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Resumo. O aumento de polui¢do por interferéncia eletromagnética tem causado um grande
interesse na pesquisa e no desenvolvimento de materiais absorvedores de radiagdo
eletromagnética. Materiais carbonosos dielétricos de origem sustentavel com caracteristica
absorvedora de ondas eletromagnéticas podem contribuir para aplicagoes em revestimentos de
dispositivos eletronicos impedindo interferéncia eletromagnética. Neste trabalho, a sintese de
xerogel de carbono foi feita usando um método simples e de baixo custo a partir de um precursor
de carbono natural, o tanino. O xerogel de carbono foi misturado com nanotubo de carbono
formando um composito sustentavel em matriz polimérica. As caracterizagoes morfologica e
estrutural foram realizadas por Microscopia Eletronica de Varredura, Difratometria de Raio-X e
Espectroscopia Raman. Os resultados da andlise eletromagnética demonstram que o composito
sustentavel tem desempenho promissor como absorvedor de micro-ondas na banda Ku.

Palavras-chave: Xerogel de Carbono; Nanotubo de Carbono; Sustentabilidade;
Permissividade, MARE.

1. Introducao

A réapida evolugdo do desenvolvimento e uso da tecnologia sem fio, instalacdo de sistemas
de radar (RUIZ-PEREZ et al., 2022) e equipamentos eletronicos, tem causado aumento da
poluicdo por radiacdo eletromagnética afetando comunicagdo entre dispositivos,
comunicagdo por satélite e também causando possiveis efeitos nocivos ou danos a saude
humana (DRAKAKIS et al., 2017; GUPTA; TAI, 2019; MSOMI et al., 2022; QIN;
BROSSEAU, 2012; SHI et al., 2022). Pesquisas sd&o motivadas no desenvolvimento de
materiais absorvedores capazes de reduzir interferéncias eletromagnéticas entre
componentes na faixa de frequéncia de GHz (BISPO et al., 2021; DRAKAKIS et al., 2017;
GUPTA,; TAI, 2019; ZENG et al., 2018). Esses tipos de materiais podem ser classificados
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como magnéticos ou dielétricos. Materiais magnéticos ou metalicos sdo explorados e tem
eficiéncia como absorvedor ou blindagem de ondas eletromagnéticas (LI et al., 2015). Porém
apresentam propriedades que desfavorecem seu uso como revestimento em dispositivos de
material leve, pois os materiais metalicos apresentam alta densidade e também séo
suscetiveis a corrosdo (BISWAS et al., 2017). Materiais dielétricos carbonosos tem baixa
densidade e sdo extensivamente pesquisados como Materiais Absorvedores de Radiacéo
Eletromagnética (MARE) (QIN; ZHANG; WU, 2022; ZHAO et al., 2021). Pesquisas
envolvendo esses materiais como por exemplo, Nanotubo de Carbono (NTC) (FAN et al.,
2021), Grafeno ou Oxido de Grafeno (GO) (BISPO et al., 2021; ZENG et al., 2018), Fibra
de Carbono (SHEN et al., 2022), Negro de Fumo (NF) (RUIZ-PEREZ et al., 2022) tem
notavel atencdo nas suas propriedades intrinsecas de alta condutividade elétrica, perdas
dielétricas, estabilidade quimica que favorecem a sua aplicagdo como MARE (RUIZ-PEREZ
etal., 2022).

Xerogel de Carbono (XC) ou Espuma de carbono podem ser fabricados baseado em recurso
renovavel usando como precursor natural, o tanino, (BRAGHIROLI et al., 2019;
LETELLIER etal., 2015) extraido da arvore Acacia mearnsii. Nanotubos de Carbono (NTC)
tem alta area de superficie, boa resisténcia mecanica e condutividade elétrica que favorecem
0 uso como absorvedor de micro-ondas em compositos (RUIZ-PEREZ et al., 2022). O
compdsito sustentavel xerogel de carbono e nanotubo de carbono adicionado em matriz
polimérica tem propriedades como boa resisténcia quimica (ZENG et al., 2018) e baixa
massa especifica podem contribuir para aplicagdo como material absorvedor de micro-ondas.
O desafio para os pesquisadores é desenvolver um compoésito de material carbonoso
dielétrico sustentavel, de baixa densidade na Banda Ku e que tenha um potencial para
aplicacdo no setor aeroespacial ou aeronautico.

Este trabalho consiste na sintese do xerogel de carbono sustentavel a base do polifendlico
natural tanino misturado ao nanotubo de carbono formando compdsito em matriz polimérica.
Este compdsito € usado para avaliar suas propriedades dielétricas visando sua aplicacdo na
area aeroespacial. As analises da morfologia e da estrutura do XC sdo obtidas por
Microscopia Eletronica de Varredura (MEV), Difracdo de Raio-X (DRX) e espectroscopia
Raman. As propriedades dielétricas do compdsito de xerogel de carbono e NTC em silicone
sdo realizadas através do analisador de rede vetorial por guia de ondas retangular na faixa de
frequéncia de 12,4 a 18 GHz (banda Ku).

2. Metodologia

2.1 Materiais

O tanino em pod extraido da casca da arvore Acécia Mearnsii foi gentilmente cedido pela
empresa TANAC SA, dgua deionizada, alcool etilico, formaldeido 37% p.a., surfactante
Pluronic F-127, Nanotubo de Carbono (Cheap Tubes) e borracha de silicone (Redelease).
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2.2 Metodologia

O gel de tanino foi preparado em uma rota simples de policondensacao usando o método de
secagem subcritica (AMARAL-LABAT et al., 2013). A sintese do xerogel foi obtida
misturando 3 g de tanino, 1,5 g de pluronic F-127 dissolvidos em solugdo hidroalcoolica
18 g de agua deionizada e alcool etilico na propor¢ao de massa de 1:1. Foi adicionado a essa
mistura uma solu¢do aquosa de 12 g do agente reticulante, o formaldeido. Essa mistura foi
mantida a 85 °C por 5 dias para o processo de polimerizagdo, e, em seguida, secos em
condicdes de temperatura e pressdo ambiente. O material carbonoso foi obtido apos a
carbonizagdo em forno tubular sob atmosfera de N>, com taxa de aquecimento de 10 °C/min,
mantido no patamar a 900 °C por 120 minutos. As amostras foram nomeadas 5XC,
5XC/0,INTC e 5XC/INTC quando misturadas a borracha de silicone na propor¢io de
somente 5 %om/m de XC e a essa mesma propor¢ao de xerogel de carbono quando adicionado
0,1 ou 1%m/m de NTC, respectivamente. A morfologia dos materiais carbonosos foi
analisada por microscopia eletronica de varredura (MEV-FEG) Mira3-Tescan. A
caracterizagao estrutural foi realizada por Espectroscopia Raman, fabricante Horiba, modelo
LabRam HR Evolution, usando laser de comprimento de ondas de 514 nm. Os padrdes de
Difrag¢ao de Raio-X foram executados pelo difratdmetro Rigaku Ultima IV, usando tubo de
radiagdo CuKa (A=0.15418 nm). Um Analisador de Rede Vetorial (Vector Network
Analyzer — VNA), modelo N5230C Agilent Technologies (Figura 1a), faixa de frequéncia
de 12,4 a 18 GHz da banda Ku (P11644A) foi usado para medir a permissividade complexa
(&, = € — j&") (MEDEIROS et al., 2022b) e perdas de refletividade dos compositos de
xerogel de carbono puro e com nanotubo de carbono em matriz polimérica. A Figura 1b
mostra o esquema do mecanismo da onda EM incidente e refletida. As amostras foram
posicionadas no offset do guia de ondas de geometria retangular na dimensdo de
15,80 x 7,95 mm e espessuras variadas de aproximadamente 2 a 6 mm.
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Figura 1. Caracterizacdo eletromagnética: a) Analisador de Rede Vetorial; b) esquema do mecanismo da
onda EM incidente e refletida.

As propriedades de absor¢ao de ondas eletromagnéticas dos compdsitos SXC, 5XC/0,INTC
e SXC/INTC foram estudadas. A perda por reflexdo (RL) ¢ obtida usando uma placa
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metalica posicionada atrds da amostra no offset. O célculo do Reflection Loss (RL) estd
baseada na Teoria de Linha de Transmissdo (SHEN et al., 2022) para um absorvedor:

Zin= [tann ] (22%) Vi (eq.1)

onde . ¢ a permeabilidade relativa, &, ¢ a permissividade relativa, ¢ € a velocidade da luz no
vacuo, /¢ a frequéncia e d ¢ a espessura da amostra.

RL(dB) = 20log (2222) (eq. 2)

ZintZy

onde Zo e Zin sdo as caracteristicas de impedancia do ar e do material, respectivamente.

3. Resultados e Discussao

3.1 Andlise morfologica e estrutural do material carbonoso

Na analise morfoldgica, é observado caracteristica de materiais carbonosos tipicos de
xerogel de tanino e nanotubos de carbono.
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Figura 2. Micrografias das espumas de carbono: (a-b) xerogel de carbono; ¢) nanotubos de carbono.

Nas Figuras 2a-b, € possivel constatar a presenca de macroporosidade, ou seja, poros maiores
que 50 nm circundados por uma distribuicdo de nddulos esféricos com diametros
aproximado de 5 pm interconectadas entre si. A Figura 2¢ mostra os nanotubos de carbono
dispersos numa estrutura emaranhada de tubos alongados, com didmetros médios
aproximados de 30 nm.

Os difratogramas de Raios-X do xerogel de carbono e Nanotubos de carbono ¢ mostrado na
Figura 3. O padrao de Raios-X mostra que os picos nas posicdes 23,24° e 43,64°
correspondem a difracdo dos planos (002) e (100) do carbono grafitico (MEDEIROS et al.,
2022b; YUE; ARENILLAS; IRVINE, 2016), indicando a estrutura formada do xerogel de
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carbono apoés carbonizagao. Os Picos nas posigdes 26,06°, 43,16° e 53,5° correspondem aos
planos (002), (100) e (004), tipicos da estrutura de nanotubos de carbono (GIRI; SINGH,
2007; MEDEIROS et al., 2022a).
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Figura 3. Difratograma de Raio-X do nanotubo de carbono e xerogel de carbono

Os espectros Raman do XC e NTC sdo mostrados na Figura 4. Nos espectros dos materiais
carbonosos foram identificadas duas bandas caracteristicas tipicas de materiais carbonosos.
A banda D, situada em aproximadamente 1340 cm”, e a banda G, situada em
aproximadamente 1590 cm™'. Em aproximadamente 2700 cm™ a banda G’ ¢ apresentada,
indicando a segunda ordem do NTC no espectro.
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Figura 4. Espectros Raman XC e NTC.

Em geral, a banda D est4 associada com a desordem e defeitos presentes na estrutura do
material. No nanotubo de carbono a banda D ¢ comumente aparente devido a defeitos
presentes na parede do tubo. Esses defeitos podem favorecer desempenho de absorcdo da
onda EM permitindo perdas por polarizacdo de dipolo (QIN; ZHANG; WU, 2022; WANG
et al., 2022).
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3.2 Anadlise eletromagnética

As propriedades dielétricas das amostras s3o apresentadas nas Figuras 5(a-c). A
permissividade complexa real (¢’) e imaginaria (¢’’) representam a capacidade do material
armazenar ¢ dissipar a energia da onda eletromagnética incidente na amostra,
respectivamente. A Figura 5a mostra os valores de ¢’=4 e ¢’=0,1 na amostra de 5XC.
Mantendo a concentragdo em 5 % de XC e adicionando 0,1 %m/m de NCT (5CX/0,1NCT)
(Figura 5b) ¢ obtido resultado de discreto aumento no valor de ¢’ e €’ em 4,4 ¢ 0,22
respectivamente. Adicionado ao composito polimérico a concentragdo de 1 %m/m de NTC
e mantendo 5 % de XC (5XC/INTC) promoveu um aumento em torno de 75 % resultando
em valores de permissividade real de 7,5 e a permissividade imaginaria de 0,9. A adi¢ao do
NTC pode ter causado aumento da permissividade imagindria resultando em perda por
conducdo(QIN; ZHANG; WU, 2022).
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Figura 5. Permissividade complexa: a) 5XC; b) 5XC/0,INTC; ¢) SXC/INTC.

O valor de perda por refletividade em -10 dB indica que o material € absorvedor, ou seja, o
material apresenta uma absor¢ao de 90 % (ZHU; GUAN; YANG, 2021). O valor de RL da
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onda eletromagnética ¢ mostrada na Figura 6(a-c). Considerando o composito 5XC,
mostrado na Figura 6a, o valor de atenuagdo da onda estd em -3,14 dB na frequéncia
18,0 GHz. As curvas do composito SXC/0,1NTC apresentado na Figura 6b, mostra um valor
de RL de -4,50 dB (18 GHz) para a amostra com espessura de 5,89 mm. Uma pequena adi¢ao
de 0,1 %m/m de NTC ao compdsito promoveu um discreto aumento da perda por reflexdo.
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Figura 6. Refletividade a) 5XC; b) 5XC/0,INTC; ¢) 5XC/INTC; d) Relagdo entre picos de RL, frequéncia e
espessura calculada de SCX/INTC.

A adicao de 1 % de NTC (5XC/INTC), promoveu a atenuagdo da onda EM de -11,25 dB na
frequéncia de 18 GHz para a amostra com espessura de 4,50 mm e -18,34 dB na frequéncia
14,26 GHz na espessura de 5,50 mm. A perda por reflexdo pode decorrer devido a alguns
mecanismos de perdas como condugdo, polarizacdo interfacial, polarizagdo de dipolo (QIN;
ZHANG; WU, 2022). O aumento da concentracdo de NTC no compdsito SXC/INTC
contribuiu para aumento da atenuac¢do de ondas EM causado pela dissipacdo da onda no
composito, evidenciado por €°=0,9. A interface heterogénea do material entre XC e NTC
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favorecem a perda por polarizagado interfacial (CHANG et al., 2022) e a perda por conducao
causado pelo NTC (QIN; ZHANG; WU, 2022).

O aumento da espessura das amostras faz com que a os picos de RL aparecam em frequéncias
mais baixas. A absor¢do da onda EM ¢ relacionada com a espessura da amostra e a
frequéncia, baseada na equacdo da teoria de % do comprimento de onda EM dada por (SU
et al., 2020):

ni nc
tm = i m n=(135..) (eq. 3)

Onde A ¢ o comprimento de onda EM no compdsito, ¢ € a velocidade da luz, fi € a frequéncia,
& ¢ a permissividade relativa, p. permeabilidade relativa em modulo e, a espessura
correspondente ¢ dada por tm. A onda EM ¢ incidida e refletida na primeira e segunda
superficie da amostra. Quando a distancia entre essas duas superficies for um multiplo impar

(n=1,3,5...) de ¥4 do comprimento da onda EM o modelo ¢ satisfeito e a absor¢ao da onda ¢
evidenciada.

Sample Matrix Thickness RL Frequency Reference
(mm) (dB) (GHz)
4.50 -11,25 18,00
5XC/INTC silicone Este trabalho
5.50 -18,34 14,26
CA parafina 1,90 -37,55 14,73 (WANG et al., 2022)
HPCNs-2 parafina 4,00 -26,27 =5,00 (TAO et al., 2021)

A Tabela 1 mostra resultados com caracteristicas de absor¢do da onda EM do material
composito sustentavel relacionados a estudos recentes de materiais carbonosos de origem
sintética. Os materiais mostrados na Tabela 1, Aerogel de Carbono (CA) sintético (WANG
et al., 2022) apresentou 99,98 % e Nanoparticulas de Carbono Poroso (HPCNs-2) (TAO et
al., 2021) apresentou 99,76 % de absor¢do de micro-ondas, respectivamente. No entanto, o
material apresentando neste trabalho, xerogel de carbono sustentavel (5XC/INTC),
apresenta desempenho de absor¢cdo ondas EM de 98,55 %. O XC produzido a partir do
biofenolico tanino se destaca devido ao processo de sintese sustentavel usando um método
simples principalmente na etapa de secagem a condigdes de temperatura e pressdo ambiente,
e de baixo custo em relagdo a absorvedores analogos que usam materiais sintéticos e etapas
de sintese complexa tornando o material de custo elevado.

4. Conclusao

Neste trabalho foi realizada a sintese e caracterizagdes morfoldgica, estrutural e
eletromagnética do xerogel de carbono a base do material sustentavel, o tanino. O compdsito
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XC puro e com adicao de NTC permitiu a avaliacdo de propriedades eletromagnéticas na
faixa de frequéncia da banda Ku (12,4 a 18 GHz). O xerogel de carbono obtido apresentou
estrutura tipica de carbono poroso de tamanhos irregulares. A adicdo dos nanotubo de
carbono influenciou significativamente no desempenho da atenuacdo da onda
eletromagnética, conforme observado pelos resultados minimos de RL atingindo -18,34 dB
em 14,26 GHz e largura de banda de 1,14 GHz para amostra 5XC/INTC. Nos trabalhos
futuros, ¢ sugerido o aumento da concentracdo de NTC mantendo a concentragcao de XC na
matriz polimérica, esperando aprimorar o desempenho de absor¢ao da onda EM.
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