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RESUMO

O comportamento elétrico e microestrutural de
cerdmicas a base de éxido de aluminio (Al>Os) puro e
dopado com 0,5 mol% de 6xido de niébio (Nb,Os) foram
investigados. O efeito desejado da dopagem é que o
processo de sinterizagdo, a condutividade elétrica e a
constante dielétrica sejam melhorados em relagao ao
6xido de aluminio puro. Os compactos foram preparados
em quantidades estequiométricas e sinterizados pelo
procedimento cerdmico convencional. As técnicas de
Dilatometria, Difracdo de Raios X (DRX), Densidade,
Porosidade e Microscopia Eletrénica de Varredura com
Espectroscopia de Energia Dispersiva de Raios X

(MEV/EDX) foram empregadas na caracterizagdo da
alumina pura e dopada. A partir dos resultados obtidos,
observou-se uma diminuicdo na temperatura de maxima
taxa de retracdo linear, o aumento da densidade,
diminuicdo da porosidade e o crescimento do grdo, com
a adicdo do dopante. As propriedades elétricas foram
avaliadas por meio da técnica de espectroscopia de
impedancia onde se observou apenas um arco de
impedancia nas composi¢coes estudadas atribuindo esse
comportamento aos valores idénticos das
permissividades relativas do interior e do contorno de
grao.

PALAVRAS-CHAVE: Alumina, Propriedades Elétricas, Dopagem.

ELECTRICAL AND MICROSTRUCTURAL PROPERTIES OF ALUMINA DOPED WITH
NIOBIA

ABSTRACT

The electrical and microstructural behavior of pure
aluminum oxide (Al,03) and 0,5 mol% niobium oxide
(Nb,Os) doped ceramics were investigated. The desired
effect of doping is that the sintering process, electrical
conductivity and dielectric constant are improved over
pure aluminum oxide. The compacts were prepared in
stoichiometric quantities and sintered by the
conventional ceramic procedure. Dilatometry, X-ray
Diffraction (XRD), Density, Porosity, and Scanning
Electron Microscopy with X-ray Dispersive Energy
Spectroscopy (SEM / EDX) techniques were employed to

characterize pure and doped alumina. From the obtained
results, it was observed a decrease in the maximum linear
shrinkage temperature, an increase in density, a decrease
in porosity and the growth of the grain with the addition
of dopant. The electrical properties were evaluated by
the impedance spectroscopy technique where only one
impedance arc was observed in the studied compositions
attributing this behavior to the identical values of the
relative allowances of the interior and the grain
boundary.

KEYWORDS: Alumina, Electrical Properties, Doping.

HOLOS, Ano 36, v.7, 9243, 2020

@@@@ Este é um artigo publicado em acesso aberto sob uma licenga Creative Commons

gy NG ND


https://orcid.org/0000-0001-6529-02031
mailto:goncalves.pamella@hotmail.com1

GONGALVES, SALES & CASTRO JUNIOR (2020) H l]

ISSN 1807 - 1600

1 INTRODUCAO

A alumina (Al03) é um material com diversas aplicacdes na industria de alta tecnologia
eletroeletronica, dentre as quais destacamos a sua crescente utilizacdo em dispositivos eletrénicos
(Partida-Manzanera, Roberts, Bhat, Zhang, Tan, Dolmanan, Sedghi, Tripathy, & Potter, 2016; Salim,
Hassan, Naaes, 2019). A importancia da utilizacdo da alumina para este fim deve-se ao fato deste
oxido apresentar propriedades importantes como um bandgap largo e uma elevada constante
dielétrica. A proposta deste estudo consistiu na analise dos comportamentos elétrico e
microestrutural da alumina pura e dopada com 0,5 mol% de éxido de nidbio. O efeito desejado da
dopagem é que o processo de sinterizagdo ocorra em uma temperatura mais baixa, a
condutividade elétrica e a constante dielétrica aumentem em relacdo a alumina pura.

2 REVISAO BIBLIOGRAFICA

Os ceramicos sao materiais sélidos, inorganicos e ndo metdlicos que se constituem num
grande numero de materiais com uma vasta gama de aplicagGes. Seus usos variam desde tijolos
para a construcdo civil a componentes eletrénicos e magnéticos com dimensdes nanométricas
(Kingery, Bowen, &Uhlmann, 1976; Carter,& Norton, 2013). O desenvolvimento de pesquisas em
materiais ceramicos a base de alumina (Al,Os3) vem apresentando uma crescente evolugdo nas
ultimas décadas. Isto se deve principalmente ao seu baixo custo e suas excelentes propriedades
fisicas e quimicas.

Atualmente, materiais a base de alumina vém sendo utilizados na fabricacao de refratarios,
fibras ceramicas e de inumeros produtos classificados como ceramica técnica (Associacdo
Brasileira de Ceramica, 2017). Em aplicacBes eletronicas, a alumina é amplamente utilizada na
fabricacdo de transistores, resistores, diodos e capacitores (Davis, 2010).

Nos ultimos anos, a industria de semicondutores tem buscado um material ceramico que
possa ser usado na construcdao da porta dielétrica de transistores. Esses transistores devem ser
isolantes para impedir a passagem da corrente elétrica no campo eletromagnético, mas com a
caracteristica de que ao receber uma tensao critica passem a conduzir eletricidade. Atualmente,
essa porta dielétrica é constituida por uma camada de diéxido de silicio (SiO;) que é bastante fina,
pois quanto mais fina for essa camada, menor sera a tensdo aplicada. A desvantagem é que com
uma camada tdo fina, ocorrem fugas de corrente devido ao efeito do tunelamento quantico dos
elétrons através das portas dielétricas, onde muita energia é perdida (Wilk, Wallace& Anthony,
2001).

Para minimizar estas perdas é necessario o uso de um material que possua uma alta
constante dielétrica e que tenha um bandgap largo. A alumina é um dos materiais mais
promissores para este fim, por possuir um bandgap largo e uma constante dielétrica elevada (€ =
9), que pode ser ainda aumentada com a dopagem apropriada do material puro. O efeito desejado
da dopagem é que o valor do bandgap ndo seja muito alterado, e ao mesmo tempo, que a
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constante dielétrica seja elevada (Partida-Manzanera, Roberts, Bhat, Zhang, Tan, Dolmanan,
Sedghi, Tripathy, & Potter, 2016; Salim, Hassan, Naaes, 2019).

Sao exemplos de aditivos que promovem a reducdo da temperatura de sinterizacdo e o
aumento da densificacdo da alumina: TiO2, MnO, NiO, ZnO, Nb,0s, CoO e o SnO; ( Hassan, Awaad,
Bondioli & Naga, 2014; Santos, Margal, Jesus, Gomes, Lima, Monteiro, Campos & Louro, 2017)

Dentre estes, a nidbia (Nb2Os) vem sendo amplamente utilizada como aditivo na
sinterizacdo da alumina, por favorecer as taxas de retracdo e o aumento da densidade em
temperaturas abaixo da temperatura de sinterizagao da alumina pura (Chen, Li, 2019). Embora a
nidbia aumente a sinterabilidade da alumina, este aditivo também promove o crescimento do grao
que, para ser controlado é necessdria a formacdo da fase AINbO4 nos contornos de grdo(Hsu,
Wang, Wang,& Chen, 2008).

Alguns estudos apresentam as caracteristicas obtidas com a presenca de dopantes na rede
do Al,O3 e a sua influéncia na obtencdo de melhores propriedades, dos quais alguns serao descritos
a seguir.

Em um estudo tedrico, Haverty et al. (2002) investigaram o comportamento da estrutura
eletrénica da alumina dopada com Nb, Zr, Y e Sc usando a teoria funcional da densidade. Este
estudo mostrou que a presenca de certos metais de transicdo (Y, Sc) em alumina com estrutura
ortorrombica(k-Al,03) mantém o valor do intervalo entre bandas e aumenta a constante dielétrica,
enquanto que a presenca de (Zr, Nb) diminui este intervalo.

No ano seguinte, Jung et al. (2003) confirmaram esta previsdo tedrica dopando a alumina
amorfa com 6,25% dos mesmos metais de transicdo e caracterizaram por espectroscopia de
fotoemissdo de raios X (XPS) e espectroscopia de absor¢cdo de raios X (XAS). Este estudo
experimental confirmou as teorias propostas por Haverty et al. (2002).

As propriedades eletronicas e 6ticas da a-Al,O3 dopada com Y e Nb foram avaliadas por
Dantas, Lima & Lalic (2010). Os resultados deste estudo indicaram que presenca do Nb aumentava
a constante dielétrica, mas diminuia o bandgap da alumina. Por outro lado, a presenca de Y ndo
alterou o valor do bandgap e aumentou a constante dielétrica da alumina, confirmando a
viabilidade da dopagem da alumina com Y para aplicagdes em transistores.

Zhang et al. (2014) estudaram o efeito da adicdo de oOxido de cromo (Cr.0s3) nas
propriedades mecanicas e elétricas das ceramicas de alumina. A composicdo da fase e a
organizacdo estrutural da ceramica foram analisadas e observadas utilizando DRX e MEV. Os
resultados mostraram que a dopagem com uma pequena quantidade (< 7% em peso) de Cr,0s3,
pode melhorar as propriedades mecanicas (1,5% para a resisténcia a flexdo, 8,3% de dureza de
Vickers) e propriedades elétricas (resistividade minima 9,8x10'%2 Q.m), mas quando a concentracdo
do dopante for superior a 7% em peso, essas propriedades foram diminuidas.
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3 METODOLOGIA

O método ceramico, denominado por Reacdo de Estado Sélido ou Mistura de Oxidos, é um
processo baseado na difusdo em estado solido e consiste de forma geral, na mistura mecanica dos
pos de 6xidos dos metais de interesse, com posterior tratamento térmico. A escolha desse método
para a realizacdo deste trabalho deve-se a sua simplicidade e ao elevado rendimento do produto
final.

Os Oxidos de aluminio (Alcoa) e nidbio (Merck) utilizados neste trabalho foram adquiridos
comercialmente. Primeiramente, foram homogeneizados em moinho de bolas com controle rigido
de pureza e proporg¢do de Nb,Os (0,5 mol%). Foi utilizado o alcool isopropilico (3:1 m/v) como
dispersante, polivinilbutiral (1,5% em massa) como ligante e como elementos de moagem, esferas
de zirconia (5:1 m/m). A mistura foi homogeneizada por 2 horas a uma velocidade de 200 RPM.

Os oxidos foram conformados por prensagem uniaxial em uma prensa hidraulica manual a
uma pressao de 250 MPa. Os compactos a verde foram sinterizados a temperatura de 1450 °C a
uma taxa de aquecimento de 5°C/min por 2h. A técnica de dilatometria foi utilizada a fim de
determinar a retracdo linear e a maxima taxa de variacdo linear orientando assim o processo de
sinterizacdo. As densidades aparentes dos compactos sinterizados foram obtidas por meio da
norma (ASTM C373-88, 2006).

As fases e a estrutura cristalina foram determinadas por difracdo de raios X usando um
difratdbmetro modelo X’Pert PRO (MPD PW 3040/60) da PANalytical, com geometria Theta/Theta
e com um detector Pixel 1 D, radiacdo monocromatica Ko (A= 1,540598 A) do tubo de cobre. Os
registros foram coletados nas seguintes condi¢des: voltagem (45 kV) e corrente (40 mA); no
intervalo angular 10-70° (26) com um passo de 0,0131° (26) e um tempo de contagem de 7,564 s.

A caracterizacdo morfoldgica, quimica e dimensional das amostras foi feita em um
microscopio eletronico de varredura Phenon Pro X. O tamanho médio de grao (G) foi medido
diretamente nas micrografias através do método de interceptos (ASTM E112-10, 2010).

As propriedades elétricas foram avaliadas por meio da técnica de espectroscopia de
impedancia através de impedancimetro FRA (Frequency Response Analyser) da SOLARTRON,
modelo 1260 acoplado a uma interface dielétrica da SOLARTRON modelo 1296. As medidas foram
realizadas em uma faixa de frequéncia de 1 MHz - 1 Hz com amplitude de sinal ac de 100 mV a
temperatura ambiente. Os dados foram tratados utilizando o software ZView® 3.2, na versdo
demonstracdo. O CNLS (ComplexNonlinearLeastSquares) foi o método numérico utilizado para
obter os parametros dos circuitos propostos para o ajuste. Como material de eletrodo foi aplicado
prata nas superficies das amostras, seguido de tratamento térmico a 400 °C, para fixacdo das
particulas metdlicas e eliminagdo da resina.

HOLOS, Ano 36, v.7, 9243, 2020 _

@®®® Este é um artigo publicado em acesso aberto sob uma licenga Creative Commons

oy NG ND



GONGALVES, SALES & CASTRO JUNIOR (2020) H l]

ISSN 1807 - 1600

4 RESULTADOS E DISCUSSOES

4.1 Oxidos Comerciais

Antes de iniciar o processamento ceramico foram realizadas andlises de DRX dos éxidos de
aluminio e de nidbio como adquiridos. A finalidade destas andlises foi identificar a existéncia de
alguma impureza, bem como determinar a estrutura de cada éxido. A Figural (a) mostra a andlise
de difragdo de raios X do Al,O3 como recebido. O resultado obtido indica que a amostra analisada
apresentou a-Al,0s (corudum), cuja densidade é de 3,98 g/cm3, possuindo uma estrutura
romboédrica e os seguintes pardmetros de rede: a=b =4,7605 A, c = 12,9956 Ae a =B =90y =
120° de acordo com a ficha PDF 01-080-0786.
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Figura 1: Difratogramas da (a) alumina e da (b) nidbia como adquiridas.

O resultado de DRX para o dxido de nidbio como adquirido, Figural (b) indica que amostra
contém Nb,Os cuja densidade é de 5,24 g/cm?3, possui uma estrutura ortorrédmbica e os seguintes
parametros de rede: a = 6,1750 f&, b= 29,1750,&, c=3,9300 Aa= B =y=90° de acordo com a ficha
PDF 01-071-0336.

4.2 Dilatometria

A Figura 2 mostra a retracdo linear da Al;0s (a) pura e (b) dopada com Nb;Os (0,5 mol%)
durante o ciclo de aguecimento e a derivada da curva de aquecimento.
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Figura 2: Retragdo linear da Al,03-Nb,Os durante o aquecimento e curva da taxa de retragdo linear em que (a)
A|203 (b) 0,5 mol% de szOs.

Os resultados da Figura 2 mostram que a adi¢do de Nb,Os provocou uma diminuicdo na
temperatura de inicio da retragdo e na temperatura de maxima taxa de retragdo linear. E possivel
observar também que a retracdo dos compactos ainda ocorre a temperatura de 1450 °C. Este
comportamento mostra que para reduzir de maneira significativa a temperatura de sinterizacao
da alumina seria necessdria uma quantidade maior de dopante, entretanto, isto poderia
comprometer outras propriedades do material.

Hsu (2005) avaliou o efeito da dopagem com niébia em concentragdes entre 0,1 e 0,5 mol%
sobre a temperatura de sinterizagao da alumina. Nesse estudo, foi observado que a adi¢ao deste
dopante promoveu o inicio da sinterizacdo a uma menor temperatura se comparado a alumina
pura e que esse efeito foi reforcado pelo aumento da quantidade do dopante. Esse
comportamento indica que o ion Nb>* diminui a energia de ativacdo para a difusdo do ion Al**, pela
geracao de vacancias de aluminio, atuando como agente densificante, favorecendo a sinterizacdo
a temperaturas mais baixas do que a Al,O3 sem aditivo.

A dopagem com ions aliovalentes provoca um desequilibrio de cargas na estrutura que,
para manter a eletroneutralidade, ocorre o surgimento de defeitos. A dopagem com estes ions
contribui de forma satisfatéria no processo de sinterizacdao, por aumentar a concentragao dos
defeitos intrinsecos do 6xido e aumentar o valor do coeficiente de difusdo (Trindade, 2012).

Como a maior temperatura de maxima taxa de retracdo linear foi superior a 1450 °C para a
alumina pura e por volta de 1264 °C para a alumina dopada determinou-se que a temperatura de
sinterizacao para todas as amostras seria de 1450 °C.

4.3 Medidas de Densidade e Porosidade

As densidades aparentes e porosidades da alumina pura e dopada com nidbia, sinterizadas
a 1450°C/2h, foram obtidas e relacionadas com a densidade teédrica da alumina (3,98g/cm?3). Os
resultados encontrados estdo na Tabela 1.
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Tabela 1: Composi¢ao, densidade tedrica, densidade relativa e porosidade aparente da alumina pura e
dopada sinterizadas a 1450 °C/2h.

Amostra Densidade Densidade Porosidade
Aparente (g/cm?) | Relativa (D%) | Aparente (%)
Al,03 3,61 90,70 7,59
A|203-Nb205
(0,5 mol%) 3,79 95,22 4,85

Com os resultados de densidade das amostras sinterizadas a temperatura de 1450°C/2h,
observa-se densificacbes acima de 90% da densidade tedrica. Isto indica que a sinterizacdo do
material nesta temperatura favoreceu o processo de difusdo. A adicdo de Nb,Os promoveu uma
elevacdo nas densidades aparentes das amostras, este comportamento pode estar associado a
formacao de vacancias de aluminio.

As vacancias auxiliam a difusdo e, portanto ajudam a densificar o material. De forma geral,
os resultados de densidade e porosidade mostraram a eficiéncia da utilizacdo da niébia na
densificacdo das amostras.

4.4 Difracdo de Raios X

Os padrdes obtidos por difracdo de raios X das ceramicas de Al,Os pura e dopada com Nb,Os
sinterizadas a 1450°C/2h sdo mostrados na Figura 3.
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Figura 3: Perfis de difragdo de raios X (a) Al,O; puro sinterizado a 1450 °C/2h e Al,0O3 dopado com (b) 0,5 mol% de
Nb,Os.

HOLOS, Ano 36, v.7, 9243, 2020

@®®® Este é um artigo publicado em acesso aberto sob uma licenga Creative Commons

oy NG ND



GONCALVES, SALES & CASTRO JUNIOR (2020) H l]

ISSN 1807 - 1600

Observa-se na Figura 3 (a) a presenca de fase Unica e cristalina de a-Al,03 garantindo a
pureza da matéria prima utilizada mesmo apds o tratamento térmico. Como a solubilidade da
niébia em alumina é bastante pequena, a Figura 3 (b) mostra um pico indexado da fase Nb,Os em
20 = 22,6°. Comportamento semelhante foi relatado no estudo desse sistema por Roth, Negas &
Cook (1981). Nado foi observado a ocorréncia de deslocamento de pico apds a dopagem apenas
uma reduc¢do na intensidade dos picos e um alargamento da FWHM do maior pico alumina pura
em 26=57,579 de 0,07927 para 0,13521.

4.5 MEV/EDX e Tamanho Médio dos Graos

A Figura 4 apresenta os resultados obtidos por MEV para o Al,03 puro e dopado com 0,5
mol% de Nb,Os sinterizadas a 1450 °C/2h.

Mag = 6000 x € Mag = 6000 x

Figura 4: Micrografias da superficie das amostras com ampliacdo de 6000X: (a) Al,Os puro e para o Al,O3; dopado
com (b) 0,5 mol% de Nb.

Com a andlise das micrografias obtiveram-se os dados para a determinacdo do tamanho
médio do grdao de acordo com a norma ASTM E112-10. A analise da micrografia mostra uma
microestrutura pouco porosa o que confirma os valores das densificagcdes obtidas de acordo com
a Tabela 2.

Tabela 2: Composi¢do, Tamanho médio do grao e Densidade Relativa das amostras sinterizadas.

Tamanho médio do grdo | Densidade Relativa
(nm) (D%)
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Al;0; 1,79 £ 0,06 90,70
A|203-Nb205
+
(0,5 mol%) 2,99+0,12 95,22

Na Tabela 2, pode-se observar a os valores obtidos do tamanho médio do grdao e da
densificacdo da alumina pura e dopada com nidbia. Os dados mostram um aumento no tamanho
do grdo e da densificacdo da alumina dopada em relacdo a ndo dopada, ambas sinterizadas a
mesma temperatura e com o mesmo patamar. Isso pode estar relacionado ao aumento da
mobilidade do contorno do grao durante o processo de sinteriza¢do e a formacdo de vacancias de
aluminio. Assim, a adicao do dopante contribui de forma significativa no processo de sinterizacao

do material.

Foram realizadas andlises de EDX para mapeamento e quantificacdo da composicdo das
amostras analisadas. Os espectros de emissdo de raios X (EDX), mostrados na Figura 5 (a) e (b), sdo

referentes a determinadas regides da micrografia.

v

Al
8]
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13 Al Aluminio 100.0 39.6 0.6
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|
Al
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Atémico | EI . 1 N Confianca | Concentracio | Erro
13 Al Aluminio 1000 30,9 0.7
8 0 Oxigénio 100.0 69.1 1.0

Figura 5: (a) Micrografia da amostra Al,Ozpura e (b) dopada com 0,5 mol% de NbOs, sinterizada a 1450 °C/2h
obtida por MEV e suas analises por EDX.

A energia de ionizacdo encontrada no espectro esta associada a cada elemento presente
na amostra. Na composi¢cdo quimica da amostra de Al,03 pura, Figura 5(a) foram identificados
apenas Al e O como esperado, confirmando os resultados de difracdo de raios X.

Na Figura 5(b) apenas o Al e o O foram identificados devido a restricdes no limite de
deteccdo do equipamento.

4.6 Caracterizacao Elétrica

As Figuras 6 e 7 apresentam os espectros de impedancia da Al,O3 pura e dopada com nidbia
sinterizada a 1450°C/2h. Nestas figuras, o ajuste da curva (linha verde) também é apresentado.
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Figura 6: Espectro de impedancia da Al,O; obtido a temperatura ambiente.
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Figura 7: Espectro de impedancia de Al,03-Nb,Os (0,5 mol%) a temperatura ambiente.

Os dados experimentais obtidos através dos diagramas de Nyquist foram ajustados
segundo o modelo BrickLayer, utilizando o software Zview®’. Com a andlise dos dados de
impedancia foi possivel obter o circuito elétrico equivalente de acordo com a Figura 8.

Rob RElectrode Rb

FPEEIec’trodE CPER
r D z >—

Figura 8: Circuito equivalente para os sistemas em estudo.
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No ajuste foi usado um circuito elétrico equivalente, composto de trés circuitos R-CPE
conectados em série representando grainboundary(contorno do grao), electrode (eletrodo) e
boundary(grao), respectivamente. Cada circuito contém um resistor R em paralelo com um
elemento de fase constante (CPE).Além destes, hda um capacitor em paralelo com os circuitos para
representar a capacitancia intrinseca de fios e porta amostra. Apds o ajuste, esta capacitdncia ndo
foi levada em consideragao. Como se pode observar, o ajuste esta em 6tima concordancia com os
pontos experimentais, mostrando desse modo uma boa adequacdo do modelo proposto.

Favre et al. (2005) apresentam como circuito equivalente o tipo RC observando também
em analises de impedéancia da alumina a temperatura ambiente e umidade de 68% apenas um
semicirculo sugerindo a contribuicdo, apenas, do contorno de grao.

Na Tabela 3,encontram-se os valores dos pardmetros de circuito das composicoes
estudadas, em que, Co é a capacitancia geométrica, b é o grdo, gb é o contorno do grao, el é o
eletrodo, T representa uma pseudo-capacitancia, P representa o quao préoximo o elemento esta de
um resistor (P=0), de um capacitor (P=1) ou indutor (P=-1) e C é a capacitancia.

Tabela 3: Parametros de circuitos das composicoes estudadas obtidos pelo ajuste com base no circuito

equivalente.
Composicdo Co (F) Parametro T P R(Q) C(F)
b 7,567x10"2| 1 [3,425x 106 | 7,567x1012
ALO;  |3,795x1073 gb 7,744x10! | 0,61804 | 7,230% 108 | 1,304x 10
el 3,863%10!|0,67783|2,112x 108 {3,929x 102
b 4,644x101| 1 [1,097x 10| 4,644%x10
Al203-Nbz0s 3,627x1073 gb 2,696x10%° | 0,8308 [2,188x 108 | 1,515x10°
(0,5 mol%)
el 1,508x10°|0,60125 | 3,833% 108 | 2,277x10™

O valor de C foi obtido pela Equacgdo 3:
1 1

C=TPxR¥ " (3)

Em que, C é a capacitancia, T é a pseudo-capacitdncia, Pé uma constante que pode
ser:P=0(resistor), P=1 (capacitor) ou P= -1 (indutor).

A partir desses parametros e de relacdes matematicas da referéncia Haile, Westb e
Campbell (1998),0btiveram-se os valores da Tabela 4, em que: €g e € S30 as constantes dielétricas
do grao e do contorno do grao, respectivamente, obtidas na frequéncia de 1Hz e os, oT€e ogzsdo as
condutividades do grao, total e do contorno do grao, respectivamente.
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Tabela 4: Relagcdo entre o teor de dopante e as propriedades elétricas da alumina, em que €z e € 530 as
constantes dielétricas do grdo e do contorno do grdo, respectivamente e o, 07 e 6gp sdo as condutividades do
grao, total e do contorno do grao, respectivamente.

Composicio € € 98 or Ocs
posi¢ 8 c8 (S/cm) (S/cm) (S/cm)
Al,O; 19,93939 | 19,93939 | 0,681x107 |0,321x10°|0,322x10°

Al205-Nb0s 128,0397 | 128,0397 | 2,224x107 |1,110x10°|1,115%10°

(0,5 mol%)

Na Tabela 4, observa-se a relacdo entre a adicdo do dopante e os parametros elétricos
avaliados. Primeiramente, observa-se que a constante dielétrica da alumina aumenta
consideravelmente com a adicdo de Nb;Os. Este resultado é um indicativo de incorporacdo do
dopante na estrutura da alumina.

Como o valor do eg = €gg, pressupde-se que os valores das frequéncias também sejam
idénticos e consequentemente, apenas um arco serd observado (Haile, Westb& Campbell, 1998).

A condutividade tanto para os graos quanto para os contornos dos graos, apresenta um
aumento apreciavel na amostra dopada com 0,5 mol% de Nb,Os. Outro fato importante a ser
observado é que os graos sao mais condutivos que os contornos de grao tanto para a alumina pura
quanto para a dopada, ou seja, a alta resisténcia deste material estd diretamente relacionada a
baixa condutividade do contorno do grao (ogs).

Se compararmos a condutividade total (o7) com a condutividade do contorno do grao (ocs)
observa-se que sdo aproximadamente iguais. Este comportamento é tipico de materiais ceramicos
e justifica teoricamente a aplicacdo do modelo de brick-layer a um circuito conectado em série
guando a regido do contorno de grdo é menos condutiva que os o volume dos graos (Barsoukov &
Macdonald, 2005).

E importante ressaltar que em um diagrama de Nyquist onde apenas um arco é observado,
os dados de impedancia por si sé ndo sdo suficientes para revelar as magnitudes de oB ou ogb. E
possivel que a resisténcia associada a este Unico arco corresponda a resisténcia do grao, a
resisténcia do contorno de grdao ou a combinacdo destes (Haile, Westb& Campbell, 1998).

5 CONCLUSAO

Os resultados e discussao apresentados neste artigo permitem estabelecer que, as analises
por DRX dos dxidos de aluminio e nidbio como recebidos mostrou a auséncia de picos referentes
a alguma impureza sendo identificados apenas os picos da fase de interesse.

As medidas dilatométricas revelaram que a adicao de Nb,Os provocou uma diminui¢do na
temperatura de maxima taxa de variacdo e um aumento da retracao linear pela formacdo de
vacancias de aluminio, favorecendo a sinterizacdo a temperaturas mais baixas do que a Al;03 sem
aditivo.
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As amostras sinterizadas a 1450 °C/2h atingiram altos valores de densidade com baixa
porosidade e um pequeno teor de Nb;Os foi suficiente para aumentar a densidade nesta
temperatura.

Nos difratogramas das amostras sinterizadas, foi observado a integridade das amostras
mesmo apods o tratamento térmico.

Nas micrografias observa-se que a amostra dopada com 0,5 mol% de Nb,Os apresentou um
aumento no tamanho do grdao se comparado a alumina pura. Este comportamento pode estar
associado ao aumento da mobilidade do contorno do grao e a introducao de vacancias de aluminio.

As analises de impedancia mostraram que o circuito equivalente é do tipo [(Res CPEgs)
(Rel.CPEel) (Rs CPEg)]©. A magnitude da constante dielétrica e da condutividade elétrica
aumentaram consideravelmente com a adicdo do dopante. Os valores idénticos das
permissividades relativas do interior e do contorno de grdo estdo de acordo com a observacdo de
apenas um semi-circulo. Os graos sdao mais condutivos que os contornos de grdo, assim, a alta
resisténcia desse material esta diretamente relacionada a baixa condutividade no contorno de
grao.
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