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Estudos de Espetroscopia de Impedéancia em cerdmicas nédo estequiométricas de CCTO
Sinterizadas por meio da técnica de duas etapas controlada.

Uribe, J.0.(1); Gelfuso, M.V.(1); Thomazini, D.(1);

(1) UNIFEL;

Ceradmicas de CaCu3Ti4012 (CCTO) apresentam excelentes propriedades dielétricas a partir de
metodologias simples de processamento. No entanto, nos Ultimos anos, tém-se desenvolvido
novas técnicas de sinterizacdo, buscando ter controle no tamanho e crescimento dos grédos de
CCTO, a fim de produzir cerAmicas com constante dielétrica (?) elevada e baixos valores de
dissipacgédo dielétrica (tan?). Nesta pesquisa, a partir de pés ceramicos hanométricos, produzidos
por método de coprecipitacdo, foi estudada a influéncia de alguns parédmetros de sintese e
processamento nas propriedades dielétricas de ceramicas de CaCuXTiYO12 (X|Y = 2,70|3,25;
2,80|3,50; 2,90|3,75; 2,95|3,87 e 3,0/4,0). Corpos de prova a verde foram compactados
uniaxialmente com a aplicacdo de uma presséo de 80 MPa em molde de aco. A técnica de
sinterizacdo em duas etapas (TS-2E) foi desenvolvida para favorecer o crescimento dos gréos
durante a densificacdo das ceramicas. A TS-2E consistiu de uma primeira etapa: 1150°C (T1)
por 5h (t1), com taxa de 10°C/min, ao ar; e uma segunda etapa a 1100°C (T2) por 24h (t2), e
taxa de 5°C/min ao ar. Estes parametros permitiram a exclusdo da fase liquida da microestrutura,
favorecendo o crescimento de gréos e a formacdo de maxima fracdo quantitativa de fase CCTO.
As analises por difracéo de raios X (DRX) confirmaram a presenc¢a majoritaria da fase CCTO, e
discretos tracos das fases secundarias CuO, TiO2 e CaTiO3. Na Microscopia Eletrénica de
Varredura (MEV) se avaliou a presenca da fase CuO e TiO2 nos contornos dos gréos e a
evolucao do crescimento dos grdos de CCTO. Medidas de espectroscopia de impedancia (El),
na faixa de frequéncia de 0,01 Hz a 5 MHz, a temperatura ambiente, mostraram que a ceramica
com maior tamanho médio de grédo (X|Y[2,95|3,87]) exibiu os maiores valores de ? (4,5x104,a 1
kHz). As ceramicas com as distribuicdes de tamanho de grao mais estreitas apresentaram os
menores valores de tan? (0,03 a 1 kHz). A El revelou a existéncia de mecanismos de relaxacao,
e permitiu associar o comportamento elétrico das ceramicas simulados em circuitos paralelos
R|C (ou R|CPE) conectados em série; podendo se diferenciar as contribuicdes resistivas do gréo,
contorno de gréo e eletrodo. Foi utilizado um Potenciostato/Galvanostato (Metrohm Autolab),
acoplado a um suporte (porta amostras) especifico para caracterizages dielétricas. A simulacéo
do comportamento elétrico permitiu analisar e ajustar as curvas de impedancia através de
diagramas de Nyquist. Diferentes mecanismos de polarizacdo, em especial de Maxwell-Wagner,
justificam o comportamento dielétrico desse material, um deles originado nas fronteiras de
dominios interna nos grdos semicondutores, e nos contornos de grao (explicado pelo modelo
IBLC). De acordo com este modelo, a colossal ? do CCTO é decorrente da formacédo de camadas
de barreiras capacitivas entre grdos semicondutores e contornos de grdo isolantes na
microestrutura, produzindo barreiras de potencial do tipo Schottky.



