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RESUMO

O emprego de cerâmicas de cobalto em detectores de presença de RF, blindagens, etc, intensificou-se nos últimos anos em função de apresentarem valores de permeabilidade magnética e permissividade elétrica elevadas em altas frequências. O objetivo do trabalho foi a síntese de ferritas de cobalto com variações de cobre e avaliar os efeitos no comportamento eletromagnético. A estequiometria escolhida foi CuxCo1-xFe2O4 (x = 0.7, 0.5 e 0.9). O método utilizado foi o cerâmico convencional. A parte real da permeabilidade magnética e da permissividade elétrica apresentou um mesmo perfil para todas as amostras nas diferentes temperaturas.  As amostras apresentaram valores de magnetização de saturação entre 56,40 emu/g e 48,26 emu/g. Esses valores indicam que a variação estequiométrica não influenciou nas propriedades eletromagnéticas estudadas das amostras, nas faixas de temperatura e frequência analisadas.
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INTRODUÇÃO
As ferritas têm um papel importante nas aplicações tecnológicas devido a suas propriedades magnéticas e resistividade elétrica elevada. Suas propriedades magnéticas e elétricas, tais como permeabilidade magnética e permissividade elétrica complexas, dependem de sua microestrutura, ou seja, do contorno de grão, do seu tamanho médio e de sua porosidade(1,2). 
A ferrita de Co possui estrutura tipo espinélio, enquanto que a ferrita de Cu possui estrutura espinélio inverso. 
Maaz et al.(3) estudaram as propriedades magnéticas de nanopartículas da ferrita de cobalto (15-48 nm) por meio da curva de histerese magnética utilizando um magnetômetro de amostras vibrantes. A amostra apresentou uma magnetização de saturação de 68 emu/g a temperatura ambiente.
Dependendo da preparação da amostra, em uma ferrita de Co-Cu, 6% a 24% de Cu2+ ocupam os sítios A (tetraédricos)(4). Para as ferritas CoFe2O4 e Co0,5Cu0,5Fe2O4 sinterizadas a 900°C, a parte real da permeabilidade, medida em 1 MHz, fica entre 3,84 e 4,52, respectivamente. Este baixo valor de permeabilidade é justificado pela alta porosidade medida nas amostras, que apresentaram densidades relativas entre 3,19 e 4,91 (4). 
Ainda, dados sobre a temperatura de Curie (Tc) de ferritas de Co-Cu são apresentados(5), cujo valor está entre 463 e 509 °C. Esta variação observada em Tc deve-se a quantidade de cobre na ferrita de cobalto, aumentando com a diminuição de cobre na ferrita. 
A caracterização elétrica e diéletrica deste material são, portanto, de grande interesse, uma vez que suas propriedades estão diretamente ligadas à sua aplicação.
MATERIAIS E MÉTODOS
Estequiometria

A estequiometria escolhida foi  CuxCo1-xFe2O4 (x = 0.7, 0.5 e 0.9).

Preparação das amostras
O método utilizado para a preparação das amostras foi o cerâmico convencional. Após a escolha das estequiometrias, foram medidas as massas dos óxidos. Em seguida, as amostras foram moídas e misturadas manualmente em um almofariz de cerâmica durante 1 hora. Após a moagem, as amostras foram pré-sinterizadas a 800°C por 4 horas.  As amostras foram conformadas por prensagem uniaxial em uma prensa manual, aplicando-se 50MPa para gerar cilindros com diâmetro externo de 8.33mm e diâmetro interno de 3.60mm. Os cilindros e parte do pó foram aquecidos a 300ºC por 4 horas, subindo para o patamar de 600ºC por 4 horas e em seguida sinterizados a 1200ºC por 6 horas.

Caracterizações

 Foram feitas curvas de histerese magnética a temperatura ambiente utilizando um magnetômetro de amostra vibrante modelo VSM 7400 da Lake Shore na frequência de 60 Hz. 
Para a caracterização da permeabilidade magnética e da permissividade elétrica complexas em temperaturas de -20°C a +70°C, e em baixa frequência, 40Hz a 110MHz, foi utilizado o Método da Impedância(6). Foi conectada ao analisador de impedância modelo 4294A da Agilent Co uma sonda modelo 42941A da Agilent Co onde a amostra foi colocada e levada até a câmara de temperatura com controle de umidade modelo SH-241 da ESPEC. A umidade no interior da câmara foi programada para 30%.
RESULTADOS E DISCUSSÃO
Curvas de histerese magnética
As curvas de magnetização em função da intensidade do campo magnético informam sobre a ‘dureza’ dos materiais magnéticos. Quando um campo magnético é aplicado sobre um material magnético suas paredes de domínio se movimentam e seus momentos magnéticos se alinham na mesma direção do campo. Para campos magnéticos baixos, este processo é reversível. Para campos magnéticos altos, o processo é irreversível, assim, os momentos magnéticos não retornam a posição inicial quando o campo é removido. Este fenômeno é conhecido como histerese magnética(7). A Fig. 1 apresenta a curva de magnetização da amostra Cu0,5Co0,5Fe2O4  em função do campo magnético aplicado. A Fig. 2 apresenta a curva de magnetização da amostra Cu0,7Co0,3Fe2O4 em função do campo magnético aplicado.
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A curva de magnetização da amostra Cu0,5Co0,5Fe2O4 apresentou um magnetização de saturação de 56,40 emu/g.
A curva de magnetização da amostra Cu0,7Co0,3Fe2O4 apresentou um magnetização de saturação de 49,03 emu/g. A Fig. 3 apresenta a curva de magnetização da amostra Cu0,9Co0,1Fe2O4 em função do campo magnético aplicado.
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Figura 3. Curva de magnetização da amostra Cu0,9Co0,1Fe2O4.
A curva de magnetização da amostra Cu0,9Co0,1Fe2O4 apresentou uma magnetização de saturação de 48,26 emu/g.
Todas as amostras apresentaram curvas de histerese magnética estreitas, que podem ser atribuídas a um mínimo na energia dos domínios magnéticos. A área interna da curva de magnetização representa a perda de energia devido a imperfeições ou impurezas no material(8).

Nota-se uma diminuição na magnetização de saturação com o aumento de óxido de cobre (CuO) nas amostras. A Tab. 1 apresenta os valores do campo coercivo, magnetização remanente e da magnetização de saturação das amostras.
Tabela 1. Valores do campo coercivo, magnetização remanente e da magnetização de saturação das amostras.
	Amostra
	Ms (emu/g)
	Hc (KOe)
	Mr (emu/g)

	Cu0,5Co0,5Fe2O4
	56,40
	107,45
	4,63

	Cu0,7Co0,3Fe2O4
	49,03
	94,04
	3,55

	Cu0,9Co0,1Fe2O4
	48,26
	77,45
	3,27


Devido aos valores de campo coercivo (maiores que 125Oe), as amostras podem ser consideradas materiais magnéticos moles(9). Nota-se que a magnetização remanente diminui com o aumento de CuO nas amostras. 
Curvas de permissividade elétrica e permeabilidade magnética
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A Fig. 4 apresenta a parte real da permissividade elétrica (ɛ’) para todas amostras em função da temperatura, na frequência de 100MHz. A Fig. 5 apresenta a parte imaginária da permissividade (ɛ”) para todas as amostras em função da temperatura, na frequência de 100MHz.
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Os valores da parte real da permissividade elétrica (ɛ’) aumentaram com o aumento da temperatura para todas as amostras. 
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Todos os valores da parte imaginária da permissividade elétrica (ɛ”) das amostras aumentaram com o aumento da temperatura. A Fig. 6 apresenta a parte real da permeabilidade magnética (µ’) para todas amostras em função da temperatura, na frequência de 100MHz. A Fig. 7 apresenta a parte imaginária da permeabilidade magnética (µ”) para todas amostras em função da temperatura, na frequência de 100MHz.
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Os valores da parte real da permeabilidade magnética (µ’) aumentaram com o aumento da temperatura para todas as amostras. Pode-se considerar que esta variação é insignificante, ficando dentro do erro da medida. 
Todos os valores da parte imaginária da permeabilidade magnética (µ”) das amostras aumentaram com o aumento da temperatura.
CONCLUSÕES

Todas as amostras apresentaram curvas de histerese estreitas e possuem característica de material magnético mole. A magnetização de saturação diminuiu com o aumento de CuO nas amostras. As partes reais da permissividade elétrica e da permeabilidade magnética aumentaram com o aumento da temperatura, porém com valores discretos. Não houve variações significantes nas diferentes estequiometrias estudadas quanto à caracterização eletromagnética.
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TITLE
Effects of Stoichiometric Variation the Behavior Electromagnetic of Ferrites Cu-Co

 ABSTRACT
The use of cobalt ferrite in the presence of RF detectors, shielding, etc, has intensified in recent years due to present values ​​of electrical permittivity and magnetic permeability higher at high frequencies. The aim of this work was the synthesis of cobalt ferrite with variations of copper and evaluate the effects on electromagnetic behavior. The stoichiometry is selected CuxCo1-xFe2O4 (x = 0.7, 0.5 and 0.9). The method used was the conventional ceramic. The real part of the magnetic permeability and electrical permittivity had a same profile for all samples at different temperatures. The samples presented values of saturation magnetization of 56.40 emu / g and 48.26 emu / g. These values indicate that  the stoichiometric variation did not affect the stoichiometric electromagnetic properties of the samples studied, the temperature ranges and frequency analyzed.
 Key-words
ferrites, magnetic permeability, electric permittivity, magnetic ceramics, magnetic properties. 
Figura 1. Curva de magnetização da amostra Cu0,5Co0,5Fe2O4.





Figura 2. Curva de magnetização da amostra Cu0,7Co0,3Fe2O4.
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Figura 5. Parte imaginária da permissividade (ɛ”) para todas as amostras.








Figura 4. Parte real da permissividade (ɛ’) para todas as amostras.
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Figura 6. Parte real da permeabilidade (µ’) para todas as amostras.








Figura 7. Parte imaginária da permeabilidade (µ”) para todas amostras.
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