com objetivo de avaliar a influéncia de precursores biopoliméricos na formagao
das fases cristalinas e propriedades dielétricas. A sintese incluiu o uso de mucilagens de
sementes de chia (Salvia hispdnica L.) como agentes reticulantes. A metodologia explorou a
utilizagdo da mucilagem tanto em sua forma integral quanto com separagdo das sementes, com
e sem adi¢do de acido citrico como agente complexante, a fim de compreender seus efeitos
sobre as formagdes de fases cristalinas, morfologia e propriedades dielétricas dos materiais
obtidos. Foram propostas duas concentragdes de mucilagem de chia (2% e 4%) em conjunto
com a proporcao de chia:precursores para produgdo de 1 g e 2 g de ferrita de cobalto, além da
inser¢ao de acido citrico na metade das amostras. As amostras foram calcinadas a 850 °C
durante 3 h, com rampa de 2 °C/min. Realizou-se caracterizac¢des estruturais por Difratomeria
de Raios-X (DRX) com refinamento Rietveld para analise de fases formadas, sendo observada
contribui¢do do acido citrico na cristalinidade e controle morfoldgico das particulas. Em
seguida, as amostras foram sinterizadas nas mesmas condi¢des da calcinagao apds aplicagdo de
pressdo uniaxial para formagao de pastilhas. A caracterizacao dielétrica das pastilhas se deu por
meio da técnica de sonda coaxial, na faixa de 0,2 a 8,0 GHz, e resultados sugerem correlagao
entre a presenca de fases amorfas nas amostras € o comportamento dielétrico observado. Os
resultados indicam o potencial dos materiais desenvolvidos para a aplicagdo em dispositivos de
comunica¢do, demonstrando que a rota proposta ¢ eficaz na obtengao de materiais com
propriedades controlaveis.

Palavras-chave: Sol-gel proteico. Ferrita de cobalto. Propriedades dielétricas. Biopolimero.



ABSTRACT

According to the technological advances and the growing need for innovative materials that
integrate technical performance and environmentally friendly practices, there is a demand for
methods that minimize environmental impact. That search explores alternative synthesis routes
using sustainable and renewable precursors, replacing conventional processes based on highly
toxic chemical reagents. In this context, the challenge lies in reconciling technological
innovation and sustainability to maximize the performance of materials and guarantee
ecological integrity, ensuring a safe, efficient and environmentally responsible production
process. Thus, this work aims to contribute to the area by synthesizing ferrites using the
modified sol-gel method, with the aim of evaluating the influence of biopolymer precursors on
the formation of crystalline phases and dielectric properties. The synthesis included the use of
mucilage from chia seeds (Salvia hispanica L.) as cross-linking agents. The methodology
explored the use of mucilage both in its integral form and with separation of the seeds, with and
without the addition of citric acid as a complexing agent, aiming to understand its effects on the
formation of crystalline phases, morphology and dielectric properties of the materials. Two
concentrations of chia mucilage (2% and 4%) were proposed together with the ratio of
chia:precursors to produce 1 g and 2 g of cobalt ferrite, as well as the addition of citric acid to
half of the samples. The samples were calcined at 850 °C for 3 h, with a 2 °C/min step.
Structural characterization was carried out using X-ray diffraction (XRD) with Rietveld
refinement to analyze the phases formed, observing the contribution of citric acid to the
crystallinity and morphological control of the particles. The samples were then sintered under
the same calcination conditions after applying uniaxial pressure to form pellets. The dielectric
characterization of the pellets was carried out using the coaxial probe technique, in the 0.2 to
8.0 GHz range, and the results suggest a correlation between the presence of amorphous phases
in the samples and the dielectric behavior observed. The results indicate the potential of the
materials developed for application in communication devices, demonstrating that the proposed
route is effective in obtaining materials with controllable properties.

Keywords: Protein sol-gel. Cobalt ferrite. Dielectric properties. Biopolymer.
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1. INTRODUCAO

As pesquisas relacionadas a ciéncia dos materiais t€ém recebido interesse cientifico
significativo na area de telecomunicagdes, devido a possibilidade de miniaturizacdo de
dispositivos de micro-ondas, desenvolvimento de materiais com propriedades eletromagnéticas
unicas e, a partir de aplicagdes de materiais especificos, melhorar sistemas existentes (Adersh
et al., 2022; Rao et al., 2024).

O desenvolvimento de nanomateriais com caracteristicas especificas requer controle
apropriado de parametros como tamanho de graos, temperatura e tempo de sinterizacdo, taxa
de resfriamento, entre outros (Rao et al., 2024). As condigdes nas quais os materiais sao
formados influenciam sua morfologia, dimensionalidade, distribuicdo de particulas,
composi¢ao quimica e, consequentemente, suas propriedades (Saleh, 2020; Shende et al., 2021;
Zarbin, 2007). As ferritas sdo exemplos de materiais ceramicos que podem apresentar
modificagdes em suas estruturas cristalinas e em suas propriedades elétricas € magnéticas, em
decorréncia das condi¢des de sintese (Aratjo et al., 2023; Channagoudra et al., 2021; Matias,
2021; Matias et al., 2021).

Ha diversos métodos de sintese relatados para o desenvolvimento de nanomateriais de
tamanho e estrutura especificos, os métodos mais baratos e rentdveis sao os métodos quimicos
umidos (Pydiraju et al., 2021). Dentre eles, o método sol-gel segue ganhando destaque na
producdo de particulas cristalinas com alta pureza e homogeneidade, além de ser altamente
confiavel e eficiente no controle do tamanho de particula (Afshari et al., 2019; S. J. Kumar et
al., 2020; Pydiraju et al., 2021).

Além de exigir um numero menor de etapas no processo, o0 método sol-gel oferece
flexibilidade no uso de precursores alternativos e ecologicamente corretos, como agua de coco,
gelatina, goma de caju ou quitosana, caracterizando o sol-gel proteico (Matias, 2021). O uso de
biopolimeros torna o esse processo mais sustentavel, ja que sao materiais derivados de fontes
naturais e ndo toxicos. De modo geral, polimeros de base bioldgica, como polissacarideos,
lipideos, proteinas, mucilagens ou combinagdes deles, sdo precursores promissores no
desenvolvimento de filmes e compoésitos com propriedades novas ou aprimoradas,
comportamento térmico mais adequado e estabilidade (Aggeli, 2022; Rabeie & Mahmoodi,
2024). Os polissacarideos mucilaginosos, como os provenientes das sementes de chia e linhaga,

apresentam propriedades quimicas e fisicas Uteis para aplicagdes como agentes reticulantes,

14



como alta capacidade de absor¢do de agua e formacao de matriz gelificada (Allafchian et al.,
2017; Mahmoodi & Javanbakht, 2021).

A ideia de utilizar precursores naturais advindos de organismos vivos, como plantas e
microrganismos, para a formacdo de nanoparticulas estd ligada ao conceito conhecido como
sintese verde e que, apesar de apresentar uma quantidade reduzida de pesquisas em comparagao
aos métodos convencionais, tem despertado interesse em diversos setores, pois permite um
processo mais econdomico e ambientalmente seguro (Chandrani et al., 2024; Tamboli et al.,
2023). A fim de responder aos desafios modernos, ¢ buscado o desenvolvimento de dispositivos
eletronicos baseados em materiais biodegradaveis, facilitando o gerenciamento de descarte de
residuos, reduzindo o uso de substancias toxicas e impulsionando a eletronica sustentavel (L1
et al., 2020).

Nesse contexto, as sementes de chia apresentam um potencial a ser investigado,
especificamente na rota sol-gel, para obtencao de ferrita visando aplicagdes em dispositivos de
comunica¢do de micro-ondas dentro do conceito da sintese verde e eletronica sustentavel. O
presente trabalho estd organizado em 3 etapas principais, dividas em 4 se¢des. A Sec¢do 1
contém a introdugdo do trabalho e seus objetivos. Na Secdo 2, apresenta-se uma revisao tedrica
sobre nanomateriais, estruturas cristalinas como ferritas, e suas aplicagdes. A Se¢o 3, descreve
detalhadamente os materiais e métodos utilizados, além das caracterizagdes realizadas. Na
Secao 4, sao discutidos os resultados das analises microestruturais ¢ dielétricas. Para melhor
visualizar o fluxo de trabalho, foi elaborado um fluxograma, apresentado na Figura 1, que
resume as principais etapas.

Figura 1 — Etapas do trabalho.

: Proposta de Analises
Referencial : . :
, metodologia de microestruturais
teorico . e, -
sintese e dielétricas
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1.1.  Objetivos

Este trabalho tem como principal objetivo propor uma modificagao na técnica sol-gel,
baseada na utilizagdo de mucilagens de sementes de chia, para a obtencao de ferritas de cobalto
com potencial aplicagdo em dispositivos de comunicacdo, contribuindo para o avanco de

alternativas ecologicas em nanomateriais dielétricos.

1.2.  Objetivos especificos

Para alcancar o objetivo geral, as seguintes metas detalhadas foram estabelecidas:

e Determinar a rota de sintese a ser utilizada;

e Aplicar a proposta de mucilagem na rota de sintese escolhida;

e Sintetizar ferritas de cobalto;

e Realizar a caracterizagdo estrutural para comprovacao de formagao de fases de ferritas;

e Preparar as pastilhas dos materiais desenvolvidos;

e Realizar a caracterizacdo dielétrica para mensurar a permissividade relativa dos
materiais desenvolvidos;

e Analisar a morfologia dos materiais;

e Avaliar como as propostas de sintese influenciaram as propriedades dos materiais
produzidos;

e Propor aplicagdes para os materiais de acordo com suas propriedades.
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2. NANOMATERIAIS

Os materiais podem ser descritos como substancias, ou misturas de substancias, que
possuem caracteristicas (magnéticas, mecanicas, cataliticas, elétricas, entre outros.) que os
tornam uteis em produtos, dispositivos, estruturas e maquinas (ZARBIN, 2007). Nanomateriais
(NM) sao definidos como materiais compostos por um conjunto de substancias no qual
apresentam ao menos uma dimensao em escala nanométrica (<100 nm) (ASHA ¢ NARAIN,
2020). A dimensao de um solido especifico influencia significativamente o comportamento dos
atomos que o constituem (LOOS, 2014). Além disso, algumas propriedades que sdo observadas
em nanomateriais, podem ser compreendidas a partir do estudo da relagdo estrutura-propriedade
(ZARBIN, 2007). Os estudos acerca desses materiais contribuem para o surgimento de
pesquisas em diversas areas, além de fomentar o avango da Nanociéncia e Nanotecnologia
(ZARBIN, 2007).

A Nanociéncia consiste na interpretagao dos fendmenos e na manipulacao de materiais
em escala atdmica, enquanto a Nanotecnologia compreende o desenvolvimento, caracterizagao
e aplicagdo de materiais e dispositivos, adaptando suas dimensdes e formas para nanoescala
(KOLAHALAM et al., 2019; MATIAS, 2021; SALEH, 2020). A principal diferenga entre
ambos ¢ que a Nanociéncia ¢ responsavel por fornecer o conhecimento sobre o arranjo atdmico
e suas propriedades bdsicas em nanoescala, ao passo que a Nanotecnologia se refere a
tecnologia empregada para manipular a matéria, visando a producdo de nanomateriais com
caracteristicas especificas (KOLAHALAM et al., 2019).

O conhecimento sobre materiais, com suas propriedades macroscopicas, depende
fundamentalmente da analise e entendimento de sua estrutura microscopica, demonstrando a
direta relac@o entre quimica e materiais (MATIAS, 2021). A 4rea da quimica que se dedica a
compreensdo de propriedades e aplicagdes de materiais ¢ chamada de Quimica dos Materiais,
e abrange quatro elementos essenciais para o desenvolvimento de destes (MATIAS, 2021;

ZARBIN, 2007):

(I) sintese/preparaciio - que se caracteriza pela compreensao das reagdes
quimicas e metodologias que levam a produgdo de determinados materiais, estudo de
diferentes reagentes e precursores, desenvolvimento de novas rotas de preparagdo e
modificacdo e aprimoramento de rotas ja existentes, otimiza¢do e planejamento de
processos que levem a produgdo de diferentes materiais. Um controle sintético
permite a obtencdo de materiais com diferentes graus de pureza, cristalinidades e
estruturas cristalinas, tamanhos de particulas, reatividades superficiais, além da

producdo de novos materiais, com composigdes e estruturas inéditas; (II)
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caracterizaciio - que langa mdo da utilizagdo de técnicas quimicas e fisicas para
compreensdao de diferentes aspectos relacionados a composi¢do (relagdo
estequiométrica, presenca de defeitos, estados de oxidagdo, etc.) e estrutura (amorfo
ou cristalino, fase cristalina, ligacdes quimicas, etc.) de materiais, além de intera¢des
especificas entre fases (para materiais multifasicos), tamanhos e formas de particulas,
etc.; (IIT) estudo de propriedades e relacio estrutura-propriedade - que visa a
determinacdo das diferentes propriedades dos materiais (elétricas, 6ticas, magnéticas,
cataliticas, mecanicas etc.), 0 mecanismo pelo qual estas propriedades se manifestam,
e as relagdes existentes entre uma propriedade especifica e a estrutura/composigdo do
material; (IV) aplicacdes - que aproveita uma propriedade especifica de um material
para sua utilizagdo como componente ativo em dispositivos, maquinas, sistemas etc.

(ZARBIN, 2007, p. 1469-1471).

A Nanociéncia e a Nanotecnologia apoiam-se no fato de que as propriedades dos
materiais sdo influenciadas pelo tamanho das particulas, o que possibilita o desenvolvimento
de novos materiais, novas propriedades e aplica¢des (SALEH, 2020; ZARBIN, 2007). Ou seja,
¢ possivel modular as propriedades de diferentes classes de materiais (metais, semicondutores,
ceramicas, polimeros, compositos), sem necessariamente alterar sua composi¢ao quimica ou
estrutura tridimensional, por meio do controle do tamanho e formato das particulas (ZARBIN,
2007).

Além da relacio com o tamanho das particulas, os nanomateriais (NMs) sdo
categorizados também por sua morfologia, propriedades e natureza dos seus constituintes,
podendo ser apresentados como, por exemplo, nanoparticulas metalicas, nanomateriais a base
de carbono ou lipideos, nanomateriais semicondutores, nanomateriais poliméricos
(KOLAHALAM et al., 2019; SALEH, 2020) entre outros. Os nanomateriais sdo divididos de
acordo com alguns critérios, em relacdo a sua dimensionalidade, categorizam-se em quatro

classes, como observado na Figura 2.
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Figura 2 — Ilustragdo esquematica de classificacdo de nanomateriais.
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Fonte: Adaptado de Saleh (2020)

Na classificacdo 0D, os NMs apresentam as trés dimensdes em nanoescala e,
geralmente, sdo nanoparticulas; Ja na unidimensional (1D), encontram-se os nanomateriais que
possuem apenas uma dimensdo em nanoescala, onde os nanobastdes, nanotubos e nanofios
estdo relacionados a essa classificagdo; Bidimensional (2D) sdo os nanomateriais que
apresentam duas de suas dimensdes em nanoescala, sendo representados como filmes finos, por
exemplo; Tridimensional (3D) ou sélido massivo (“bulk”) é a classificagdo dada aos
nanomateriais onde nenhuma de suas dimensdes estd em nanoescala, combinam-se varios
nanocristais em diferentes dire¢cdes, como espumas, policristais, fibras, feixe de nanofios, feixe
de nanotubos, etc (KOLAHALAM et al., 2019; SALEH, 2020; VOLLATH, 2013).

A utilizacdo de diferentes pardmetros, como variagdes em rotas de sinteses e de
temperatura, permite um controle do tamanho de particulas dos nanomateriais (KOLAHALAM

et al.,, 2019). Os métodos de sintese de nanoparticulas apresentam diferentes abordagens,
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incluindo as abordagens fop-down e bottom-up (SALEH, 2020; SHENDE et al., 2021). A
primeira abordagem consiste na obtencao de particulas menores de um material sélido através
da aplicagdo de forga externa, enquanto na segunda abordagem a producao de nanoparticulas
ocorre a partir de atomos de liquido ou gis com base na transformagdo a nivel atomico
(SHENDE et al., 2021; VOLLATH, 2013). A preferéncia pela abordagem bottom-up ¢ um dos
vieses que distinguem a nanotecnologia das tecnologias convencionais (VOLLATH, 2013).

As condi¢des experimentais influenciam significativamente a morfologia, o tamanho e,
consequentemente, as propriedades das nanoparticulas, o que torna a sele¢ao da rota de sintese
uma etapa crucial para defini¢do das caracteristicas e aplicabilidade do nanomaterial a ser
desenvolvido (SALEH, 2020; SHENDE et al., 2021; ZARBIN, 2007). As nanoparticulas sdao
sintetizadas principalmente por métodos fisicos, quimicos e bioldgicos, sendo os métodos
quimicos de sintese amplamente utilizados (SHENDE et al., 2021). Os métodos de sintese
quimica incluem a técnica sol-gel, deposicdo quimica de vapor, hidrélise, método quimico
umido, eletrodeposi¢cdo e outros (EDELSTEIN ¢ CAMMARATRA, 1998; KUPPUSAMY et
al., 2016).

No geral, os métodos de sintese de nanoparticulas ndo sdo ecologicamente sustentaveis,
uma vez que utilizam produtos quimicos toxicos para o fim, podendo resultar na toxicidade
durante o processo e na aplicagdo dos subprodutos (KUPPUSAMY et al., 2016). Neste
contexto, torna-se necessario compreender assim a importancia de pesquisas que abranjam
novas perspectivas a partir de sinteses verdes e a motivagdo na investigagdo de métodos

alternativos no desenvolvimento de nanomateriais cristalinos seguros e ecologicamente viaveis.

2.1. Estrutura cristalina

A disposicao espacial dos 4&tomos, moléculas ou ions em um material s6lido determina
arelacdo entre sua estrutura e propriedades, podendo este ser amorfo (particulas ndo apresentam
arranjo geométrico definido) ou cristalinos (possui arranjo geométrico bem definido)
(MATIAS, 2021). Os materiais cristalinos t€ém ordem de longo alcance, uma vez que sdo
formados pelo empilhamento de copias idénticas de uma célula unitdria (menor parte da
sequéncia tridimensional), sendo assim, qualquer ponto de um cristal ¢ idéntico ao arranjo em
outro ponto qualquer equivalente (MATIAS, 2021; TILLEY e ANDRADE, 2014). Portanto, a
célula unitaria descreve a simetria, geometria e arranjo espacial atomico do cristal (MATIAS,
2021). A Figura 3 representa de forma grafica uma célula unitaria, demonstrando os angulos

a,B ey, arestas a,b e ce as faces A, Be C.
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Figura 3 — Notacdo de uma célula unitaria.

Fonte: Giacovazzo (2002).

As células unitarias sdo apresentadas em trés principais configuragdes, sendo estas:
Cubica Simples ou Primitiva (atomos nas extremidades de um cubo simples), Ctibico de Corpo
Centrado (atomos nos cantos € no centro de um cubo), Cubico de Face Centrada (atomos nas
extremidades, no centro e em cada face de um cubo) (MATIAS, 2021).

Assim, a forma e o arranjo das fases dos cristais os distinguem — redes Bravais - e sdo
utilizados para classifica-los em familias e classes cristalinas (SILVA, 2019; TILLEY e
ANDRADE, 2014), conforme apresentado no Quadro 1.

Quadro 1 — Sistemas cristalinos.

Familia Sistema cristalino Relac¢odes axiais
cristalina
Isométrica Cubico a=b=c¢ a=0B=y=90°
Tetragonal Tetragonal a=b #c a=B=y=90°
Ortorrombica Ortorrombico a¥b #¢ a=pf=y=90°
Monoclinica Monoclinico a#b #c a=90°B +#90°y
= 90°
Anortica Triclinico a#b#cg a#90°B +90°y
# 90°
Hexagonal Hexagonal a=>b+#cg a=pf=90°y
= 120°
Conjunto de Trigonal ou a=>b=c¢ a=B=vyou
eixos romboédrico a’'=b #c,
hexagonais a =B =90°Y
= 120°(eixos hexagonais)

Fonte: Tilley e Andrade (2014).

As familias e sistemas cristalinos sao classificados conforme a relagao de angulos entre
arestas (a, 3 e y, dados em valores absolutos) e comprimento das arestas (a, b e ¢, dados em
valores relativos), sendo estes parametros chamados de rede cristalina ou pardmetros de rede
(MATIAS, 2021; TILLEY e ANDRADE, 2014). Suas configuragdes sendo representadas

graficamente na Figura 4.
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Figura 4 — Reticulos de Bravais.
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Fonte: Atkins, Jones e Laverman (2018).

Na Figura 4, ¢ possivel visualizar as Redes de Bravais das 7 células unitarias simples
perante suas configuragdes. As estruturas cristalinas podem ser expressas em termos de 14
padrdes basicos, nomeados de reticulos de Bravais, onde P significa primitiva; 1, corpo
centrado; F, faces centradas; C, com um ponto reticular em faces opostas; R, romboédrico
(romboedro ¢ um paralelepipedo obliquo de lados iguais) (ATKINS, JONES e LAVERMAN
2018).

Algumas técnicas, como Difratometria por Raios-X (DRX) e a Microscopia Eletronica
de Varredura (MEV), sdo utilizadas para as caracterizagdes microestruturais de materiais. Essas
abordagens sdo essenciais para investigar a relacdo entre estrutura e propriedades. Sao
amplamente utilizadas em diversos trabalhos, incluindo a caracterizagao de materiais cerdmicos
e complexos como ferritas (RANI et al., 2022; SILVA, 2019). Estes materiais apresentam
caracteristicas interessantes para aplicacdo em micro-ondas e serdo abordados com mais

detalhes nos topicos seguintes.
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2.2. Ferritas

As ferritas s3o materiais ceramicos magnéticos de diferentes estruturas cristalinas
(espinélio, granada, magnetoplumbita e perovskita), nas quais apresentam particularidades e
propriedades distintas (SILVA, 2019). A estrutura espinélio ¢ definida por um 6xido ternario
cuja férmula molecular geral ¢ MFe,0,, onde M é um metal divalente, como Zinco (Zn?%),
Niquel (Ni?%), Cobalto (Co?%), entre outros (SILVA, 2019; SUTKA e MEZINSKIS, 2012).
Sua célula unitaria possui oito MFe,0,, nas quais 32 ions de oxigénio formam uma estrutura
compacta cubica resultando em 96 sitios intersticiais disponiveis, onde 64 sdo tetraédricos e 32
sdo octaédricos (PRASAD et al., 2019). E possivel observar na Figura 5 a disposi¢do dos

atomos bi e trivalentes da estrutura espinélio.

Figura 5 — Representagdo esquematica da estrutura espinélio.

‘ TETRAEDRICOS J OCTATEDRICOS .oxueémo
Fonte: Adaptado de Sutka e Mezinskis (2012).

No arranjo, os sitios tetraédricos sdo ocupados pelos cations bivalentes, enquanto os
sitios octaédricos sdo ocupados pelos cations trivalentes (SILVA, 2019). Com base na ocupagao
do cation em locais intersticiais, a estrutura espinélio ¢ classificada em trés principais tipos:
espinélios normais, espinélios invertidos ¢ mistos (MANJUNATHA et al., 2019).

No espinélio normal, céations bivalentes (M2%) ocupam sitios tetraédricos e cations
trivalentes (Fe3") ocupam sitios octaédricos, enquanto na estrutura de espinélio inverso,

metade dos fons Fe3* ocupam os sitios tetraédricos e o restante ocupa os sitios octaédricos
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(PRASAD et al., 2019; MANJUNATHA et al., 2019; SILVA, 2019; NARANG; PUBBY,
2021). As ferritas de espinélio misto sdo aquelas com ocupagdo intermediaria entre espinélios
normais ¢ inversos (MANJUNATHA et al., 2019). As representagdes ilustrativas dessas
estruturas sdo apresentadas na Figura 6.

Figura 6 — Estruturas (a) espinélio normal e (b) inverso.

(a) (b)

@ Oxigénio oM orF
Fonte: Adaptado de Sanchez-Lievanos; Stair; Knowles (2021).

O tipo de estrutura determinara as propriedades que serdo apresentadas pelo material.
As ferritas estdo entre as nanoparticulas que possuem propriedades magnéticas e elétricas,
tornando-se Uteis em sensoriamento de gas, dispositivos de armazenamento de energia, entre
outros (PRASAD; RAMESH; SRINIVAS, 2019).

As caracteristicas estruturais desses materiais dependem da etapa de calcinagdo, na qual
consiste em remover 0os compostos organicos provenientes da rota de sintese utilizada, além de
atuar como um processo de coalescimento dos graos, mas sem o objetivo de formar um sdlido,
como na sinterizagdo (SILVA, 2019). Em alguns trabalhos, como Ounacer et al. (2020) e
Purnama e Wijayanta (2019), a ferrita de estrutura espinélio cubica obteve boa cristalizagao
entre 800 e 900 °C, variando a duragao utilizada, para controlar a pureza das fases e o tamanho
do cristalito desejado, entre 2 e 6h.

Em Rana et al. (2015), para esse mesmo tipo de estrutura, o método utilizado foi o
precursor de citrato, no qual é baseado na complexagdo de ions metalicos com &cido citrico.
Nesse estudo, os materiais foram pré-sinterizadas a 700 °C e a faixa de temperatura utilizada
para a calcinacdo foi entre 900 e 1100 °C, durante 3h. A amostra sinterizada a 700 °C e
calcinada a 900 °C apresentou a — Fe, 05 como fase secunddria. Nesse processo, a temperatura
de calcinagdo, o tempo de duragdo e taxa de aquecimento sdo parametros de grande importancia

para a obtencao de produtos com baixo teor de impurezas.
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2.2.1. Aplicagdes das ferritas

As ferritas sdo materiais utilizdveis em uma gama de aplicagdes, pois possuem
propriedades elétricas e magnéticas que os tornam Uteis em diferentes configuragdes. Possuem
grande reconhecimento, principalmente, em aplicagdes envolvendo a otimizacdo de
caracteristicas de antenas de microfita, como apresentado por Naagar et al. (2021) que
sintetizou e caracterizou ferrita de cobalto (CoFe,0,). Neste trabalho foram realizadas

investigacdes para obter caracterizagoes elétricas, como visualizado na Figura 7.

Figura 7 — Caracterizagdo dielétrica de CoFe,0, com (a) permissividade elétrica e (b)
tangente de perdas.
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Fonte: Naagar et al. (2021).

As nanoparticulas apresentaram comportamento dielétrico estavel ao longo da faixa de

frequéncia estudada. Além disso, foi verificado também suas propriedades magnéticas, como

apresentado na Figura 8.
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Figura 8 — Verificacdo de propriedades magnéticas de Ferritas de Cobalto.
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Fonte: Naagar et al. (2021).

Foi observado baixos valores de tangentes de perdas (naordem de 1072 e 1073)
acompanhados de comportamento magnético e dielétrico na faixa de 1 GHz a 6 GHz. Essas
caracteristicas tornam as ferritas atrativas as aplicagcdes em antenas de microfita. Jemmeli et al.
(2020) validou uma antena tipo patch operando em trés bandas de frequéncia (3,3, 3,7 e 7,54
GHz) com substrato baseado em ferrita, o resultado do bom casamento de impedancia nas trés
faixas pode ser visualizado na Figura 9.

Figura 9 — Medicao do parametro de reflexao.
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Fonte: Jemmeli et al. (2020).
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O dispositivo apresentou resposta satisfatoria, o que foi evidenciado através da alta
eficiéncia de radiagdo nas frequéncias de operagdo. Além disso, houve significativa redugao
das dimensdes fisicas da antena, confirmando a viabilidade de aplicar ferritas de cobalto em
aplicagdes de miniaturizagdo de dispositivos de comunicagdo sem comprometer seu
desempenho.

Em aplicagdes na biomedicina, ferritas de cobalto de estrutura espinélio cubica foram
sintetizadas por sintese verde por Dhanda et al. (2023), utilizando aloe vera como combustivel.
Essas nanoparticulas foram avaliadas quanto sua capacidade de inibir o crescimento do fungo

Candida albicans e apresentaram resultado satisfatério ao indicar agdo antimicrobiana.

3. METODOS DE SINTESE

Os materiais podem apresentar determinadas propriedades, em maior ou menor
intensidade, em decorréncia do método de preparagdo. Existem diversos métodos de sintese
relatados na literatura, objetivando tamanhos reduzidos de cristalitos, como o método ceramico,
coprecipitagdo, sintese de combustdao, hidrotérmico, sol-gel, entre outros (PRASAD et al.,
2019). Ha evidéncias crescentes que o método sol-gel produz materiais melhores, dentre eles
ceramicas de maior qualidade, e que permanecerd possuindo um papel crucial no
desenvolvimento de materiais avancados (EDELSTEIN e CAMMARATRA, 1998). A Figura
10 representa a etapa atual deste trabalho.

Figura 10 — Etapa atual do presente trabalho.
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3.1.  Sol-gel proteico

O método sol-gel foi primeiramente proposto por Hench e West (1990). Na terminologia
utilizada, “sol” refere-se ao estado liquido onde ocorre uma dispersdo de particulas coloidais,
enquanto “gel” ¢ o termo que define o sistema com estrutura solida resultante (SILVA, 2019).
Consiste em um método para sintetizar diversas nanoestruturas, no qual ocorre a formagao de
uma rede de 0xidos com reagdes gradualmente condensadas de precursores moleculares em um
meio fluido, sob calor ¢ agitagio (ALABADA et al., 2023; MERSAGH DEZFULI e SABZI,
2019).
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Para a obtengdo da fase final, é necessario atravessar trés processos Sucessivos:
hidrolise, aglutinagdo e condensagao (SILVA, 2019). A Figura 11 esquematiza a técnica, junto
com o tratamento térmico.

Figura 11 — Fluxograma do método sol-gel.
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Fonte: Holanda (2015).

Na hidrélise, moléculas precursoras, como alcoxidos metalicos, reagem com agua
substituindo grupos alcoxi (-OR, sendo R uma varidvel referente aos diferentes tipos de cadeias
de carbono ligados ao oxigénio) por grupos hidroxila (-OH), havendo a formagdo de pequenas
particulas suspensas; Em seguida, ocorre a aglutinagdo, onde as moléculas hidrolisadas se
aproximam e formam pequenas redes, dando inicio a polimerizacdo; Por fim, ocorre a
condensagao, no qual as particulas interagem, formando ligacdes e resultando em uma estrutura
tridimensional porosa (BOKOV et al., 2021).

Na literatura, o método sol-gel ¢ tratado como o mais confidvel para producdo de
materiais, uma vez que resulta em materiais mais homogéneos e de tamanho controlado, além
de ser uma das rotas de sinteses menos demoradas entre os métodos quimicos umidos
(PRASAD et al., 2019). Esse método exige um niimero menor de etapas no processo € permite
variagdes, como o uso de precursores ricos em proteinas ecologicamente corretas (agua de coco,
gelatina, goma de caju, quitosana, entre outros) como substitutos para os alcoxidos
convencionais, sendo o chamado sol-gel proteico (MATIAS, 2021).

A quitosana ¢ um biopolimero que atua como agente reticulante na sol-gel, sendo
utilizada, por exemplo, na formag¢do de materiais cerdmicos e filmes finos. De modo geral,
polimeros de base biologica, como polissacarideos, lipideos, proteinas, mucilagens ou
combinagdes deles, sdo promissores para o desenvolvimento de filmes finos (AGCELI, 2022).

Nesse contexto, pesquisas sobre a utilizagao de mucilagens especificamente na rota sol-gel para
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sintese de materiais possuem carater inovador e disruptivo, sendo esta proposta apresentada em

detalhes no proximo tépico.
3.2. Proposta de aplicacio de mucilagem

Savia hispanica é o nome cientifico para chia, uma espécie vegetal pertencente a familia
Laminacae, originaria do Sul do México, amplamente conhecida por seus beneficios

nutricionais (WOOD ET AL., 2022). As sementes de chia podem ser visualizadas na Figura 12.

Figura 12 — Sementes de chia.

As sementes de chia apresentam tendéncia de aumentar seu volume em resposta ao
aumento da umidade relativa do ar ou quando sdo imersas em solu¢do durante algum tempo
(90-120 minutos), em decorréncia de capacidade de absorver 4gua (LOPES, 2017; MUNOZ-
TEBAR et al., 2022). Quando postas em ambiente aquoso durante um tempo, produz um gel de
mucilagem transparente composto de polissacarideos, fato esse que desperta o interesse na
utilizagdo como agentes espessantes, gelificantes e estabilizantes, tornando-se 1til na sintese de
filmes e revestimentos ecologicos (AGCELI, 2022; CUOMO et al., 2020).

A proposta deste trabalho consiste na aplicagdo de mucilagem, proveniente de sementes
de chia, como agente reticulante na sintese por sol-gel para a producao de ferrita de cobalto. O
processo utilizado para as obtengdes das mucilagens neste trabalho consiste na hidratacao das

sementes, como relatado por Lopes (2017), e € descrito na Figura 13.
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Figura 13 - Extragdo aquosa de mucilagem das sementes de chia.
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3.3. Analise de proporc¢des de sementes e separacio de mucilagens

Foram realizadas variagdes na quantidade de massa das sementes para verificacao da
quantidade de mucilagem obtida, sendo essas variagdes categorizadas em amostras e
apresentadas na Tabela 1.

Tabela 1 — Amostras para preparagao de mucilagem de chia.

Quantidades
Amostra Agua destilada (mL) Massa de sementes (g)
Cl 50 1
C2 50 2
C4 50 4

ApoOs a hidratagao das sementes de chia, foram realizadas tentativas de separagao da

mucilagem das sementes, o primeiro método foi o de peneiramento simples.

3.3.1. Peneiramento da mucilagem

Embora tenham sido utilizadas peneiras e tecidos de diferentes malhas, o processo
demonstrou ser ineficaz para a separagao total, devido a mucilagem apresentar comportamento
reoldgico complexo. A mucilagem apresentou capacidade de reorganizar sua estrutura diante
da aplicagdo de forcas de cisalhamento, o que comprometeu a fluidez da mucilagem e dificultou
sua passagem através das malhas da peneira. Além disso, observou-se possivel comportamento
tixotropico do material, evidenciado a partir da redu¢do temporaria de viscosidade sob agitacao

mecanica e pela subsequente recuperagdo da viscosidade original apds um tempo em repouso.
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Em decorréncia dessa observagdo, foi avaliado também o comportamento das
mucilagens submetidas a agdo de um misturador doméstico, com objetivo de verificar se haveria
alteragdo mais significativa de viscosidade em comparagdo a agitagdo mecanica empregada

apenas com o peneiramento.

3.3.2. Misturador doméstico

As mucilagens obtidas a partir do mixer Philco MX900PI, apresentaram melhores
repostas em comparagdo ao uso apenas da peneira, fato que confirma a presenca de tixotropia,
uma vez que elas apresentaram redug@o acentuada de viscosidade durante o uso do misturador,
seguida da recuperacao gradual das caracteristicas reoldgicas iniciais apds o repouso. A Figura

14 apresenta o resultado das mucilagens ao peneiramento apos uso do misturador.

Figura 14 — Mucilagem C2 ap6s processo de agitacdo com misturador, seguido de
peneiramento

Embora ndo tenha possibilitado a apresentagdo de fase homogénea - havendo, inclusive,
impurezas suspensas, devido a fragmentacao de algumas sementes pelo contato com as hélices
do misturador - o processo permitiu entender o comportamento das mucilagens sob agitagao
mecanica. Além disso, os aspectos reoldgicos identificados foram determinantes para a escolha
do método alternativo de separagdo, mais adequado as propriedades fisico-quimicas do

material.
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3.3.3. Centrifugagdo

Considerando as limitagdes dissertadas anteriormente, decorrentes da aplicagdo do
peneiramento e da agitacdo com o misturador para separacdo, optou-se pelo método de
centrifugacdo. A configuracdo de rotagdo e tempo foi definida com base em testes preliminares
de separacdo, sendo adotada aquela que apresentou melhor desempenho. Foi utilizada

centrifuga de bancada EEQ-9004/B a 2000 rpm durante 30 minutos, observada na Figura 15.

Figura 15 — Centrifuga de bancada utilizada.

As amostras C1 e C4 ndo apresentaram resultados satisfatorios de separagdo de
sementes e consisténcia de mucilagem. A amostra C1, em decorréncia da quantidade menor de
sementes de chia utilizada, apresentou-se em estado mais liquido, enquanto a amostra C4 com
maior massa de chia apresentou maior resisténcia a separacdo das sementes. Portanto, foi
aplicado os parametros da amostra C2 e C4 para o desenvolvimento da segunda etapa de
sinteses do trabalho. Na Figura 16, € possivel verificar o resultado da centrifugacdo da amostra

C2 em relacdo a separacdo de mucilagem das sementes de chia.
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Figura 16 — Mucilagem (a) antes ¢ (b) depois da centrifugacao

Além da separagdo de fases entre mucilagem e sementes, ¢ possivel observar também
que o método de centrifugacao possibilitou em um resultado mais limpido em comparacao ao
obtido a partir da separagdo com agitacdo mecanica por misturador e peneiramento, como
demonstrado anteriormente na Figura 14. A mucilagem separada foi coletada por meio de pipeta

para posterior processo de sintese.

3.4. Aplicacio da mucilagem nas sinteses de ferritas de cobalto

As mucilagens obtidas foram utilizadas para a sintetizagdo de ferritas de cobalto. A
escolha do nitrato de cobalto, Co(NO5), - 6H,0, ¢ nitrato de ferro, Fe(NO3)s - 9H,0,como
precursores ocorreu, além da disponibilidade, devido a ampla documentacdo cientifica em
estudos voltados a obtengao desse tipo de estrutura cristalina, cujas propriedades estruturais tém
sido extensivamente investigadas. Foram realizados calculos estequiométricos para a
determinagdo das quantidades de precursores na sintese de 1 g de ferrita de cobalto, observados
na Tabela 2.

Tabela 2 — Precursores para sintese de 1 g de ferrita de cobalto.

Produto Quantidades
Mucilagem 50g
Nitrato de Cobalto 1,24 g
Nitrato de Ferro 344 ¢
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3.4.1. Mucilagens com sementes

Embora o método mais eficiente de separagao de mucilagem tenha sido definido, optou-
se por realizar a sintese com a mucilagem que possuia sementes para avaliar o nivel de
influéncia que as sementes podem causar no resultado final do p6 apds a calcinagdo. Foram
realizadas variagdes na quantidade de massa das sementes para verificacdo da viscosidade de
mucilagem obtida, sendo essas variagdes categorizadas em amostras e apresentadas na Tabela
1 do topico 3.3. Baseado nas Tabelas 1 e 2, os 50 mL de dgua destilada foram mantidos como
referéncia, enquanto as massas de ferrita de cobalto e sementes de chia foram variados
proporcionalmente, conforme apresentado na Tabela 3.

Tabela 3 — Especificacdes das amostras para sintese de ferrita de cobalto.

Quantidades
Amostra Agua Massa de Nitrato de Nitrato de ; PTOP qr?ao .
destilada (Agua:Chia:Ferrita)
(mL) sementes (g) Cobalto (g) Ferro (g)
Cl 50 1 1,24 3,44 1:1:1
C2 50 2,48 6,88 1:2:2
C4 50 4 4,96 13,76 1:4:4

As amostras, com suas respectivas especificagdoes, foram utilizadas nas sinteses de
ferrita de cobalto por rota sol-gel. As sinteses foram realizadas dentro de uma capela com
exaustor acoplado e houve intervalos de 15 minutos entre as adi¢des dos nitratos de cobalto e
ferro, respectivamente, para melhor dissolugdo. Apos alcancar a homogeneidade, a temperatura
foi elevada a 90 °C. Ao ser observada uma consideravel reducao no volume da solucdo, a
rotagdo foi interrompida e a barra magnética foi retirada. O aquecimento foi cessado quando se
verificou seca a superficie da solugdo. O produto final da sol-gel foi macerado utilizando um
almofariz de 4gata com intuito de homogeneizar o pd e reduzir as particulas. O p6 resultante
foi calcinado a 850 °C durante 3 h, com taxa de aquecimento de 2 °C/min, para a obtencao das
fases de ferrita e, conforme observado por Ounacer, Sajieddine e Essoumhi (2020), para essa
temperatura de calcinacdo sdo esperados cristalitos com tamanhos proximos a 50 nm. A
metodologia empregada para obtencdo das ferritas de cobalto a partir das mucilagens estd

descrita no fluxograma apresentado na Figura 17.

34



Figura 17 — Sintese de ferrita de cobalto por rota sol-gel.
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Em seguida, as amostras foram prensadas a 277,6 MPa por, aproximadamente, 1 h em
prensa hidraulica com matriz cilindrica de 15 mm de diametro, para formacgao de pastilhas.
Posteriormente, foram sinterizadas, sob as mesmas condi¢des de calcinagdo, de forma a
possibilitar o coalescimento dos graos. Apos a sinterizagdo, foram realizadas as caracterizacdes
dielétricas para investigagdo das permissividades e tangente de perdas das amostras. As
caracterizagdes microestruturais das amostras foram obtidas através da Difratometria por
Raios-X (DRX), juntamente com refinamento Rietveld realizado por meio do software GSAS-

I1, para avaliagdo das fases formadas.

3.4.2. Mucilagens sem sementes

Conforme descrito no topico 3.3.3, a propor¢ao utilizada na amostra C2 e C4 foram
consideradas adequadas para a realizagdo da nova etapa de sinteses, sem a presenca de sementes
em sua mucilagem. Adaptando-se a Tabela 3, foram mantidos 50 g de mucilagem como

referéncia enquanto as massas dos nitratos foram alteradas proporcionalmente para a utilizacao
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das amostras C2 e C4, na qual utiliza-se 1 ¢ 2 g de massa de sementes de chia, conforme

apresentado na Tabela 4.

Tabela 4 — Caracteristicas da amostra C2 e C4 para sinteses de ferritas de cobalto.

Quantidades Proporgio
Amostra . Nitrato de Nitrato de . S
Mucilagem (g) Cobalto (2) Ferro (g) (Mucilagem:Chia:Ferrita)
C2 50 2,48 6,88 1:2:2
C4 50 4,96 13,76 1:4:2

Algumas das sinteses foram realizadas, para fins comparativos, utilizando acido citrico

como agente complexante e de hidrélise, associado as mucilagens extraidas conforme a

propor¢ao empregada nas amostras C2 e C4. A escolha do acido citrico se deu devido a sua

estrutura multicarboxilica que, conforme Ksigzek (2023), justifica sua compatibilidade com

diversos polissacarideos e sua capacidade de se ligar aos ions metalicos, favorecendo maior

estabilidade na sintese. A Tabela 5 apresenta as caracteristicas finais das amostras.

Tabela 5 — Caracteristicas de amostras baseadas na C2 e C4

Amostra Ferrita (g) Chia (%) Acido citrico (%)
2CO0A1Fe 1 2 0
2C0A2Fe 2 2 0
4CO0A1Fe 1 4 0
4C0A2Fe 2 4 0
2C5A1Fe 1 2 5
2C5A2Fe 2 2 5
4C5A1Fe 1 4 5
4C5A2Fe 2 4 5

O processo de sintese de ferrita de cobalto foi semelhante adotado as primeiras sinteses

realizadas com presenca de sementes, descrito na Figura 16 do topico anterior, havendo a adicao

de 4cido citrico a rota. A Figura 18 apresenta o fluxograma do processo.
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Figura 18 — Sintese de ferrita de cobalto sob rota sol-gel com aplicag¢ao de acido citrico
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Em seguida, as amostras foram prensadas a 332,9 MPa por, aproximadamente, 30
minutos em prensa hidraulica com matriz cilindrica de 15 mm de didmetro, para formagao de
pastilhas. Posteriormente, foram sinterizadas, sob as mesmas condi¢des de calcinagdo, de forma
a possibilitar o coalescimento dos graos. Apos a sinterizagdo, foram realizadas as
caracterizagOes dielétricas para investigacdo das permissividades e tangente de perdas das

amostras. As caracterizagdes mencionadas sao descritas no topico 3.3.

3.5. Caracterizacoes

As caracterizagdes realizadas nos materiais sintetizados foram divididas entre
caracterizagdes microestruturais e dielétricas. Os topicos seguintes contém uma breve

fundamentagdo tedrica acerca das técnicas empregadas.
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3.5.1. Difragao por Raios-X (DRX)

A técnica mais utilizada para determinar parametros cristalograficos ¢ a Difragdo por
Raios-X (DRX), baseada nas descobertas do fisico alemao Wilheim Conrad Rontge, sobre
producdo e deteccdo de raios-X (Matias, 2021; Silva, 2019). A metodologia consiste em
direcionar um feixe de raios-X ao cristal e, a partir da dispersdo desses raios em diferentes
direcdes, gerar um padrao de difragcdo caracteristico que representa a distribuicao dos atomos
dentro do cristal (SILVA, 2019).

Essa radia¢do, com comprimento de onda na ordem de 1 A (1071° m), é produzida a
partir de uma particula de alta energia cinética devido a colisdo desta em um anteparo metalico,
geralmente feito de cobre e com comprimento de onda Ac, = 1,5402 A (SILVA, 2019). A
dispersdo, ou difracdo, ocorre devido os planos atdmicos no cristal que agem como redes de
difracdo para os raios-X, uma vez que o campo elétrico oscilante da onda interage com os
elétrons na matéria, causando o espalhamento (FULTZ e HOWE, 2012; JENKINS e SNYDER,
1996). Seguindo o principio de Huygens, sabe-se que cada ponto de espalhamento atua como
uma nova fonte de ondas esféricas, onde as ondas espalhadas entre dois objetos serdao
expandidas no espaco ao redor destes até que interfiram entre si, produzindo interferéncias
construtivas ou destrutivas (FULTZ e HOWE, 2012). A representacdo da técnica de DRX ¢

representada na Figura 19.

Figura 19 — Ilustracdo da DRX.
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Fonte: Adaptado de Epp (2016).

Os resultados provenientes do DRX dependem de fatores como angulagdo de difragao
para interferéncia construtiva, distancia de espalhamento e comprimento de onda da radiagao,
sendo baseado na Lei de Bragg, apresentada na Equacdo 1 — descreve as condigdes para a
ocorréncia de difracdo em interferéncia construtiva (FULTZ e HOWE, 2012; SILVA, 2019).

nA = 2dpsen(0) (1)
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Onde n ¢ a ordem da reflex@o (nimero inteiro qualquer), 0 ¢ o angulo do feixe difratado
e dp 0 espagamento entre os planos —a depender da estrutura analisada, descrito pela Equagao

2 (SILVA, 2019).
a

dprr = W 2)
Sendo a o valor referente ao tamanho da aresta da célula unitaria e os termos h, k e [ os
indices de Miller dos picos de difracdo, que sdo nimeros inteiros usados para descrever a
orientacdo de planos atdmicos em relacdo aos eixos da célula unitaria (x, y, z) (JENKINS e
SNYDER, 1996; MATIAS, 2021; SILVA, 2019). O difratometro de raios-X baseia-se no
conceito da lei de Bragg para reconhecer os angulos de difracdo dos materiais, onde cada pico
de intensidade detectado corresponde a uma identificagdo de radiagdo da DRX na estrutura
cristalina (SILVA, 2019), exemplificada na Figura 20.

Figura 20 — Exemplo de difratograma de raios-X de ferrita de cobalto.
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Fonte: Silva (2019).

Os indices de Miller sdo representados através dos nimeros inteiros entre parénteses
(SILVA, 2019). A analise do padrao cristalografico fornece informacgdes importantes sobre a
estrutura cristalina, onde ¢ possivel obter a concentragdo de massa relativa de fases, parametros
de rede e tamanho do cristalito das fases (MATIAS, 2021). Além disso, € possivel aplicar os
resultados da DRX na equacdo de Scherrer, apresentada na Equagdo 3, para obtencdo do
tamanho médio das particulas do material analisado (PERVEEN et al., 2023; SILVA, 2019).

kA

D =
B cos @

3)

Onde D ¢ o tamanho médio das particulas; k é o fator de forma, no qual depende da
estrutura das particulas analisadas; A ¢ o comprimento de onda da radiagdo utilizada; [ ¢ a

largura do ponto de meia intensidade. O tamanho das particulas pode interferir na obtengao de
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resultados claros pela DRX, tornando dificil a analise de parametros como indexacdo e analise
qualitativa de fases cristalinas e refinamento da célula unitaria (SILVA, 2019).

O M¢étodo Rietveld ¢ aplicado para sanar essas questdes anteriores. Trata-se de uma
modelagem matematica, na qual analisa simultaneamente todos os picos do padrdo medido,
refinando-o com um padrao calculado e levando em considerag@o varios parametros estruturais,
microestruturais e experimentais (EPP, 2016). Assim, o método dos minimos quadrados ¢
aplicado com o objetivo de reduzir ao maximo a diferenga entre os parametros observados € os
calculados, resultando em uma descri¢do mais precisa da estrutura cristalina do material
(SILVA, 2019).

Neste trabalho, foram utilizados dois difratdometros diferentes, de acordo com a
disponibilidade de cada um. Primeiramente, foi utilizado o difratometro PROTO AXRD-
Benchtop com radiag@o de cobre CuKa e, posteriormente, o difratdmetro Rugaku Miniflex II,

também com radiac¢do de cobre CuKa.

3.5.2. Microscopia Eletronica de Varredura (MEV)

A Microscopia Eletronica de Varredura (MEV) ¢ um dos métodos de microscopia
comumente utilizado para estudar amostras sélidas, fornecendo informagdes complexas como
a morfologia dos cristais e permitindo a observacao destas amostras em altissima ampliagdo
(RACEK; HUPAKOVA, 2019).

Nesse método sdo criadas imagens da superficie da amostra escaneando-a com feixes
de elétrons em um padrio de varredura, onde os elétrons interagem com os atomos do material
analisado, produzindo sinais que contém informagdes sobre a topografia da superficie da
amostra, composi¢do e outras propriedades, como condutividade elétrica (LIU et al., 2024),

conforme exemplificado na Figura 21.
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Figura 21 — Exemplo de MEV de nanoparticulas de CoFe,0,.

:
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Fonte: Islam et al. (2022).

Alguns parametros importantes para caracterizacao de materiais podem ser exibidos por
meio do MEV, como escala para estimar o tamanho das particulas das amostras, ampliacao de
imagem, tensao de aceleracdo, distancia de trabalho (SILVA, 2019). Para este trabalho, foi
utilizado um microscépio de alta resolucao que utiliza o principio do MEV, porém com melhor
imagem: Field Emission Scanning Electron Microscope (FESEM), TESCAN modelo Mira3
com Espectroscopia de Energia Dispersiva (Energy Dispersive X-ray Spectroscopy — EDS)

acoplado.

3.5.3. Caracterizacao dielétrica de materiais

O método da sonda coaxial permite a obtengdao da permissividade e ¢ frequentemente
utilizado para a caracterizacao de propriedades dielétricas de micro-ondas de materiais de alta
permissividade e condutividade devido as vantagens inerentes, incluindo requisitos minimos de
preparacdo de amostra e capacidade de medicdo em banda larga (AYDINALP et al., 2022;
SILVA, 2019).

Nessa técnica, o campo eletromagnético se propaga ao longo da linha coaxial e, quando
0 campo encontra uma incompatibilidade de impedancia entre a sonda e o material, a reflexao
ocorre e os sinais refletidos em diferentes frequéncias sdo medidos e convertidos por software
para valores complexos de permissividade (GONZALEZ-TERUEL et al., 2021; LA GIOIA et
al., 2018).

Os parametros dielétricos de interesse nesta técnica incluem a permissividade dielétrica

complexa (¢*), com seus valores reais (¢') e imaginarios (¢''), e a tangente de perdas dielétricas

g’ . e e 1
(tan 6, = ?). Onde €' representa a energia armazenada em materiais dielétricos e €’ reflete a
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perda ou ganho dielétrico, devido ao movimento de ions ou moléculas em decorréncia ao campo

elétrico aplicado (NAAGAR et al., 2021). Os valores de permissividade complexa se

apresentam em funcao da frequéncia do material e podem ser expressos como a relagdo na
Equagao 4.

e =&+ je" 4)

As caracterizacdes dielétricas foram realizadas pelo método da sonda coaxial, utilizando

o equipamento Vector Network Analyzer (VNA) Rohde & Schwarz ZND 100 kHz - 8,5 GHz,

juntamente com o kit de medi¢do de permissividade SPEAG DAK-3.5 (200 MHz — 20 GHz)

em uma faixa de frequéncia de 1,0 GHz a 8,5 GHz. A Figura 22 apresenta o setup de medi¢ao

utilizado.

Figura 22 — Setup de medi¢ao para as caracterizagdes dielétricas
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4. RESULTADOS E DISCUSSAO

Os resultados obtidos a partir das caracterizagdes dos materiais sintetizados por meio da
aplicacdo da mucilagem de chia com e sem sementes estdo dispostos em suas respectivas
secoes. A Figura 23 apresenta a etapa atual do trabalho.

Figura 23 — Etapa atual de resultados.
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4.1. Ferritas obtidas a partir de mucilagens com sementes

Neste topico, serdo apresentados e discutidos os resultados provenientes das

caracterizagOes realizadas nas amostras C1, C2 e C4 com sementes.

4.1.1. Caracterizagoes por Difracdo de Raios-X

Os pos obtidos a partir das sinteses de sol-gel utilizando as mucilagens de chia com
sementes, para desenvolvimento de ferritas de cobalto, foram caracterizados por difracdo de
raios-X. Na Figura 24 sdo apresentadas as difratometrias das amostras normalizadas através de

seus valores maximos para melhor analise.

Figura 24 — DRX das amostras C1 (a), C2 (b) e C4 (¢).
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O processo de refinamento foi realizado utilizando uma carta do banco de dados
cristalograficos para a fase de ferrita de cobalto (ICSD 33181). Todas as amostras analisadas
apresentaram picos de difracdo (hk/) iguais, sendo o pico (311) de maior intensidade -
caracteristica correspondente a ferrita de estrutura espinélio (W. Zhang et al., 2020), e
condizentes com resultados obtidos por Islam et al. (2022) e Silva (2019). Nenhum pico extra
foi observado no padrao DRX, o que configura a fase cristalina tinica de CoFe,0,. A inclinagao
observada nos backgrounds das amostras sugere a formagao de fase amorfa que, diferente das
fases cristalinas, ndo apresentam padrao de reflexdo. As fases amorfas produzem bandas largas
com baixas intensidades nos padrdes de DRX (Rowe & Brewer, 2018).

A fase amorfa ¢ proveniente da propria mucilagem (Allafchian et al., 2017) e do carbono
advindo da queima das sementes que nao foram totalmente separadas das mucilagens. Durante
os refinamentos das amostras, foi verificado que a amostra C1 apresentou maior concentracao
de carbono, seguida da amostra C2 e C4, iniciando os valores de intensidade observados em
69,08, 67,29 e 65,5, respectivamente. A Tabela 6 apresenta os pardmetros de rede das amostras.

Tabela 6 — Refinamento Rietveld das ferritas de cobalto

C1 C2 Cc4
Parametros de Rede (A) a=2837711 a=238,37748 a=8,37451
GoF 0,20 0,18 0,20

Os parametros de rede correspondem com o esperado para ferritas (¢ = b = ¢), sendo
aproximadamente 8,38 A para o material cristalizado na estrutura espinélio cubica (W. Zhang
et al., 2020). Os valores de Goodness-of-Fit (GoF) indicam a proximidade do modelo tedrico
com os dados experimentais, conforme Zhang et al. (2022), indicando um bom ajuste. A
amostra C4 apresentou mucilagem mais densa em comparagao com as demais em decorréncia
da maior massa de sementes de chia utilizadas, enquanto que na amostra C1 foi utilizado menor
massa de sementes e, portanto, apresentou menos mucilagem. No entanto, todas as amostras
formaram fases cristalinas unicas de CoFe,0,, demonstrando que as mucilagens presentes,
independente da massa de sementes de chia utilizada, foram tteis para as sinteses de ferritas de

cobalto.
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4.1.2. Caracterizagao Dielétrica

As medicdes dielétricas foram realizadas dentro da faixa de frequéncia de 1,0 a 8,5 GHz.
O comparativo de valores de permissividade e tangente de perdas podem ser observados na
Figura 25.

Figura 25 — Permissividade relativa e tangente de perdas dos materiais.
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As amostras C1, C2 e C4 apresentaram permissividades relativas de aproximadamente
3,27, 4,82 e 5,01, respectivamente. Os materiais analisados apresentaram baixos valores de
perdas, na ordem de 1072, A variacdo da frequéncia dentro do intervalo de medi¢do nio
ocasionou variagdes significativas nas permissividades dos materiais, fato que possibilita
redugdo de perdas e estabilidade em aplicagdes de radiofrequéncia e micro-ondas, tornando o
desempenho previsivel e confidvel de dispositivos.

A amostra C1 apresentou o menor valor de permissividade, podendo relacionar esse
comportamento em decorréncia de um quantitativo maior de fase amorfa, identificado durante
a etapa de andlises das difratometrias por raios-x, sugerindo que uma maior preseng¢a de carbono
reduz a permissividade desses materiais.

Entende-se que a mucilagem da chia atua nas sinteses como um agente complexante,
ajudando a organizar a estrutura durante a transi¢ao sol para gel. No caso da amostra C1, temos
mais agua que sementes de chia, entdo temos uma mucilagem mais diluida em dgua. Assim, a

quantidade de moléculas funcionais, que interagem com os ions metalicos, ¢ reduzida.

45



Consequentemente, teremos menos interagdes organicas, que auxiliam na formacao da estrutura

cristalina, e assim a estrutura resultante apresenta maior fase amorfa.

4.2.  Ferritas obtidas a partir de mucilagens sem sementes

Serdo apresentadas as caracterizagdes dos materiais desenvolvidos a partir da amostra

C2, separado através de centrifugacdo e especificados na Tabela 5.

4.2.1.

Caracterizagdes por Difracdo de Raios-X

As amostras em po6 obtidas por meio da rota sol-gel, utilizando mucilagens de chia sem

sementes, foram caracterizadas por difragdo de raios-x (DRX) com o objetivo de identificar as

fases cristalinas formadas. Os difratogramas das amostras serao apresentados com intensidades

foram normalizadas em relacdo aos picos maximos, de modo a facilitar a comparagdo entre

perfis e a identificagdo das fases presentes. A Figura 26 apresenta os padrdes obtidos a partir

das amostras sintetizadas sem acido citrico.

Figura 26 — DRX das amostras utilizando mucilagem sem sementes e sem acido citrico.
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Utilizou-se a carta ICSD 184063 do banco de dados cristalograficos para a fase de ferrita
de cobalto (CoFe,0,) ¢ a ICSD 22505 para a fase secundaria a-Fe.Os (hematita). Os picos
observados correspondem, predominantemente, com os planos cristalograficos obtidos a partir
de ferrita de cobalto. O percentual de fase (%wt), pardmetros de rede (a, b e c) e parametros
estatisticos de qualidade de ajuste, como fator de perfil ponderado (Rwp) e qualidade do ajuste
(GoF), sdo apresentados na Tabela 7.

Tabela 7 — Resultados de refino de fases cristalinas

Amostra Fase Clocdsllg)o %wt a(A) b(A) c(A) Rwp | GoF
Ferrita de Cobalto 184063 93,8 8,3681 8,3681 8,3681

2€0A1Fe a—Fe,04 22505 6,2 5,04663 | 5,04663 13,732 2,725 3,89
Ferrita de Cobalto 184063 74,3 8,37243 | 8,37243 | 8,37243

2€042Fe a—Fe,04 22505 25,7 493236 | 4,93236 | 13,4487 3,09 3,76
Ferrita de Cobalto 184063 96,4 8,37115 | 8,37115 | 8,37115

4C0A1Fe 4 — Fe,0, 22505 | 3.6 | 5.02835 | 502835 | 1375041 | 2020 | 363
Ferrita de Cobalto 184063 84,9 8,37081 | 8,37081 | 8,37081

4c04zFe a— Fe,0, 22505 | 15,0 | 5.01455 | 501455 | 13,7888 | ~000 | 363

Os parametros de rede analisados sdo consistentes com a estrutura a estrutura ctbica
esperada, e os valores baixos de Rwp e GoF em todas as amostras indicam bom ajuste do
modelo cristalografico aos dados experimentais. Foram observadas variagdes importantes no
conteudo de fase secundaria entre as amostras, evidenciando o efeito das condigdes de sintese
sobre a pureza estrutural dos p6és. As amostras 2C0A1Fe e 2C0A2Fe, preparadas com menor
proporcao de mucilagem, apresentaram quantidades superiores de a — Fe, 05, atingindo 6,2%
e 25,7%, respectivamente. A amostra 2C0A2Fe na qual foi sintetizada 2 g de ferrita, mostrou
a menor fracdo de CoFe,0, e maior teor de fase hematita, indicando incompleta formagao da
estrutura espinélio.

Em contrapartida, as amostras sintetizadas sob maior concentracdo de mucilagem,
4C0A1Fe e 4C0A2Fe, apresentaram maior pureza de fases, com 96,4% e 84,9% de ferrita de
cobalto, respectivamente. Esses resultados indicam que o aumento de concentragdo de
mucilagem de chia na matriz sol-gel contribuiu na formagdo de fase desejada, inibindo a
segregacdo em fases de 6xidos de ferro, como a hematita. Desse modo, a mucilagem nao apenas
atua como agente gelificante, mas também promove um ambiente reacional favoravel a
formagao da estrutura espinélio.

Considerando o bom desempenho obtido com o aumento da mucilagem, foram
realizadas também sinteses complementares adicionando 4cido citrico como agente

complexante. A introducdo do 4cido citrico tem como objetivo potencializar a complexagdo de
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ions metalicos (RANA et al., 2015). A Figura 27 apresenta os difratogramas obtidos para as

amostras com adi¢@o de acido citrico na rota-sol gel.

Figura 27 — DRX das amostras com adi¢do de acido citrico em rota sol-gel.
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Assim como nos difratogramas analisados na Figura 26, as amostras com adi¢do de

acido citrico em rota de sintese apresentaram formagdo de ferritas de cobalto, dadas as

coincidéncias de picos com o padrao proposto pela carta ICSD 184063. A Tabela 8 dispoe os

resultados obtidos através do refinamento desses difratogramas.

Tabela 8 — Refinamento dos difratogramas das amostras com acido citrico.

Amostra Fase Clocdsllg)o Yowt A B C Rwp GoF

2C5A1Fe | Ferritade Cobalto | 184063 100 8,36572 | 8,36572 | 8,36572 | 2,986 3,89
Ferrita de Cobalto | 184063 97,7 8,36724 | 8,36724 | 8,36724

2C5A2Fe a—Fe, 03 22505 2,3 5,04021 | 5,04021 | 13,7102 3,096 3,83

4C5A1Fe | Ferritade Cobalto | 184063 100 8,36755 | 8,36755 | 8,36755 2,77 3,77
Ferrita de Cobalto | 184063 96,1 8,36933 | 8,36933 | 8,36933

4C5A2Fe a—Fe,04 22505 3.9 5,02661 | 5,02661 | 13,75453 2,783 371
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Os resultados do refinamento Rietveld apresentados na Tabela 8 confirmam a formagao
majoritaria de fase espinélio de ferrita de cobalto em todas as amostras analisadas. A presenga
de 4cido citrico associado a mucilagem de chia nas amostras possibilitou a formagao de pos de
elevada pureza de fase CoFe,0,, variando entre 96,1% a 100%. A fase secundaria de
a — Fe, 05 foi presente, em propor¢des inferiores a 4%, nas amostras 2C542Fe e 4C5A2Fe.
Em comum, essas amostras foram desenvolvidas para 2 g de ferrita, o que resulta em maior
densidade de matéria durante a secagem e calcinacdo. A maior quantidade de material pode ter
levado a uma distribuicdo térmica de calor menos eficiente durante a calcinagdo, o que
favoreceu a formagdo de pequenas fracdes de hematita. Ainda assim, o grau de pureza das
amostras com acido citrico adicionado a rota sol-gel para a formacao de ferritas de cobalto foi

superior.

4.2.2. Caracterizagao Morfologica

A morfologia das amostras foi revelada a partir da caracterizagdo por MEV, na qual
esses materiais foram submetidos. A Figura 28 contém as micrografias acompanhadas dos
histogramas de  distribuicito do  tamanho de  particulas das  amostras
2C0A1Fe,2C0A2Fe, 4C0A1Fe e 4C0A2Fe - todas ferritas de cobalto, sintetizadas com
mucilagem sem sementes e sem acido citrico, variando a propor¢ao de precursores para a

formagdo de 1 g e 2 g de material.
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Figura 28 — Morfologia e distribui¢do de particulas de amostra sem acido citrico:

(a) 2C0A1Fe, (b) 2C0A2Fe, (c) 4COA1Fe e (d) 4COA2Fe.
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As amostras com menor massa (1 g) apresentaram particulas menores e mais
homogéneas, com distribuigdes concentradas entre 60 e 100 nm. Enquanto as amostras (b) e
(d), produzidas com maior massa (2 g), apresentaram maior crescimento de graos,
especialmente 4C0A2Fe, na qual resultou em distribui¢do assimétrica e particulas superiores a
200 nm. Nao coincidentemente, as amostras que apresentaram maior dispersao no tamanho de
particula, também foram as que exibiram menor teor de pureza de fase CoFe,0,, de acordo
com os resultados do refinamento Rietveld.

Também foram analisadas morfologicamente as amostras obtidas por meio da adi¢ao de
acido citrico a rota sol-gel. As micrografias por MEV e os histogramas de distribuicdo de
tamanho de particulas dessas amostras, permitiram a comparacgio entre os efeitos do agente
complexante sobre a morfologia dos pos obtidos das amostras. E possivel constata-las na Figura

29.
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Figura 29 — Morfologia e distribui¢do de tamanho de particulas das amostras com adi¢ao de
acido citrico (a) 2C5A41Fe, (b) 2C5A2Fe, (c) 4C5A1Fe e (d) 4C5A2Fe.
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A morfologia das amostras sintetizadas com a adi¢do de 4cido citrico demonstra que ha
uma forte influéncia da quantidade de material calcinado sobre o tamanho e a uniformidade das
particulas. As amostras com menor massa (1 g) apresentaram tamanho de particula reduzido e
distribuicao mais homogénea. Assim, verifica-se que o acido citrico contribuiu no retardo do
crescimento dos graos. As amostras com maior massa (2 g) mostraram mais aglomerados, o
que pode ser explicado pela coalescéncia dos graos de forma mais intensa com um volume de
material maior durante a calcinagao.

Dessa forma, os resultados confirmam que o uso de acido citrico é eficaz na limitacao
do crescimento de particulas, especialmente quando associado a massa controlada, sendo
determinante para obtencdo de ferritas com maior grau de pureza de fase, microestrutura mais
homogénea e nanoparticulas. Na Figura 30 apresentam-se os espectros de EDS correspondentes

as imagens anteriores, evidenciando a composi¢ao superficial das amostras.
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Figura 30 — EDS das amostras sem acido citrico:
(a) 2C0A1Fe, (b) 2C0A2Fe, (c) 4C0A1Fe e (d) 4C0A2Fe.
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(d

No geral, as amostras apresentaram os resultados esperados, com distribui¢do quase

homogénea dos elementos nas particulas. A amostra 2COA2Fe apresentou maior quantidade de
carbono, representando menor cristalinidade, condizente com a difratometria de raios-x obtida
e apresentada na Tabela 7. A Tabela 9 apresenta o quantitativo de elementos presentes nas
amostras.

Tabela 9 — Composicao quantitativa elementar por percentual (%) e variancias ().

Amostras Elementos % o
Fe 41,1 0,5
Co 29,1 0,6
2C0A1Fe 0 258 0.3
C 3,8 0,2
Fe 43,5 0,5
Co 30,4 0,5
2C0A42Fe o) 21.9 0.2
C 4.2 0,1
Fe 44,8 0,4
CO 2878 094
4C0A1Fe 0 22.5 0.2
C 3,8 0,2
Fe 41,9 0,5
Co 25,9 0,6
4C0A2Fe 0 25.6 0.3
C 6,4 0,3

Foi observado a presenga de carbono em todas as amostras analisadas. Para as amostras
com 4cido citrico, o resultado da investigagao superficial das amostras pode ser verificado na

Figura 31.
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Figura 31 — EDS das amostras com 4cido citrico:
(a) 2C5A1Fe, (b) 2C5A2Fe, (c) 4C5A1Fe e (d) 4C5A2Fe.
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As amostras apresentaram boa dispersao de elementos. A Tabela 10 apresenta de forma
quantitativa os componentes presentes na superficie das amostras.

Tabela 10 — Analise quantitativa de componentes superficiais em amostras com acido

[coffec]B] cecuon)
e im

citrico

Amostras Elementos % 9]
Fe 47,5 0,5
2C5A1Fe Co 32,3 0,6
O 20,2 0,2
Fe 44,5 0,5
Co 28,3 0,5
2C5A2Fe 0 3 0.2
C 4 0,1
Fe 474 0,5
4C5A1Fe Co 31,5 0,6
0] 20,5 0,2
Fe 37,3 0,4
Co 23,5 0,5
4C5A2Fe 0 28.5 0.2
C 10,7 0,2

As amostras com acido citrico apresentaram pouco ou nenhum carbono em sua
composicdo. Reforgando a eficiéncia do composto como agente complexante e auxilio na

degradac¢do de matérias organicas durante o processo de calcinacdo, confirmando o aumento de

cristalinidade, verificado na Tabela 8.



4.2.3. Caracterizagao Dielétrica

Foram realizadas as caracterizagOes dielétricas das amostras com o intuito de observar
o comportamento da permissividade relativa (¢') e tangente de perdas (tan (0)) desses materiais
em fun¢do da frequéncia. Na Figura 32, apresentam-se os resultados dessa caracterizagao.
Figura 32 — Caracterizacdo dielétrica das (a) amostras sem acido citrico e (b) com acido

citrico
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As permissividades das amostras apresentaram estabilidade para a faixa de frequéncia
analisada, com baixos valores de perdas. Foi observado que as amostras com acido citrico, na
qual tiveram maior controle na limitagdo do tamanho de particula, apresentaram valores de
permissividade ligeiramente mais baixos. A Tabela 11 apresenta os valores de permissividade

média para cada uma das amostras.
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Tabela 11 — Permissividade das amostras.

Amostra Permissividade

2C0A1Fe 3,12

o 2C0A2Fe 3,37

Sem Acido Citrico 4COA1Fe 2,57
4CO0A2Fe 3,54

2C5A1Fe 3,23

o 2C5A2Fe 2,94

Com Acido Citrico 4C5A 1Fe 3,20
4C5A2Fe 3,34

Uma das amostras beneficiadas com a inser¢ao de acido citrico foi a 4COA1Fe que
apresentou 2,57 de permissividade e, ao adicionar &cido citrico em sua sintese (4C5A1Fe),
elevou o valor para 3,20. O MEV dessa amostra demonstrou reducio de tamanho, que antes era
na faixa entre 60 nm e 140 nm (Figura 28), para tamanhos de particulas entre 40 nm e 80 nm.
Conforme Kumar et al. (2020), a redugdo do tamanho médio de particula leva a um aumento
no nimero de graos e contornos, permitindo que, até certo tamanho, a constante dielétrica seja
maior devido a distribuicdo homogénea na formacao de graos. Nos demais casos, fica visivel
que, embora o aumento do nimero de graos normalmente possa favorecer a constante dielétrica,
quando os graos se tornam muito pequenos, a polarizagdo interfacial ¢ reduzida, afetando os
valores de permissividade. A Tabela 12 expde um comparativo de todas as amostras

sintetizadas.
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Tabela 12 — Comparativo de amostras.

DRX . MEV
Amostra Permissividade
Fase Wt% Elementos %
C1 Ferrita de Cobalto 100 3,27 - -
C2 Ferrita de Cobalto 100 4,82 - -
C4 Ferrita de Cobalto 100 5,01 - -
Ferrita de Cobalto 93,8 Fe 41,1
2C0A1Fe 3,12 Co 2.1
a— Fe,0; 6,2 O 25,8
C 3.8
Ferrita de Cobalto | 74,3 Fe 43,5
2C0A2Fe 3,37 Co 304
a— Fe,0, 25,7 O 21,9
C 4,2
Ferrita de Cobalto 96,4 ke 44,8
4COA1Fe 2,57 o 28,8
a— Fe,0; 3,6 O 22,5
’ C 3,8
Ferrita de Cobalto 84,9 Fe 41,9
4COA2Fe 3,54 Co 25.9
a— Fe,0,4 15,1 O 256
C 6.4
Fe 47.5
2C5A1Fe | Ferrita de Cobalto 100 3,23 Co 32,3
O 20,2
Ferrita de Cobalto | 97,7 Fe 44,5
2C5A2Fe 2,94 Co 28,3
a—Fe,04 23 0 23
C 4
Fe 474
4C5A1Fe | Ferrita de Cobalto 100 3,20 Co 31,5
O 20,5
Ferrita de Cobalto | 96,1 Fe 37,3
4C5A2Fe 3,34 Co 23,5
a— Fe,0; 3,9 O 28,5
C 10,7

A Tabela 12 evidencia que as amostras C2 e C4, as quais obtiveram ferrita de cobalto
como fase unica, apresentaram maiores valores de permissividade dielétrica, sendo a amostra
C4 a de maior valor de permissividade verificado com 5,01. Isso sugere que a pureza da fase
influencia diretamente as propriedades dielétricas. Além disso, foi observado que as proprias
sementes de chia auxiliaram na sintetizacdo de fase de ferrita de cobalto, uma vez que as

amostras com sementes C1, C2 e C4 formaram materiais de fase unica CoFe,0,.
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As amostras sem sementes, em que houve a inserc¢ao de acido citrico, obtiveram reducao
ou extirpacdo da presenca de carbono em sua composi¢do, como verificado nas amostras
2C5A1Fe e 4C5A1Fe. O acido citrico aplicado possibilitou também o aumento na pureza de
fase, nas quais os teores de fase de ferrita de cobalto das amostras variaram entre 97,1 ¢ 100%.
As amostras que apresentaram eliminacdo de carbono de sua composicdo, apresentaram fase

unica de ferrita de cobalto.

5, CONCLUSAO

A formacao de fase cristalina de Ferrita de Cobalto em todas as amostras sintetizadas,
sob diferentes proporgdes, confirma a viabilidade de mucilagem de sementes de chia como
agente complexante no desenvolvimento de nanomateriais a partir de técnica sol-gel
modificada. As amostras que foram sintetizadas com sementes de chia associadas a mucilagem,
apresentaram a fase cristalina inica de CoFe,0,. As fases amorfas presentes nessas amostras,
estdo relacionadas a presenca de carbono decorrente das sementes e da mucilagem, sendo
necessario investigar porosidade e demais caracteristicas mecanicas.

As analises por difratometria de raios-x das amostras sintetizadas com mucilagem de
chia, havido a separagdo das sementes, apresentaram fases cristalinas secundarias. Sugerindo
que, os polissacarideos presentes nas cascas das sementes, também auxiliam na formacgao
estrutural cristalina. Além disso, verificou-se que a adi¢ao de acido citrico a mucilagem, permite
maior pureza de fase CoFe,0, e controle no crescimento de tamanho médio de particula,
resultando em particulas menores, como evidenciado pelas micrografias de MEV.

Todas as amostras apresentaram estabilidade de permissividade na faixa de frequéncia
analisada e baixos valores de perdas. Foi observado que as amostras com acido citrico
apresentaram valores ligeiramente mais baixos de contante dielétrica, o que pode estar
associado a redu¢do no tamanho de particula e ao aumento do nimero de contorno de graos.

Os resultados demonstraram que o uso da mucilagem de chia ¢ promissor como
alternativa sustentdvel, funcional e de baixo custo para as rotas de sintese sol-gel de
nanomateriais dielétricos. Associado ao acido citrico, esse biopolimero favoreceu a formacgao
de fases mais puras, promoveu a reducdo de tamanho de particula e influenciou nas
propriedades estruturais e dielétricas dos materiais. A combinagao desses agentes complexantes
naturais permitiu melhor controle de morfologia e da microestrutura das amostras, refletindo
em valores estaveis na faixa de micro-ondas. Tornando os nanomateriais desenvolvidos habeis

para aplicacdo em dispositivos de comunicagao, absorvedores de micro-ondas e substratos.
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