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RESUMO

Este trabalho apresenta as propriedades eletromagnéticas de um Material Absorvedor de Radiacdo Eletro-
magnética (MARE) feito a partir de Carbeto de Silicio (SiC) e Negro de Fumo (NF) como aditivos. O com-
posito SiC/NF foi produzido utilizando 70 %(m/m) de matriz de silicone, e variando as concentragdes do
aditivo em 3 %(m/m), 2 %(m/m) e 1 %(m/m) de NF com 27 %(m/m), 28 %(m/m) e 29 %(m/m) de SiC, res-
pectivamente. A estrutura quimica e a morfologia das particulas de SiC e NF foram analisadas através de
espectroscopia Raman e Microscopia Eletronica de Varredura (MEV). As propriedades dielétricas dos MA-
REs foram obtidas por meio do analisador de rede vetorial na faixa de frequéncia de 12,4 a 18,0 GHz. Os
resultados de refletividade mostraram que o composito SiC/NF com 1 %(m/m) de NF apresentou a melhor
absorcdo de radiacdo eletromagnética, chegando a -47,9 dB em 16,8 GHz com uma amostra de aproximada-
mente 5,5 mm de espessura.
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ABSTRACT

This work presents the electromagnetic properties of a Radar Absorbing Material (RAM) made with Silicon
Carbide (SiC) and Carbon Black (CB) as additives. Composites of silicone rubber and SiC/CB were pro-
duced using 70 wt% of silicone rubber as matrix and a variation of 3 wt%, 2 wt% and 1 wt% of CB with
27 wt%, 28 wt% and 29 wt% of SiC as additive, respectively. The chemical structure and morphology of SiC
and CB samples were analyzed through Raman spectroscopy and Scanning Electron Microscopy (SEM). The
dielectric properties of the RAMSs were obtained in the frequency range of 12.4 — 18.0 GHz. The reflectivity
results presented that SiC/CB composite with 1 wt% of CB presented the best electromagnetic radiation ab-
sorption, reaching up to -47.9 dB at 16.8 GHz with a sample of 5.5 mm thickness.
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1. INTRODUCAO

Nos ultimos anos, pesquisas envolvendo Material Absorvedor de Radiagdo Eletromagnética (MARE), vém
sendo gradativamente desenvolvidas [1-4]. Estes materiais tém propriedades quimicas e fisicas [4, 5] que
permitem seu comportamento como absorvedores de ondas eletromagnéticas, ja que impedem a transmisséo,
ou o fluxo de energia, através dele em determinadas frequéncias. Tal impedimento ocorre através de reflexao
e/ou absorcdo, no qual decorre da interacdo da onda eletromagnética (EM) tanto com a superficie do MARE
quanto com o meio material. Geralmente, MAREs sdo formados por compdsitos feitos a partir de uma matriz
polimérica com aditivos de materiais com perdas dielétricas e/ou magnéticas.

Alguns materiais, tais como, Negro de Fumo (NF), nanotubo de carbono [5-7], nanoplateletes de
Grafeno [8] e Carbeto de Silicio (SiC) [7, 9], apresentam propriedades como MARE, pois possuem uma alta
condutividade elétrica [5, 10] ou elevadas perdas dielétricas [11]. O negro de fumo, por exemplo, é um
material que tem caracteristicas propicias para MARE, pois apresenta alta condutividade elétrica [12, 13],
baixa massa especifica [10] e baixo custo [11]. A adicdo de negro de fumo aumenta a condutividade elétrica
favorecendo a atenuacdo da onda eletromagnética [14] no compdsito. Todavia, concentracdes superiores a
5 % em peso de NF, apresentam baixo desempenho na atenuacdo da onda EM [7, 12, 15] devido ao efeito de
percolacdo que ocorre quando as distancias entre particulas sdo reduzidas significativamente, resultando em
caminhos condutores no meio material. O carbeto de silicio é um material cerdmico semicondutor e tem
caracteristicas de absorcdo de ondas eletromagnéticas [16, 17] devido as suas perdas dielétricas. Além disto,
0 SiC é inerte quimicamente, apresenta resisténcia a oxidacéo [2, 4, 18] e estabilidade quimica [2, 3, 17, 19].

O SiC e o NF sdo tipos de materiais amplamente investigados como MARE [3, 12, 20, 21], porém
essas pesquisas sdo baseadas na faixa de frequéncia da banda X e, geralmente, os compdsitos sdo feitos
utilizando resina epdxi ou parafina. Desta forma, trabalhos que utilizam borracha de silicone como matriz séo
escassos, independente dos aditivos utilizados. Tdo pouco ha pesquisas sobre a influéncia da adi¢do do negro
de fumo ao carbeto de silicio em matriz de silicone na faixa de frequéncia da banda K, (12,4 — 18,0 GHz),
faixa de frequéncia de interesse em areas de telecomunicacéo [7, 16], aeroespacial [5, 17, 19] e aeronautica
[1,9, 22].

Este trabalho apresenta a investigacdo da influéncia do carbeto de silicio e do negro de fumo no
estudo das propriedades dielétricas de MAREs a base de matriz de silicone, através da analise das
propriedades eletromagnéticas das amostras com teor de 1 a 3 %(m/m) de negro de fumo ao carbeto de silicio.
Foram feitos compdsitos com trés diferentes composi¢des entre NF e SiC, que foram caracterizadas através
de um analisador de rede vetorial na faixa de frequéncia da banda K,. Com base nas propriedades intrinsicas
dos materiais, os efeitos de absor¢do da onda foram calculados através das equacBes de refletividade
(Reflection loss — RL) e experimentalmente validados.

2. MATERIAIS E METODOS

2.1. Materiais

Para a preparacdo das amostras foram utilizados borracha de silicone branca da Redelease Ltda., negro de
fumo da Cancarb Inc. e carbeto de silicio com particulas <44 um, gentilmente cedido pela Saint Gobain.

O compésito SiC/NF foi produzido utilizando matriz de silicone variando as concentragdes do aditivo
de NF e SiC. Para fins de comparagéo, foi preparada uma amostra contendo somente 30 %(m/m) de SiC. A
Tabela 1 mostra a identificacdo das amostras e a proporcéo dos aditivos.

Tabela 1: Identificagdo das amostras e propor¢ao das misturas nos compositos preparados. A propor¢do da matriz de
silicone foi mantida fixa em 70 %(m/m).

Amostra SiC (%m/m) NF (%m/m)
SiC 30 0
29SiCINF 29 1
28SiC2NF 28 2
27SiC3NF 27 3

As particulas de SiC/NF foram dispersadas em silicone, através de agitacdo manual por um periodo de
5 minutos a temperatura ambiente até obter uma mistura uniforme. As amostras foram preparadas e



=) MEDEIROS, N.C.F.L.; MEDEIROS, L.1..; SOUZA, AAT. etal. revista Matéria, v.26, n.2, 2021.

colocadas em molde fabricado em impressora 3D, com formato retangular na dimensdo 15,80 x 7,95 mm
(banda K,), e, espessura aproximada de 6,0 mm. As amostras permaneceram a temperatura ambiente por
24 horas para cura do composito, seguido da realizacdo de caracterizacdo das propriedades eletromagnéticas
do material.

2.2 Caracterizagdo dos materiais

A caracterizacdo morfoldgica e estrutural do carbeto de silicio e do negro de fumo foram realizadas através
de Microscopia Eletrénica de Varredura (MEV-FEG), modelo Mira3-Tescan e Espectroscopia Raman,
modelo Horiba-LabRam HR Evolution usando laser com comprimento de onda de 514 nm e poténcia
<300 mW. A faixa espectral de deslocamento Raman para o negro de fumo foi de 900 a 2000 cm™ e, para o
carbeto de silicio foi de 600 a 1000 cm™.

As propriedades dielétricas e a refletividade foram obtidas na faixa de frequéncia entre 12,4 a
18,0 GHz através de um Analisador de Rede Vetorial (Vector Network Analyzer - VNA), modelo N5235A,
utilizando um kit de guia de ondas da banda K, modelo P11644A, ambos da Keysight Technologies. Na
caracterizacdo da propriedade dielétrica, a permissividade complexa (s=&-j¢”) [4, 9] foi obtida usando o
método Nicolson Ross Weir (NRW). A razdo entre as permissividades imaginaria e real resulta em
propriedade de atenuagdo da onda eletromagnética no composito e é calculado pela equacdo da tangente de
perda dielétrica [10]:

tan 6=¢”/¢’ 1)

A medida de refletividade foi realizada utilizando uma placa metélica refletora [12, 21], como
mostrado na Figura 1.
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Figura 1: Esquema do mecanismo de absorcéo da onda eletromagnética.

O célculo da refletividade é realizado através de [12]:

2, —Z
RL(dB) = 20log ('z'm—fz'g)
in 0

@

Onde a impedancia caracteristica do ar € Z,=1207 [23] e Z;, é a impedancia caracteristica do material,
calculada por:

®)

Aqui, p, é a permeabilidade relativa, ¢, é a permissividade relativa, c é a velocidade da luz no véacuo,
f é a frequéncia e d é a espessura da amostra. A Tabela 2 mostra a correlacdo entre a porcentagem de energia
absorvida e a refletividade do material [24].
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Tabela 2: Relacéo entre a refletividade e o percentual de energia absorvida.

Refletividade (dB) % de Energia Absorvida
0 0
-3 50
-10 90
-15 96,9
-20 99
-30 99,9
-40 99,99

3. RESULTADOS

3.1 Caracterizagcdo morfologica e estrutural

O resultado da andlise do SiC por microscopia eletrénica de varredura é mostrado na Figura 2, onde é
possivel verificar as caracteristicas morfologicas ndo uniformes do material. Na Figura 2.b pode-se confirmar
que as particulas de SiC ndo ultrapassam a dimensdo de 40 um devido ao processo de classificacdo por

peneiramento.
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Figura 2: Morfologia das particulas do SiC com a) ampliacdo de 200x e b) ampliacdo 2000x

A Figura 3 apresenta as imagens MEV-FEG, com aspecto tipico do negro de fumo. Na Figura 3.3,
observamos a formacdo de varios grupos aglomerados em alto e baixo relevo, formado por um grande
namero de particulas. Isto favorece a formacdo de estruturas que podem beneficiar a atenuacdo da onda
eletromagnética. A Figura 3.b mostra a geometria esférica do NF em dimensdo nanométrica e,

aproximadamente, 69 nm.
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Figura 3: Morfologia das nanoparticulas do NF com a) ampliacdo 60 kx e b) ampliagdo 150 kx

A espectroscopia Raman é muito utilizada na investigagcdo de materiais carbonosos (MC). Os MC
apresentam picos relevantes, para o espectro de primeira ordem, entre 1000 e 1800 cm™ sendo as principais
bandas em aproximadamente 1580 cm™ (G) e 1350 cm™ (D). A banda G exibe dupla degenerescéncia, porém
somente a representacéo E,q € Raman ativo. A presenca da banda G indica que o material contém carbono do
tipo sp”. A banda D é associada a defeitos e ndo é observada para materiais grafiticos altamente orientados,
ou seja, livre de defeitos [25-27]. Portanto, o espectro da Figura 4.a exibe os picos das bandas D e G para o
NF, respectivamente em 1354 e 1586 cm™, ou seja, bandas caracteristicas de materiais carbonosos [28]. O
espectro da Figura 4.b apresenta os picos caracteristicos do SiC em 769 e 789 cm™ atribuidos a0 modo
transversal 6ptico (TO) e o pico em aproximadamente 973 cm™ caracteristico do modo longitudinal 6ptico
(LO) [29].

80() T T T T T T T T T T

700 |- 4
A
600 - /’I’vy\‘ 4 \ 4
3 /F N/
2 500 I W / .
{ |
§ i Uk \
2 400 - / \ ™
5 £ \
= Vs
= 300 N \ -
» \
)_mm""‘ & \\
200 prysdns’ % B
et
100 -
1 1 1 1 1 1 1 k 1 1

9

=3

0 1000 1100 1200 1300 1400 1500 1600 1700 1800 1900 2000

Deslocamento Raman (cm")
gow T T T T T T T

8000 -
7000 _‘
6000 |- -
5000 -

4000 4

Intensidade (u.a.)

3000 -

2000 |- 4

1000 (- B

0 1 1 1 1
600 650 700 750 800 850 900 950 1000

Deslocamento Raman (cm")

Figura 4: Espectro Raman das a) nanoparticulas de NF e b) particulas de SiC.
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3.2 Propriedades dielétricas do MARE

As permissividades complexas das amostras sdo apresentadas na Figura 5. A permissividade real (¢’) das
amostras ficaram entre 54 e 7,4. A permissividade imaginaria (¢’’) apresentou um maximo em,
aproximadamente, 0,8. Foi observado que as curvas de permissividade real das amostras 27SiC3NF,
28SiC2NF e SiC diminuiram em fungdo da frequéncia, enquanto a amostra 29SiC1NF apresentou uma
permissividade real constante em toda a faixa de frequéncia da banda K. Devido aos efeitos de contracdo do
processo de cura, as amostras de SiC, 29SiC1NF, 28SiC2NF e 27SiC3NF apresentaram espessuras finais de
5,9 mm, 5,5 mm, 5,6 mm e 5,7 mm, respectivamente.

——27SiC3NF = = = 27SiC3NF
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Figura 5: Permissividade complexa dos compésitos 27SiC3NF, 28SiC2NF, 29SiC1NF e SiC.

A razdo entre as permissividades imaginaria e real é caracterizado pela tangente de perda (tan 3). Na
Figura 6, observa-se que as curvas acrescem com aumento da frequéncia. A amostra 29SiC1NF apresentou
um aumento linear em funcédo da frequéncia, sendo a Gnica que mostrou tal comportamento.
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Figura 6: Curvas de perda dielétrica dos compositos SiC/NF das amostras.

A Figura 7 apresenta os resultados experimentais e calculados de refletividade. Na analise
experimental, observa-se que a amostra de SiC apresentou um resultado de -35 dB de absor¢do em 15,9 GHz,
enquanto que o calculado foi de -18,9 dB em 15,8 GHz. A amostra 27SiC3NF apresentou absor¢do de
-20,8 dB em 15,5 GHz na analise experimental e -25,9 dB em 15,6 dB no RL calculado, enquanto a amostra
28SiC2NF obteve resultado experimental de -24 dB em 16,3 GHz e calculado de -25,3 dB em 16,5 GHz.
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Finalmente, a amostra 29SiC1NF apresentou resultado experimental de -47,9 dB em 16,8 GHz e calculado de
-19,2 dB em 17,1 GHz. Nota-se que os resultados experimentais e calculados de RL sdo préximos, sendo que
a maior diferenca entre eles é de 0,3 GHz para a amostra 29SiC3NF. A largura de banda de absorcéo, ou seja,
a faixa de frequéncia em que o RL<-10 dB, é de 1,71 GHz, 1,82 GHz, 1,91 GHz e 1,67 GHz para as amostras
27SiC3NF, 28SiC2NF, 29SiC1NF e SiC, respectivamente.
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Figura 7: Curvas de refletividade do composito SiC/NF.
4. DISCUSSAO

4.1 Caracteristicas eletromagnéticas

A adicdo do negro de fumo ao compdsito com carbeto de silicio promoveu a variagdo dos valores g’e €”
quando comparado ao resultado obtido para a amostra contendo somente SiC. Esse efeito pode estar
relacionado com o aumento da perda dielétrica do compdsito, o qual pode surgir quando hd uma maior
condutividade elétrica no meio material. Visto que o NF apresenta boa condutividade elétrica, sua adicdo
pode aumentar a condutividade do compdsito, promovendo uma tangente de perda maior. Desta forma, o
composito pode apresentar uma heterogeneidade, causando perdas dielétricas através da percolagdo
elétrica [21] do aglomerado do NF.

A refletividade apresentada na Figura 7 mostra o pico de absorcdo do SiC entre 0s picos de absor¢éo
das amostras 27SiC3NF e 28SiC2NF. Isto acontece porque a amostra de SiC é mais espessa que as demais,
deslocando o pico para frequéncias mais baixas.

Experimentalmente, a adi¢do de 1 %(m/m) de negro de fumo no compdsito apresentou o melhor
resultado de atenuacgdo da onda eletromagnética de -47,9 dB de absorcdo em 16,8 GHz. Amostras com adigao
de 2%(m/m) e 3%(m/m) de negro de fumo resultam em atenuagcBes menores: -24,0dB e -20,8 dB,
respectivamente. Comportamentos semelhantes sdo mostrados por LIU et al. [12] e WAN et al. [15], onde foi
observado que o aumento da concentracdo de negro de fumo no composito resulta em menor absorgdo da
onda eletromagnética, além do deslocamento do pico para frequéncias mais baixas. Adicionalmente,
SINGH et al. [22] relatou que a dispersdo de zinco (Zn) em apenas SiC também promoveu uma evolugdo na
absorcéo de onda eletromagnética. Os dados podem ser observados na Tabela 3.
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Tabela 3: Comparagdo da perda por refletividade com a literatura.

Espessura
Amostras RL Frequéncia
Matriz amostra Referéncia
(% m/m) (dB) (GHz)
(mm)
29SiCINF N 55 -47,9 16,8
28SiC2NF Silicone 56 -24,0 163 | Este trabalho
27SIC3NF 57 -20,8 15,5
40SiC/5NF ] -17,0 13,0
40SIC/10NF Parafina 2.0 9.5 120 [12]
40SiC/15NF -4.5 9,0
2NF Fibra 3,2 -32,0
4NF SiC/fosfato 2,6 -12,5 10,0 [15]
6NF de aluminio 2.0 7.0
SiC/6Zn . 1,7 -49,45 15,64
- SiC [22]
SiCZn 2,1 -41,23 16,16

A influéncia da espessura das amostras, bem como a proporcdo de NF no compésito SiC pode ser

melhor visualizada através dos gréficos tridimensionais da Figura 8. Estes graficos, calculados com base nas
propriedades eletromagnéticas dos materiais aqui medidos, permite uma andlise rapida de qual frequéncia e
qual espessura onde cada material apresentara a melhor refletividade. A Figura 8.a mostra os resultados de
refletividade da amostra de SiC. Pode-se observar que a faixa de frequéncia de absorcéo abaixo de -10 dB
pode ser obtida a partir de espessuras de 5,0 mm. Conforme h4 o aumento da espessura do material a
refletividade se desloca para frequéncias mais baixas. Assim, esta amostra apresenta uma refletividade entre
13,8 GHz e 18,0 GHz, para espessuras entre 6,5 e 5,0 mm, respectivamente. A Figura 8.b apresenta
resultados da amostra 29SiC1NF, aparentemente semelhantes aos resultados da Figura 8.a. Contudo, h4 um
pequeno deslocamento em relacdo a faixa de espessura e um ligeiro aprimoramento da refletividade. Apesar
disto, esta amostra foi a que apresentou o melhor resultado experimental de refletividade. Isto pode estar
relacionado com o fato desta amostra conter uma maior proporcdo de SiC em relacdo ao NF. Considerando
que o NF pode formar pequenos aglomerados no composito, pode ocorrer o aumento da condutividade
elétrica, por meio de percolacdo elétrica [21]. Isto auxilia na dispersdo da energia da onda eletromagnética
através de uma maior quantidade de SiC. Para a amostra 28SiC2NF, Figura 8.c, a refletividade calculada
representa valores superiores as amostras de SiC e 29SiC1NF, atingindo valores abaixo de -20 dB, a partir de
5,2 mm de espessura. Ja a amostra 27SiC3NF, Figura 8.d, apresenta uma refletividade abaixo de -20 dB a
partir de 5,0 mm de espessura. Apesar das amostras 28SiC2NF e 27SiC3NF apresentarem resultados
teoricamente melhores, é possivel que as particulas de NF, nestes compoésitos, tenham se aglomerado na
superficie do material até que a cura da amostra fosse completada. Isto pode ter aumentado a condutividade
na superficie do composito e, consequentemente, causado uma maior reflexdo da onda incidente.
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Figura 8: Curvas de refletividade calculada em funcdo da frequéncia e espessura das amostras: a) SiC, b) 27SiC3NF,
c) 28SiC2NF e d) 29SiC1NF.

5. CONCLUSOES

Neste trabalho, foi realizada a andlise da influéncia da adi¢do de negro de fumo em um compasito de silicone
e carbeto de silicio. A utilizagdo do negro de fumo no MARE apresentou contribuicBes significativas, pois
com apenas 1 %(m/m) de adicdo de NF a capacidade de atenuar a radiacdo eletromagnética incidente foi de
99,99% em 16,8 GHz. Ainda, a largura de banda de absorcdo deste material foi de 1,91 GHz. Em
comparacdo, o SiC apresenta refletividade de -35 dB em 15,9 GHz, e uma largura de banda de 1,67 GHz em
-10 dB. Também foi discutido a razéo pela qual os resultados tedricos e experimentais da amostra 29SiC1NF
foram divergentes. A quantidade de NF nesta amostra possibilitou uma melhor dissipacdo da onda
eletromagnética pelo compdsito, formado majoritariamente pelo SiC. Assim, ficou demonstrado que é
possivel fabricar um MARE eficiente utilizando borracha de silicone e aditivos ja conhecidos na literatura,
onde a vantagem da utilizagdo do silicone é seu baixo custo e sua facil manipulacéo.
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